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Kapitel 1

Wissenschaftliche Motivation

Licht ist die grofe Hoffnung fiir die Informationsiibertragung, denn es bewegt sich wesent-
lich schneller als Elektronen. Bisher allerdings miissen die Lichtsignale in den Netzknoten in
elektrische Signale umgewandelt werden, da es noch kein geeignetes Halbleitermaterial fiir
Licht gibt. Seit Erfindung des Lasers lassen sich jedoch Fortschritte in der Photonik - der
Informationsverarbeitung mit Photonen - an der Entwicklung neuartiger optischer Werkstoffe
erkennen. Dies erdffnet neue Moglichkeiten, Licht gezielt zu beeinflussen. Ein Werkstoff hier-
fiir sind Photonische Kristalle. Die einzigartigen Eigenschaften von Photonischen Kristallen
erlauben eine Kontrolle iiber die Propagation von Licht auf kleinsten Langen. Sie sind damit
fiir zukiinftige Anwendungen beispielsweise in der Kommunikations- und Informationstechnik
pradestiniert. Allgemein bekannt ist der Erfolg der Glasfaserkabel in der Kommunikations-
technik. Informationen kénnen damit schneller, weniger storanfallig und in groferen Mengen
als durch Kupferleitungen transportiert werden. Die Kommunikationstechnik basiert bisher
auf der Elektronik, da Elektronen aufgrund ihrer Ladung leichter zu handhaben sind. Mit
Hilfe von Photonischen Kristalle ergibt sich jedoch die Moglichkeit, solche elektronischen
Bauteile rein optisch zu verwirklichen. Deshalb liegt ein Schwerpunkt der Forschung in der
Untersuchung solcher Bauelemente auf der Basis von Photonischen Kristallen.

Photonische Kristalle besitzen optische Eigenschaften, iiber die natiirlich vorkommenden Ma-
terialien nicht verfiigen. Diese Eigenschaften konnen fiir ganz spezielle Einsatzgebiete genutzt
werden. Von besonderem Interesse ist die Untersuchung der nichtlinearen optischen Eigen-
schaften der Photonische Kristallen. So sind iiber nichtlineare optische Prozesse in Photoni-
schen Kristallen eine schnelle, reversible Anderung des Brechungsindex und des Absorptions-
koeffizienten moglich. Dieser Effekt konnte Grundlage eines rein optischen Computers werden,
da man darauf einen optischen Schalter aufbauen kann. Dieser Rechner wire dann deutlich
schneller als elektronische Systeme aufgrund paralleler Datenbearbeitung.

Eine Standardanwendung der nichtlinearen Optik ist die Frequenzkonversion der optischen
Strahlung, und im besonderen die Erzeugung Hoherer Harmonischer. Solche Untersuchungen
sind erst seit der Entwicklung leistungsstarker Lasersysteme moglich. Die Kombination kurzer
Laserimpulse mit hohen Repetitionsraten und moderaten Energien ermoglicht es, unterhalb
der Zerstorschwelle an Oberflaichen von Halbleitern und in diesen selbst Hohere Harmonische
ZUu generieren.

Die Analyse von Oberflichen-, oberflichennahen und Bulk-Eigenschaften von Festkérpern
durch Techniken der nichtlinearen Optik ist gut bekannt. Neben nichtlinearen Prozessen drit-
ter Ordnung wie Selbstfokussierung und Selbstphasenmodulation ist die Erzeugung Dritter
Harmonischer (THG-Third Harmonic Generation) ein einfacher Prozess, der zur Charak-
terisierung von Materialien genutzt werden kann. So diente die THG schon 1986 Moss et
al. [Mos86] als diagnostisches Instrument zur Strukturcharakterisierung von Festkorpern. Sie
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1 Wissenschaftliche Motivation

zeigten, dass die THG eine geeignete nicht-invasive und hochauflésende optische Methode ist,
um Informationen von Bulk oder Oberflichenstrukturen von Silizium zu erhalten. Sie unter-
suchten im sichtbaren Spektralbereich die Winkelabhéngigkeit der THG in (100)-orientiertem
kristallinem Silizium und erhielten damit Aussagen iiber die Bulkeigenschaften.

Experimente, die die Dritte Harmonische erzeugen, lassen sich relativ leicht ausfiihren, da
alle zentrosymmetrischen Materialien TH-aktiv sind und das detektierte TH-Signal spektral
sehr weit von der Fundamentalwellenlédnge entfernt ist [Lue91|. Bis jetzt wurden die meisten
Untersuchungen an Silizium im sichtbaren Spektralbereich durchgefiihrt, da sie durch die
linearen Absorptionsverluste begrenzt wurden. So erweist sich eine Ausdehnung der Dritten
Harmonischen auf den infraroten Spektralbereich als iiberaus niitzlich. Dies erlaubt natiirlich
neben der Untersuchung von Silizium auch die Untersuchung von Photonischen Kristallen,
wobei hier gerade Frequenzen in der Ndhe der Bandliicken von grofsem Interesse sind.

In der vorliegenden Arbeit wurden 2D- und 3D-Photonische Kristalle aus makropordésem
Silizium optisch untersucht. Makropordses Silizium stellt ein geeignetes Materialsystem fiir
die Herstellung Photonischer Kristalle mit hohem Brechungsindexkontrast dar. Durch Litho-
graphie und einen anschliefenden photoelektrochemischen Atzprozess [Leh90] lisst sich eine
relativ langreichweitige Periodizitéat eines Porengitters auf einem Silizium-Wafer herstellen.
In solchen Kristallen wird bei Transmission die Lichtpropagation ausschliefflich durch die
Kristallstruktur beeinflusst. Die photonische Bandliicke der untersuchten Strukturen liegt im
mittleren IR-Bereich.

Ziel der Arbeit ist es, mit Hilfe nichtlinearer optischer Methoden und dabei bevorzugt mittels
THG, die erzeugten Strukturen Photonischer Kristalle zu analysieren sowie das Verhalten der
Dritten Harmonischen in Abhéngigkeit von unterschiedlichen Parametern und die prinzipiellen
Eigenschaften Photonischer Kristalle experimentell zu untersuchen.

Die Einfiihrung in die theoretischen Grundlagen im nachfolgenden Kapitel umfasst die Be-
schreibung Photonischer Kristalle sowie eine Darstellung tiber die fiir diese Arbeit genutzten
nichtlinearen optischen y®)-Prozesse mit einem Uberblick iiber den Stand der Forschung auf
diesem Gebiet bis heute. An die Kapitel 4 und 5, die die Charakterisierung der verwende-
ten Kristalle sowie des experimentellen Aufbaus beinhalten, schliefst sich ein Kapitel mit den
Ergebnissen der Experimente mit Photonischen Kristallen und deren Interpretation an. Im
letzten Kapitel wird eine Zusammenfassung und ein Ausblick fiir weitergehende Experimente
und Untersuchungen gegeben.



Kapitel 2

Photonische Kristalle

2.1 Einfiihrung

In den letzten 20 Jahren entwickelten sich die Photonischen Kristalle zu einem bevorzugten
Gegenstand der Grundlagenforschung aber auch der angewandten Forschung und Entwick-
lung. Sehr intensiv wird nach Werkstoffen gesucht, die die Ausbreitung elektromagnetischer
Wellen beeinflussen, gleich der Art und Weise wie in Halbleiterkristallen, in denen die Be-
wegung der Elektronen durch ein periodisches Potential und die Existenz von erlaubten und
verbotenen Energiebéndern bestimmt wird. Die Idee der Photonischen Kristalle wurde erst-
malig 1987 von Yablonovich [Yab87] und John [Joh87] unabhéngig voneinander theoretisch
beschrieben. Es handelt sich hierbei um kiinstlich hergestellte, dielektrische Medien, in denen
der Brechungsindex rdumlich periodisch variiert. Die besondere Eigenschaft der Photonischen
Kristalle besteht darin, dass sie in Analogie zur Ausbildung der elektronischen Bandstruk-
tur bei Halbleitern eine photonische Bandstruktur besitzen. Diese Bandstruktur besitzt Be-
reiche, in denen elektromagnetische Wellen innerhalb des Kristalls nicht propagieren kénnen.
Diese Intervalle der verbotenen Frequenzen nennt man photonische Bandliicken (PBG = eng-
lisch photonic bandgap ). Die Abwesenheit erlaubter propagierender Moden innerhalb der
Struktur verspricht die Realisierbarkeit von optischen Phénomenen wie die Unterdriickung
der spontanen Emission, hochreflektierende, omnidirektionale Spiegel oder die verlustarme
Wellenfiihrung. Man unterscheidet 1D-, 2D- und 3D-Photonische Kristalle in Abhéngigkeit
der moglichen Raumrichtungen, in denen der Brechungsindex variiert bzw. der Kristall beim
Lichteinfall eine Bandliicke aufweist.

1-D 2D 3-D

// 4

a

Abbildung 2.1: Beispiele fiir 1D-, 2D- und 3D-Photonische Kristalle, a-Gitterkonstante
nach [Joa95]

Eine elektromagnetische Welle, die auf einen Photonischen Kristall trifft, wird aufgrund der
Brechungsindexdnderungen an den Grenzflachen gestreut. Ist die Wellenlange viel grofer als

die Gitterkonstante des Kristalls, stellt der Kristall fiir die Welle ein effektives Medium mit
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2 Photonische Kristalle

einem mittleren Brechungsindex dar. Wird jedoch die Wellenlédnge der elektromagnetischen
Strahlung vergleichbar oder kleiner als die Gitterkonstante, tritt Bragg-Streuung auf, und es
kommt somit zur Interferenz der gestreuten Wellen.

Bereiche, denen man einer Frequenz einen Wellenvektor zuordnen kann, nennt man Béander.
Ist dies nicht moglich, so kann eine Welle der entsprechenden Frequenz im Kristall nicht
propagieren und man spricht von einem Stoppband bzw. einer Bandliicke. Aus den Maxwell-
Gleichungen ist bekannt, dass sich die spektrale Position der Photonischen Bandliicke linear
zur Gitterkonstante des Photonischen Kristalls verhalt [Weh03].

2.2 Theoretische Grundlagen der Photonischen Kristalle

2.2.1 Maxwell-Gleichungen in periodisch dielektrischen Medien

Grundlage fiir die Beschreibung der Ausbreitung des Lichts in Photonischen Kristallen sind
die Maxwell-Gleichungen. Diese miissen fiir eine Struktur mit periodisch variierenden Bre-
chungsindex eines (fiir eine elektromagnetische Welle) transparenten Mediums betrachtet wer-
den. Dies beschreibt die rédumlich periodische Dielektrizititsfunktion e(7) = e(7 + R). R ist
ein beliebiger Gittervektor im Kristall. Das zugehorige Eigenwertproblem setzt sich aus den
Maxwell-Gleichungen

V x B(F,t) = MO@H@(:,t) (2.1)
Vx H(Ft) = S(F)aang’t) (2.2)
zZu
1 S 1 02H (7, t)

zusammen. Dabei ist E das elektrische Feld, H das magnetische Feld und c¢ die Lichtge-

1
N
ausgedehnten Kristall mit dem Ansatz harmonischer Wellen H (7,t) = H (¥,w)e™! separieren
und man erhalt

schwindigkeit im Vakuum (c = ) Die Zeitabhéngigkeit ldsst sich fiir einen unendlich

v x <1v « ﬁ(m)> Y HFw) = 0 (2.4)

e(7)
Im Gegensatz zu Elektronen in kristallinen Festkorpern wird dieses Eigenwertproblem nicht
durch eine skalare Funktion (Schrédinger-Gleichung (7)) sondern durch ein Vektorfeld H (7)
beschrieben. Die Losungen der Eigenwertgleichung (2.4) konnen auch hier, wie in der Fest-
korperphysik iiblich, nach dem Bloch-Theorem zu

H(\w) = ¥l () (2.5)
mit
u(7) = " (F+ R) (2.6)

gefunden werden.
Als direkte Folge von (2.5) konnen nur Losungen fiir (2.4) auftreten, die sich aus einer ebenen

i z () zusammensetzen.

Welle e**™ und einer gitterperiodischen Funktion u



2.2 Theoretische Grundlagen der Photonischen Kristalle

2.2.2 Kristallgitter und reziprokes Gitter

Ein Kristall zeichnet sich dadurch aus, dass seine Bausteine (i. a. Atome), aus denen er
aufgebaut ist, rdumlich periodisch angeordnet sind. Auch fiir die Beschreibung der Periodi-
zitdt im Photonischen Kristall nutzt man Kristallgitter. Punkte, deren Koordinaten sich um
einen Gittervektor R unterscheiden, besitzen die gleichen Kristalleigenschaften. Dabei ist R
ein beliebiger Gittervektor im Kristall mit den primitiven Translationsvektoren ai, a3 und
as (ﬁ = n1d] + neds + nga3). Aus dieser Definition geht klar hervor, dass man mit diesem
Formalismus zundchst unendlich ausgedehnte Kristallsysteme betrachtet. Die kleinste Raum-
einheit, die die vollstdndige Information iiber den Kristall enthalt, heifit Wigner-Seitz-Zelle.
Durch Aneinandersetzen von Wigner-Seitz-Zellen kann man den gesamten Kristall aufbauen.
Anstatt das Kristallgitter im realen oder Ortsraum fiir die weitere Berechnung zu verwenden,
ist es meist zweckméafig, sich auf das zugehorige Gitter im reziproken Raum (E—Raum) zZu
beziehen, das von den primitiven Vektoren b_; aufgespannt wird. Diese ergeben sich aus den
Translationsvektoren des Realraumgitters wie folgt:

. TR
by = 27?4(12#&3#
CL1'(CL2><a3)
. o
by = 2m——a I
2'(a3>< 1)
o 11 X ao
by = 27?46“4&*
CL3'(CL1XCL2)

Fiir das Produkt aus einem Gittervektor und einem reziproken Gittervektor G gilt:
G-R=m-2r mit m=0+1,£2.. (2.7)

In Analogie zur Wigner-Seitz-Zelle definiert man die 1. Brillouin-Zone (1. BZ) als Elementar-
zelle des reziproken Gitters, auf die man die Losung des Eigenwertproblems (2.4) beschrankt.
Aufgrund der Periodizitdt im Ortsraum geniigt es zur vollstdndigen Beschrelbung, die er-
haltene leperblonsrelatlon fiir die k-Vektoren in der ersten Brillouin-Zone (k: < 7) zu be-

stimmen. k:—Vektoren, die aufserhalb der Brillouin-Zone liegen, konnen mittels der reziproken
Gittervektoren auf diese zuriickgefaltet werden.

o
k=4

=1 El

' Tk

f

Abbildung 2.2: Brillouin-Zone fiir ein Quadratgitter mit Hochsymmetriepunkten
Die markierte Dreiecksfliche entspricht der irreduziblen BZ. Die Be-
rechnung der Bandstruktur erfolgt fiir die k-Werte entlang der fett
gedruckten Linien nach [SakO01].



2 Photonische Kristalle

In zwei- und dreidimensionalen Photonischen Kristallen treten neben der Translationssym-
metrie zusétzlich noch Rotationssymmetrien auf. Mit ihnen kann der Bereich der verwen-
deten k-Vektoren noch weiter eingeschrankt werden. Den kleinsten Bereich, aus dem durch
Symmetrieoperationen alle k-Vektoren gewonnen werden kénnen, bezeichnet man als irredu-
zible Brillouin-Zone. In Abbildung 2.2 entspricht diese der markierten Dreiecksflache. Man
beschrankt sich bei der Darstellung auf E—Werte, die auf den Linien zwischen Hochsymme-
triepunkten liegen. Im Quadratgitter sind dies die Punkte I'; X und M. Dies erméglicht die
im Anhang A in Abbildung A.1 dargestellte eindimensionale Auftragung der Bandstruktur
[Die03]. Da die Bandstrukturberechnung fiir diese Arbeit nicht unmittelbar genutzt wird, sei
auf den Anhang A verwiesen.

2.2.3 Symmetrien und Polarisation im 2D-Kristall

2D-Kristalle bestehen meistens aus parallel angeordneten, in eine Richtung unendlich ausge-
dehnten Zylindern (Abbildung 2.3) bzw. aus einer Struktur, bei der Poren in ein Substrat
eingelassen wurden. Fiir zweidimensionale Kristalle kommt es aus Symmetrieiiberlegungen zu
einer Entkopplung der Polarisationsfreiheitsgrade.

- ]
E-Pol. Slayays

T

1

o

H-Pol. -

— e e

Abbildung 2.3: E- und H-Polarisation fiir einen 2D-Kristall nach [Die03]

Zur Definition der H- und E-Polarisation wird ein Photonischer Kristall betrachtet, der aus
Zylindern aufgebaut ist. Die Zylinder seien parallel zur y-Achse unendlich ausgedehnt. Die
Propagation findet in der x-z-Ebene (y = 0) statt. Damit existieren fiir dieses System zwei
verschiedene Polarisationen:

e H-Polarisation: H = (0, H,,0)T parallel zu den Zylindern, E = (E.,0,E,)T in der
Propagationsebene

e E-Polarisation: E = (0, E,,0)T parallel zu den Zylindern, H = (H,0,H,)" in der
Propagationsebene

Die Argumentation beruht darauf, dass ein in der x-z-Ebene liegendes Feld aufgrund der
auftretenden Streuung immer eine longitudinale Komponente beziiglich des einfallenden k-
Vektors (ebenfalls in der x-z-Ebene) entwickelt. Ein parallel zu den Zylindern ausgerichtetes
Feld steht jedoch immer senkrecht auf dem einfallenden k-Vektor und behilt seine Transver-
salitat bei.

Fiir beide Polarisationen ergibt sich eine eigene Bandstruktur, die Bandliicken aufweisen kann.
Wenn die Bandliicken von H- und E-Polarisation iiberlappen, spricht man von vollstandiger
2D-Bandliicke. Elektromagnetische Wellen mit einer Frequenz innerhalb dieser kompletten
Bandliicke kénnen sich damit nicht im 2D-Kristall parallel zur x-z-Ebene ausbreiten. Befindet
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2.2 Theoretische Grundlagen der Photonischen Kristalle

man sich mit der gewédhlten Frequenz in einem Stoppband geniigt es, die Richtung der ein-
fallenden Welle zu dndern, um Propagation zu erreichen. In einer Bandliicke hingegen muss
man hierfiir die Orientierung der Felder &ndern. In vollstdndigen Bandliicken gibt es keine
Moglichkeit, fiir eine gegebene Frequenz Propagation zu erreichen.






Kapitel 3

Nichtlineare optische
Wechselwirkungen

3.1 Nichtlineare Polarisation

In einem dielektrischen Medium werden durch ein elektrisches Feld Dipolmomente erzeugt.
Die Polarisation P ergibt sich aus der Summe der Dipole in einem bestimmten Volumen.
Wirkt ein Wechselfeld E(t), so entsteht eine zeitabhingige Polarisation, die wiederum ein
Wechselfeld abstrahlt:

P(t) = xeo E(1) (3.1)

mit y = € —1, € ist die Dielektrizitdtskonstante des Mediums. Der Koeffizient x heifit optische
Suszeptibilitdt. Er kann als Antwort des Mediums auf die Stérung durch das elektrische Feld
aufgefasst werden. Mit der Entwicklung des Lasers in den 60iger Jahren konnte auch experi-
mentell nachgewiesen werden, dass der lineare Zusammenhang zwischen elektrischem Feld E
und der dadurch in einem Medium erzeugten Polarisation P nur fiir kleine Feldstirken zutrifft.
Bei hohen Feldstérken gilt diese Proportionalitidt nicht mehr, da nun nichtlineare Anteile der
Polarisation zu beriicksichtigen sind. Aufgrund der kleinen Werte von x kann die Polarisation
als Potenzreihe nach dem elektrischen Feld entwickelt werden:

oL
I

oo (XOB + WO BB + (WOB)E) B +.)
= ﬁL + €o ((X(z)E)E + (X(S)E)E) E +
= ﬁL + ﬁNL (32)

Der erste Term beschreibt den linearen ]3L und der Rest den nichtlinearen Anteil ]3NL der
Polarisation. Hierbei ist x(!) die lineare Polarisierbarkeit oder Suszeptibilitéit erster Ordnung
und X(q) mit ¢ > 2 die nichtlineare Polarisierbarkeit oder Suszeptibilitiat g-ter Ordnung.

Bloembergen [Blo92| hat das Modell des anharmonischen Oszillators genutzt, um die nichtli-
neare Polarisation, die durch ein starkes dufieres Feld hervorgerufen wird, zu diskutieren.

9



3 Nichtlineare optische Wechselwirkungen

potentielle Energie U

Auslenkung o

Abbildung 3.1: Vergleich eines harmonischen Potentials (gestrichelte Linie) mit dem
realen, anharmonischen Potentials (durchgezogene Linie) eines elas-
tisch gebundenen Elektrons nach [Boy03]

Die elektrische Feldstiirke E einer Lichtwelle der Frequenz w iibt eine Kraft F’; auf die Elek-
tronen im Medium aus. Die Elektronen oszillieren mit der Frequenz des einfallenden Lichts,
was eine Auslenkung aus ihrer Ruhelage bewirkt. Die Summe der dadurch erzeugten Dipolmo-
mente ist die Polarisation des Mediums, fiir die im linearen Fall Gleichung (3.1) gilt. Solange
die Krifte klein sind, sind die Auslenkungen proportional zu ihnen, d F‘; bzw. die Pola-
risation ist proportional zur elektrischen Feldstérke P x E. Die Bewegungsgleichung fiir die
Elektronen im linearen Fall ist gegeben durch

F+ 29 + wit = ——B(t) (3.3)
m

wobei e und m die Elementarladung bzw. die Ruhemasse des Elektrons, wy die Resonanz-
frequenz und v ein Term fiir die Ddmpfung des in einem eingestrahlten elektromagnetischen
Feldes angetricbenen Elektrons darstellen. Mit dem Feld E(t) = Egexp(i(wt — kr)) lisst sich
die Losung von (3.3) folgendermafen schreiben.

E
z(w,r) = ¢ 0

S (Wt — 4
m o = — 20 exp(i(wt — kr)) (3.4)

Wird jedoch die Feldstérke des eingestrahlten Lichts grofer, so dass die Energie in die Nahe
der Bindungsenergie der Elektronen gelangt, geht die parabolische Naherung des elektrischen
Potentials in einen unsymmetrischen Verlauf iiber (durchgezogene Linie in Abbildung 3.1).
Die Bewegungsgleichung fiir die Elektronen ist dann gegeben durch

4298+ wia + A2+ . = —— E(t) (3.5)
m

mit dem nichtlinearen Term der Riickstellkraft \z2.
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3.1 Nichtlineare Polarisation

P, d P
E t
Po
t t

™
</ \//\\/ f

Et)

Abbildung 3.2: Nichtlineare Kennlinie des Elektrons (links oben)
Darstellung der Zerlegung der nichtlinearen Polarisation P (konstanter
Anteil Py, Fundamental-Polarisation P,,, Polarisation zweiter Ordnung
Py,,) nach [Ber93|

Die Elektronen beginnen unter dem Einfluss der sinusférmigen Feldstérke anharmonisch zu
schwingen, d.h. die nichtlineare Kennlinie des Elektrons bewirkt eine Umwandlung der einge-
strahlten Sinuswelle in eine anharmonische Schwingung. In der Auslenkung und damit auch
in der Polarisation treten nun Oberwellen auf. Die Polarisation ist nicht mehr linear und
nun eine Funktion des elektrischen Feldes, die zusétzlich Terme hoherer Ordnung besitzt. Die
Zerlegung der Polarisation in ihre Grundwellen entspricht dem Auftreten von Termen mit
Frequenzen von ¢ - w (¢ = 1,2,...). Es handelt sich dabei um die Erzeugung Hoherer Harmo-
nischer einer monochromatischen Lichtwelle, deren mikroskopische Ursache die nichtlinearen
Suszeptibilitdten sind.

Die nichtlinearen Suszeptibilitdten stellen Tensoren des Grades q+1 dar, die die Vektorkom-
ponenten des elektrischen Feldes E' mit der Polarisation P verbinden:

1 2 3

PA(E) = &0 (X Bj + XGLE By + X B BB+ ) (3.6)

Die Indizes j, k und 1 nehmen die Werte x, y, z (drei Raumrichtungen) zyklisch an. Die

Wirkung dieser hoheren Terme ruft die so genannten nichtlinearen optischen Effekte hervor.

x(@ sind Materialparameter und meist anisotrop, wobei ) um Gréfenordnungen grofer als
2

XD (x® ~ 1071042 und X3 ~ 10_17%) ist.

Die rdumlichen Symmetrien des Mediums spiegeln sich ebenfalls in den Symmetrieeigenschaf-
ten des Suszeptibilitatstensors wider. Der Term zweiter Ordnung tritt nur in nichtzentrosym-
metrischen Kristallen auf, wohingegen x(® prinzipiell immer vorhanden ist. Dies folgt daraus,
dass in zentrosymmetrischen Kristallen eine Anderung der Vorzeichen der einfallenden elek-
trischen Felder eine Anderung des Vorzeichens der Polarisation nach sich zieht.
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3 Nichtlineare optische Wechselwirkungen

Fiir die Polarisation

P; = eox{ 0B B (3.7)
folgt aus obiger Feststellung

coXPE By = —eox\P (- E;) (—Ey,) (3.8)

Fiir x® = 0 ist Gleichung (3.8) erfiillt. Eine analoge Formulierung fiir x(*) ergibt Gleichheit.
Betrachtet man die Prozesse unter Rauminversion wird das oben genannte ebenfalls deutlich.
Fiir isotrope Medien &ndert sich die Umgebung der Atome und die Materialeigenschaften
nicht, Y@ (z,y, 2) = x¥(—=z, —y, —z). Die Polarisation P und das elektrische Feld E dagegen
wechseln ihr Vorzeichen unter Rauminversion.

P=¢ (—X<1>E + (xPE)E - ((®E)E)E + )

Diese Gleichung muss entsprechend (3.2) giiltig sein. Dies ist wiederum nur moglich, wenn die
Suszeptibilitdten gerader Ordnung Null sind. Die Polarisation gerader Ordnung kann demzu-
folge nur in Medien ohne Inversionssymmetrie erzeugt werden. Zu beachten ist hierbei jedoch,
dass an Oberflachen keine Inversionssymmetrie (beztiglich der Oberfliche) besteht, so dass
hier auch nichtlineare Effekte gerader Ordnung ausgelost werden kénnen.

3.2 Nichtlineare Wellengleichung

Zur Beschreibung der Phanomene hoherer Ordnung geht man wiederum von den vier Maxwell-
Gleichungen, die zusammen mit den Materialgleichungen die Ausbreitung elektromagnetischer
Wellen in einem nicht magnetischen Medium beschreiben, aus. Ohne dufere Stréme (j = 0)
und Ladungen (p = 0) und mit B= Moﬁ fiir nichtmagnetische Materialien gilt

. OB
VxE = - (3.9)
V-D = 0 (3.10)

- dD

H = == 11
V x 5 (3.11)
V-B =0 (3.12)

Zwischen D und E besteht der materialabhéingige Zusammenhang D = D(E) = eoE + P(E).
Die dielektrische Polarisation ist durch Gleichung (3.2) oder in tensorieller Schreibweise durch
(3.6) gegeben. Im allgemeinen hingt die dielektrische Polarisation auch von B ab. Dies wird
hier ebenso vernachléssigt, wie das Auftreten der magnetischen Suszeptibilitiat (u, = 1). Mit
der linearen Dielektrizitatskonstante ¢ gelten folgende Beziehungen:

P(E) = eo(e —1)E + Pyp (3.13)

E(E) = 606E+ﬁNL (314)

Der Term (g — 1) ist gleich ) (Gleichung (3.1)), und Py, enthélt Terme hoherer Ordnung.
Zur Ableitung der nichtlinearen Wellengleichung setzt man nun Gleichung (3.14) in (3.11)
und B = poH in (3.9) ein.
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3.2 Nichtlineare Wellengleichung

- 9, = - . 9E 0Py

VxH = a(sosEjLPNL) =co0e, + 5t (3.15)
a o, = OH

~-VxE = E(”OH)_“OT% (3.16)

Die Rotation von Gleichung (3.16) und anschliefendes Einsetzen in Gleichung (3.15) fiihrt zu

-~ 9 OE OPnp
_VXVXE—/J,()& <€0€at+at> (317)

Die Benutzung der Umformung V x V x E = V(VE) — AE und Verwendung von Gleichung
(3.10) impliziert, dass VE = 0 fiir das Innere eines homogenen Mediums gilt!, und es folgt
mit eguo = c?

a 2E 1 9%°P
AR eOE 9Py,
¢z Ot2  c2¢q Ot?

(3.18)

Dies ist die nichtlineare Wellengleichung. Der Term auf der rechten Seite ist der nichtlineare
Quellterm. Wenn man Py =0 setzt, erhélt man die lineare Wellengleichung. Die wichtigste
Konsequenz fiir Byr ist, dass weder fiir die rdumlichen noch fiir die zeitlichen Fourierkompo-
nenten das Superpositionsprinzip gilt.

Die Losung der inhomogenen Wellengleichung (3.18) stellen wie im Fall der homogenen Wel-
lengleichung (ohne Quellterm) ebene Wellen dar. Wegen der Linearitdt der Gleichung kann
die Losung auf eine Superposition von beliebig vielen Wellen verschiedener Frequenzen ver-
allgemeinert werden. Mit der Annahme, dass man von einer diskreten Frequenzverteilung auf
eine kontinuierliche {ibergeht, kann nach Fourier ein Wellenpaket geformt werden, dass durch
cine Einhiillende Ep (=Amplitude) und die ebenen Trigerwellen beschrieben wird. Zusitzlich
wird angenommen, dass die Propagation parallel zur x-Achse verlauft. So gilt:

Eg(z,t) = E(x, t)e'ke—«1) (3.19)

Fiir die nichtlineare Polarisation kann ein analoger Ansatz gemacht werden:

ﬁENL ($7 t) = ﬁNL($, t)e_th (320)

Im Konzept der slowly varying envelope approzimation (SVEA) wird angenommen, dass sich
die Einhiillende des Wellenpaketes sowohl rdumlich als auch zeitlich nur langsam gegeniiber
der Trégerwellen verdndert. Damit konnen die zweiten Ableitungen der Einhiillenden ver-
nachléssigt werden. Wegen der instantanen Antwort des Mediums fallt fiir die Polarisation
die erste Ableitung nach der Zeit ebenfalls weg:

Dies ist gleichbede}tend damit, dass der dielektrische Zusammenbruch, bei der_p freie Ladungen auftregen7
ausgeschlossen ist. VI = 0 gilt aber nur eingeschrinkt. Aus (3.6) folgt V(eoeE + Pyr) = 0, also VE =
— L VPyr. Fiir den Fall, dass die Polarisation linear vom elektrischen Feld abhiingt, folgt VE = f%XmVE

g0€ €0
was nur erfiillt wire, wenn VE = 0 ist. Fiir nichtlineare Medien verschwindet der Term VFE im allgemeinen
nicht. Er ist aber klein und kann vernachléssigt werden und verschwindet fiir ebene Wellen. [Boy03]
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3 Nichtlineare optische Wechselwirkungen

>’ OF 2\
E ~ 2% _K2F i(krx—wt)
Ox? G ( ik Oz k ) ¢

ot
8 ~

@PENL(%U ~ —w?Pyre”

0 = O ..\ .
TEE(wat) ~ (—inat — UﬂE) plikz—wt)
iwt

So vereinfacht sich die Wellengleichung (3.18) nach einigen Umformungen und Substitution
von k durch k = %2 zu

OE noE W = )
— == Pype e 3.21
ox c Ot ZQsocn NLE ( )

Diese Gleichung muss fiir jede Frequenzkomponente erfiillt sein. Hierbei gilt, dass der Bre-
chungsindex n = n(w) = /¢ ist. Der Term 2 kann unter Beriicksichtigung der Dispersion als

1 : : : 1 _ 0k _ (n won
o= mit der Gruppendispersion ;- = 3% = (f 4“0

. ’ ot aw) geschrieben werden. Die nichtlineare
Polarisation wirkt demnach als treibender Term fiir die elektromagnetische Welle entspre-
chender Frequenz. Gleichung (3.21) beschreibt die Kopplung des elektrischen Feldes mit der

Polarisation im nichtlinearen Medium.

3.3 Suszeptibilitat hoherer Ordnungen

Fiir eine vereinfachende Diskussion der Auswirkung der Nichtlinearitdten wird Gleichung (3.2)
mit £ = %Eo cos(wt) + c.c. und die vektoriellen Grofen als Skalare geschrieben:

P = coxVEp cos(wt)—i—%50X(2)Eg[(1+cos(2wt)] +%50X(3)Eg lcos(3wt) +3 cos(wt)] + .. (3.22)

Die Nichtlinearitéten fithren dazu, dass die Polarisation mit verschiedenen Frequenzen schwin-
gen kann (siehe auch Abbildung 3.2). Die Suszeptibilitdt 2. Ordnung verursacht einen zeit-
lich konstanten Anteil der Polarisation und einen Term, der mit der doppelten Frequenz 2w
schwingt. Der zeitlich konstante Anteil entspricht einer optischen Gleichrichtung des Feldes.
x®) bewirkt u.a. eine mit der dreifachen Frequenz 3w schwingenden Polarisation. Die Pro-
zesse zweiter Ordnung, die Frequenzverdopplung, Summen- und Differenzfrequenzerzeugung,
werden im Experiment genutzt. Detailliertere Ausfilhrungen dazu finden sich im Anhang B.

Fiir die Bestimmung der Konversionseffizienz der Erzeugung hoherer Harmonischer, ihre Ab-
hingigkeiten vom Grad der Suszeptibilitit x(? und der Wechselwirkungslinge L soll der
Prozess der Frequenzverdopplung (SHG-Second Harmonic Generation) genutzt werden.

Bei Einstrahlung zweier elektromagnetischer Wellen der Frequenz w; = w9 in ein nichtlineares
Medium wird eine Welle mit der doppelten Frequenz w = 2w, erzeugt. Dabei wird angenom-
men, dass sich die einfallenden Wellen und die erzeugte Welle in x-Richtung ausbreiten. Alle
Grofsen, die mit den einfallenden Wellen zusammenhéngen, tragen den Index 1. Fiir die beiden
Fundamentalfelder gilt damit

Ey(z,t) = E1(z,w1) exp(i(k1z — wit)) (3.23)

Die nichtlineare Polarisation fiir die SHG ist dann
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3.3 Suszeptibilitat hoherer Ordnungen

Py, = 50X(2)E1 (x,w1)Er (z,w1) exp (i(2k1z — 2wit))
= coxPE? exp (i(2k1x — 2wit)) (3.24)

Fiir die erzeugte Welle der Zweiten Harmonischen gilt
E(z,t) = E(z,w) exp(i(kx — wt)) (3.25)
Setzt man nun diese Gleichungen in die Wellengleichung (3.21) mit folgenden Annahmen ein:

e Fiir die erzeugte Welle kann die Anderung iiber die Zeit vernachlissigt werden %—f =0

e Die Feldamplituden dndern sich iiber eine Wellenldnge wenig (SVEA).

e Die Feldstéarken der eingestrahlten Wellen hangen nicht vom Ort ab, also Fj(z,w;) =
E1 (wl).

ergibt sich
1
2ik exp(i(kx — wt))aaE = = (2w1) XY B} exp(i(2k1 2 — 2wit)) (3.26)
X C

Wegen der Energieerhaltung folgt w = 2w;. Die so genannte Phasenfehlanpassung zwischen
eingestrahlter und erzeugter Welle wird definiert als

ANk =2k — k
und es gilt weiter ¥ = vy = \/ESW = £ wegen n = y/e. Nach Umstellen und Kiirzen erhilt
man
2E = iix(Q)E% exp(iAkx) (3.27)
Ox 2cn

Diese Gleichung wird von 0 bis zur Kristalllinge L mit der Annahme E (0) = 0 integriert

w eiAkL_l
E(L) = —xPE}

2cn Nk (3.28)

Bildet man das Betragsquadrat des elektrischen Feldes, I o |E|?, erhélt man mit der trigo-
nometrischen Umformung ? die Intensitit Igy der Zweiten Harmonischen

w2

= 4c2n2 (

In folgender Abbildung sind die Félle Ak = 0 und Ak # 0 graphisch dargestellt.

Isy X2 | By |* L2 - sind?(AkL/2) (3.29)

2 Ak |2_ 1,2 eOkL g s S 92Ll-cos AKL _ L25in2 AkL/2 _ g2
Ak = = = =

AkL)
AkL AkL (AKL)? (AkL/2)2

- sinc® (2
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3 Nichtlineare optische Wechselwirkungen

A Lo

AK#0

g; —>/

Abbildung 3.3: Intensitit der Zweiten Harmonischen in Abhéngigkeit von der Kristall-
lange L nach [Boy03]

Ist die Phasenanpassung Ak = 0 (phase matching) gewéhrleistet, steigt die Intensitdt der
erzeugten Zweiten Harmonischen quadratisch mit der Kristalllinge an. Fiir den Fall Ak # 0
ergibt sich ein oszillatorisches Verhalten mit der charakteristischen Lénge Leon. Leon bezeich-
net dabei die Kohérenzldnge [Boy03|.

Leon = 2/ Ak

Sie bedeutet die maximal zuléssige Lange, in der die neue gewiinschte Frequenz durch Wech-
selwirkung der eingestrahlten Wellen erzeugt wird. Durch die unterschiedlichen Phasenge-
schwindigkeiten

c c
und Uph (2w) = 2]

von der Fundamentalen w und der Zweiten Harmonischen 2w kommt es zu einer Intensitéts-
modulation. Sind beide Wellen iiber die gesamte Wechselwirkungsldnge L nicht in Phase,
interferieren die an verschiedenen Orten mit unterschiedlichen Phasen erzeugten Wellen de-
struktiv miteinander. Bei der doppelten Kohérenzlédnge heben sich alle erzeugten Felder auf.
Danach baut sich das Feld wieder auf bis zum erneuten vollstdndigen Abbau durch destruktive
Interferenz. Demzufolge fliekt die Energie zwischen den wechselwirkenden Wellen innerhalb
der Kohérenzlénge hin und zuriick, d. h. man hat iiber die Gesamtlinge des Kristalls eine
periodische Ab- und Zunahme der Intensitdt der héheren Harmonischen.

Aus Gleichung (3.29) gehen die prinzipiellen Abhéngigkeiten der Intensitiat der Zweiten Har-
monischen hervor. Im absorptionsfreien Fall ist die Intensitét der g-ten Harmonischen allge-
mein nach [Ziir98a| gegeben durch:

vpn(w) = (@)

sin?
) ~ (00 (qu) 1222 A (3:30)
mit
Ak = kg — gl = ‘-’7” (n(qw) — q(w)) (3.31)

Bei Frequenzvervielfachungen handelt es sich um richtungsabhéngige Prozesse, bei denen die
Phasenbeziehungen des erzeugten Lichtes und der Fundamentalen eine wichtige Rolle spielen
(siche Kapitel 5.3.1). Mit

n(qw) = n(w) (3.32)
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3.4 Suszeptibilitat dritter Ordnung

erhdlt man die grofitmogliche Effizienz zur Erzeugung Hoher Harmonischer. Die Dispersion
der Materialien erlaubt es allerdings nicht, dass die Bedingung (3.32) fiir die Fundamentalen
und die erzeugten Hoher Harmonischen erfiillt ist. Man macht sich hierbei jedoch eine optische
Eigenschaft, die Doppelbrechung, die viele Kristalle besitzen, zu Nutze. Es existieren Frequen-
zen, fiir die die Bedingung (3.32) fiir den ordentlichen und auferordentlichen Strahl erfiillt ist.
Durch Drehen des Kristalls oder durch Temperaturdnderung lasst sich die Phasenbedingung
zwischen ordentlicher und aufierordentlicher Welle exakt einstellen. Im Photonenbild ist die
Phasenanpassungsbedingung nichts anderes als die Erhaltungssétze fiir Impuls und Energie.
Fiir den Fall der SHG bedeutet dies

hw+hw = h-2w
hk +hk = hiog

3.4 Suszeptibilitat dritter Ordnung

In Medien mit Inversionszentren ist die nichtlineare Suszeptibilitat dritter Ordnung als nied-
rigste Nichtlinearitit zu beachten. Es handelt sich bei x(®) um einen Tensor vierter Stufe.
Dieser hat 81 (= 3%) Elemente. Fiir kristalline Festkorper mit niedriger Symmetrie sind all
diese 81 Elemente unabhéngig und verschieden von Null. Fiir Materialien jedoch, die einen
héheren Grad an rédumlicher Symmetrie aufweisen, reduziert sich die Anzahl der unabhén-
gigen Elemente sehr stark. Ein Grund dafiir ist, dass sich die einfallenden Photonen nicht
voneinander unterscheiden und es physikalisch damit keinen Sinn macht, dass der Tensor die
dazugehorigen Polarisationsrichtungen unterscheidet. Eine andere Ursache fiir die Aufhebung
der Tensorelemente liegt in der Symmetrie der betrachteten Kristalle. Dreht man z.B. einen
Kristall mit dreifacher Drehsymmetrie um 120°, so liegt die gleiche physikalische Ausgangs-
situation vor. Die Erzeugungsrate fiir Hohere Harmonische darf sich dann auch nicht &ndern,
was der Tensor sicherstellen muss. Bei kubischen Kristallen verringert sich z. B. die Anzahl
der unabhéngigen Elemente aus Symmetriegriinden auf nur 21 Elemente, davon sind 4 von
Null verschieden. Es gilt beispielsweise fiir Kristalle, deren Gitter der Punktsymmetriegruppe
m3m angehoren, fiir die Elemente von x©) [Ban02]:

@G - 6 ®3)

Xzdza Xyyyy = Xzzzz
3 3 3 3 3 3
Xn(nx)yy = X:(Er)zz = Xg(;y)zx = Xg;y)zz = ng)xm = ng)yy
3 3 3 3 3 3
Xn(uy)xy = X:(Ez)mz = Xg(Ja:)yx = Xg;z)yz = ng)zy = ng)zm

X:(E%)yx = X:(E?)z)zw = Xg(jfz:)xy = Xg;gz)zy = Xg?;)yz = Xg?p)mz (333)
Die Indizes beziehen sich auf die Kristallachsen und ihre Vertauschung stellt nur eine Umord-
nung der beteiligten elektrischen Felder dar. Es fillt auf, dass es nur eine geradzahlige Anzahl
von Indizes gibt. Dies ist leicht verstandlich, da beispielsweise Xg)yy eine nichtlineare Antwort
(response) in é;-Richtung aufgrund des einfallenden Feldes in der é,-Richtung hétte. Diese
Riickantwort muss in isotropen Materialien Null werden, da es keinen Grund gibt, weswegen

sie sich eher in +é,- als in —é,-Richtung ausbreiten sollte [Boy03].

x®) koppelt drei einfallende und eine ausfallende elektromagnetische Welle miteinander. Diese
sind durch Frequenz, Ausbreitungsrichtung und Polarisation gekennzeichnet. Es werden zu-
sitzliche Polarisationswellen bei allen moéglichen Mischfrequenzen erzeugt. Spektroskopische
Messmethoden, die diesen Effekt ausnutzen, stellen somit eine Fiille von Informationen zur
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3 Nichtlineare optische Wechselwirkungen

Verfiigung, die umfassender als die durch lineare Methoden erzielbaren Ergebnisse sind. Zu
nennen waren hier der intensitdtsabhidngige Brechungsindex, Selbstphasenmodulation, stimu-
lierte Streuprozesse oder das Vierwellenmischen. Detaillierte Beschreibungen dazu findet man
in [Boy03| oder [Blo92|. An dieser Stelle sollen nur die wichtigsten Anwendungen erwahnt
werden.

3.4.1 Intensitidtsabhangiger Brechungsindex

Der Anteil 3. Ordnung in Gleichung (3.22) enthélt zwei Terme. Der erste Term, der mit 3w
oszilliert, beschreibt die Erzeugung der Dritten Harmonischen, die fiir die Experimente in
dieser Arbeit genutzt wird, wihrend der zweite Term eine Oszillation mit der Frequenz der
einfallenden Welle w = w 4+ w — w beschreibt. Die Polarisationswelle hierfiir lautet

Pyr(w)=3xO(w=wtw—-w)E -E*-E (3.34)

Dazu kommt die Polarisation aufgrund von y()

Pesamt = XWE()+3xP|Ew)P - E(w)
= XefrE(w) (3.35)
mit
Xerr = XU +3xP|E(w)[? (3.36)

Mit der allgemeinen Beziehung n? = 1 + x. rf ergibt sich

n? = 1+4xW 4+ 3xO|E(W))?
nZ + 3x%|E(w)|? (3.37)
wobei ng der normale lineare Brechungsindex ist. Man definiert den Koeffizienten ny fiir den

nichtlinearen Brechungsindex, fiir kleine Brechungsindexénderungen, durch den allgemeinen
Ansatz

n=mng+ng-I (3.38)

den man quadriert und bis zur 1. Ordnung in I entwickelt:

n? = ni4nd 1>+ 2000y -1
~ nd+2ngng - I (3.39)
Ein Vergleich mit (3.37) ergibt
2ngny - I = 3xO|E(w)|? (3.40)

Mit dem Zusammenhang der zeitlich gemittelten Intensitdt und dem elektrischen Feld I =

Z—Sﬂﬁ(w)]Q ergibt sich der nichtlinearen Brechungsindex ng

B 3rx®

3.41
e (3.41)

n2

Dies zeigt, dass der kubische Term zu einem intensitdtsabhédngigen Brechungsindex fiihrt. Fiir
Dielektrika liegt ny dabei im Bereich zwischen 1071 bis 10716 cm?/W.
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3.4 Suszeptibilitat dritter Ordnung

3.4.2 Selbstfokussierung

Es wird nun ein intensiver Laserimpuls betrachtet, der raumlich begrenzt sein soll. Man be-
obachtet im Biindel ein gaufférmiges Intensitatsprofil. Im Zentrum befindet sich die hochste
Intensitét, die dann zu den Flanken hin abnimmt. Durchlduft dieser Impuls ein Dielektrikum,
so wird sich der Brechungsindex n(7) im Zentrum aufgrund der Nichtlinearitaten vergrofern,
wihrend die Flanken kaum Anderungen erfahren. Damit wird im Zentrum auch der opti-
sche Weg nach Durchlaufen einer Materiallinge L um nolgL grofer als an den Flanken. Die
Phasenfléchen werden dadurch gekriimmt. Das Medium wirkt wie eine Linse und fokussiert
das Lichtbiindel, was zur weiteren Steigerung der Intensitédt im Zentrum und damit des Bre-
chungsindexes fithrt. Liegt der Fokus im Medium selbst, kénnen die Lichtintensitéten so hoch
werden, dass weitere Nichtlinearitdten bis hin zur Zerstérung des Mediums auftreten.

Selbstfokussierung tritt bei allen Hochleistungslasersystemen auf, bei denen hohe Intensitédten
und lange Wege in optischen Komponenten notwendig sind. Die zerstorerische Wirkung der
Selbstfokussierung lasst sich aber mit durchdachtem Design unter Verwendung von grofsen
Strahldurchmessern vermeiden. Beginnende Selbstfokussierung wird aber auch als erwiinsch-
ter optischer Schaltmechanismus eingesetzt, z. B. beim so genannten Kerr-Lens-Modelocking
in Lasern zur Erzeugung von sehr kurzen Laserimpulsen bis zu 10 fs. Dieser Sachverhalt, die
Behandlung des optischen Kerr-Effektes, wird in Kapitel 5.1 diskutiert. In beiden Fallen sind
die Ursachen sehr dhnlich. Durch das elektrische Feld werden die Dipole des Mediums teilweise
ausgerichtet, was zu einer Modifikation der einfallenden Lichtwelle fiihrt, d. h. der Brechungs-
index wird geéndert. Im Falle der nichtlinearen Wechselwirkung wird diese Ausrichtung durch
das intensive Laserfeld selbst erzeugt.

3.4.3 Selbstphasenmodulation

Extrem kurze Laserimpulse (im fs-Bereich) weisen hohe Spitzenintensitdten auf. Im nicht-
linearen Medium wird dadurch der Brechungsindex an einem Ort x zeitlich variieren. In diesem
Fall wirkt die Nichtlinearitét des Brechungsindex iiber die Wellenzahl k = 27wn /X direkt auf
die Phase der Laserimpulse. Man betrachtet einen Impuls an der Stelle x im Medium mit dem
Feldverlauf

E(z,t) = Ey(t) cos(—¢(x,t)) (3.42)

und der Phase

27T’rl0x N 2ol (t)

d(x,t) = kx — wot = " "

x — wot (3.43)

Wird die Momentanfrequenz w(t) fiir das Feld berechnet, erhalt man

Op(x,t) 2wy 8[7(15)33

w(t) =— 5 o N ot (3.44)

Das bedeutet, die Frequenz des Laserimpulses wird zeitabhéngig.
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Abbildung 3.4: Selbstphasenmodulation [Zin98]

Da die Intensitdt von 0 auf einen Maximalwert ansteigt, wird der Impuls zu Beginn zu kleinen
Frequenzen verschoben (Rotverschiebung % > 0). Im Bereich des Maximums nimmt die
Frequenz wieder zu (Blauverschiebung % < 0) und féllt dann wieder am Ende mit I = 0 auf
die wg ab. Uber die Selbstphasenmodulation wird das Spektrum des Laserimpulses verbreitert.
Man kann dies in der Praxis dafiir nutzen, um aus einem kurzen Impuls bei einer Frequenz wy
kurze Impulse in einem breiten Frequenzbereich zu erzeugen. Breite Laserimpulse erhélt man
fiir grofe Werte von %, also fiir kurze Impulse mit hohen Spitzenintensitéiten. In der Praxis
lassen sich so bei Verwendung von sichtbarem Licht mit einer Energie von wenigen pJ und
Pulsdauern von etwa 100 fs ultrakurze Impulse im gesamten sichtbaren und nahen infraroten
Spektralbereich erzeugen.

3.4.4 Erzeugung der Dritten Harmonischen

Die Erzeugung der Dritten Harmonischen (THG - Third Harmonic Generation) stellt einen
Spezialfall dar. Die einfallenden Felder mit der Frequenz w; wechselwirken mit dem System
und erzeugen aufgrund der nichtlinearen Suszeptibilitiit dritter Ordnung y(*) eine Polarisation
mit der Frequenz 3w;. Im Photonenbild ausgedriickt, bedeutet dies, dass 3 Photonen einer
Frequenz zu einem Photon der dreifachen Frequenz kombinieren.

w = 3wy mit W] = Wy = w3 (3.45)

Nach Gleichung (3.30) ergibt sich fiir die Intensitdt der Dritten Harmonischen (3H oder TH
fir Third Harmonic).

Irg ~ BwxCN2IBL2 - sinc?(AkL/2) (3.46)
Die Phasenanpassung ist analog zu der der SHG definiert:

Ak = 3k, — k3w = 3%0 (n(w) —n(3w)) (3.47)

Gleichung (3.46) gilt fiir den absorptionsfreien Fall fiir Fundamentale und Dritter Harmoni-
scher.
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3.4 Suszeptibilitat dritter Ordnung

Im Wellenldngenbereich der durchgefiihrten Experimente werden die Dritten Harmonischen
im Absorptionsbereich des Siliziums generiert, wohingegen die Fundamentale keine Absorption
im Medium erfahrt.

Ausgehend von der Beschreibung der Felder Hoher Harmonischer nach Ziirl et al. |Ziir98a| soll
das Feld E3, bzw. die Intensitét I3, der Dritten Harmonischen mit einem Absorptionskoeffi-
zienten asg,, bei der Frequenz 3w berechnet werden. Mit der Annahme, dass die Propagation
der Felder in z-Richtung verlduft und die Gleichung um den Absorptionsterm der Dritten
Harmonischen erweitert wird, erhélt man:

dEs, w i
dj x —%ng(z) + 3w - B B3tk (3.48)

Fs,, bezeichnet das Feld der erzeugten Dritten Harmonischen bzw. Fy das Feld der einge-
strahlten Fundamentalen. Mit dem Produktansatz

Q3w

Es(2) = E3,(z) - e” 2% (3.49)

dessen Ableitung nach dem Ort z in (3.48) eingesetzt wird und nach Integration tiber z ergibt
sich fiir E3, nach einer Propagationslange L in der Probe

@ .
o2 L+iDKL _ 4

sy, + 210k

B3, < 2-3w-x®ES. (3.50)

Dies wird in Gleichung in (3.49) eingesetzt. Das Feld der Dritten Harmonischen in Abhéngig-
keit von der Propagationslange berechnet sich damit zu

(3.51)

(3) 3 e B LHIAKL oau ]
E 2. 3w - ES - T2
Bw O WX 0 gy + 210k

Die anschliefende Multiplikation mit der konjugiert Komplexen fiihrt zur Intensitdat der TH
im Medium

ag, L

1 4 e®80l _ 9o=% cos(AkL) \ ... 1
e w
o3, + A0K2

I3, x 4- (3w)?- x®213 ( (3.52)

Die Intensitét ist abhéngig vom phase mismatch Ak, der Absorption as,, und der Propagations-
bzw. Kristalllange L. Zur Veranschaulichung und Darstellung der Abhéngigkeiten wird fiir Ak
— 0,5 pm~! und fiir den Absorptionskoeffizienten as,, = 0,02 um ™' angenommen. Das Biindel
der Fundamentalen soll iiber eine Lénge von L = 800 gm im nichtlinearen Medium propagie-
ren.

Abbildung 6.5 zeigt den entsprechenden Graphen. Die starke Oszillation ist auf den cos(AkL)-
Term und deren exponentielle Abnahme mit steigender Propagationsldnge auf den Damp-

fungsterm e%‘ﬂ zuriickzuflihren . ag,, ist verantwortlich fiir die Absorptionslange und Ak
fiihrt dazu, dass die Oszillation nicht auf Null absinkt, da die neu generierte TH mit der absor-
bierten TH nicht mehr vollstdndig destruktiv interferiert und so ein Rest iibrig bleibt. Dieses
Verhalten pflanzt sich iiber die Wegléange fort. Die starke Modulation wird immer schwéacher
und nahert sich asymptotisch einem konstanten Wert.
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Abbildung 3.5: Intensitét der Dritten Harmonischen in Abhéngigkeit von der Kristall-
ldnge L

Verkleinert sich Ak bei gleichbleibender Absorption, wird die Periodenldnge der Oszillation
grofer. Geht Ak gegen Null, ist phase matching erreicht, und die Intensitét steigt bis zu einem
Maximalwert, der ab einer bestimmten Kristalllainge konstant bleibt.
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Abbildung 3.6: Intensitit der Dritten Harmonischen in Abhéngigkeit von der Kristall-
lange L bei verschiedenem Ak

Wird die Absorption bei gleichem Ak grofser, oszilliert die Intensitét iiber eine wesentlich
kiirzere Strecke im Kristall und stellt sich schon bei einer kiirzeren Kristalllinge auf einen
konstanten Wert ein. Kommt g, in den Bereich von Ak und wird sogar grofer, oszilliert die
Dritte Harmonische nur iiber sehr kurze Langen im Kristall. Sie erfdhrt ein Intensitdtsmaxi-
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3.4 Suszeptibilitat dritter Ordnung

mum, das jedoch aufgrund der hohen Absorption sofort wieder auf einen Wert, der kleiner als
bei den oben aufgefiihrten Fillen ist, abfillt und konstant bleibt.
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Abbildung 3.7: Intensitit der Dritten Harmonischen in Abhéngigkeit von der Kristall-
lange L bei verschiedenem «

Der sich einstellende Intensitdtswert wird mit steigender Absorption erwartungsgemaft immer
schwécher bis er ganz auf Null abfillt, was die vollstdndige Absorption der Dritten Harmo-
nischen bedeutet. Bei grofsen Absorptionen ist die Absorptionslénge grofs, so dass der Fall
eintreten kann, dass das im Kristall generierte Feld vollstandig absorbiert und nicht emittiert
wird. Solange die Absorption gleich oder kleiner als das phase mismatch ist, wird immer Drit-
te Harmonische erzeugt, die, um die Absorption vermindert, mit noch messbarer Intensitét
aus dem Kristall austritt. Abbildung 3.7 zeigt aber auch, dass die Absorption, aufgrund ihrer
Absorptionsldnge stark abhédngig von der Kristalllinge ist.

Physikalisch kann das Verhalten der Dritten Harmonischen iiber die Kristalllinge wie folgt
erklart werden. Die Intensitdt der Dritten Harmonischen erfahrt mit Eintritt der Fundamenta-
len bei z = 0 in den Kristall ihre Maximalintensitét, die mit fortschreitender Propagation der
TH aufgrund der Absorption exponentiell abnimmt. Entlang der z-Achse generiert die Funda-
mentale an jedem Ort z Dritte Harmo-nische, die jeweils auf einem mittleren Intensitatswert
absorbiert werden. Die generierten und absorbierten Wellen erfahren je nach Phasenbeziehung
zueinander durch konstruktive oder destruktive Interferenz Verstiarkung oder Abschwichung
bzw. Ausloschung auf dem Weg durch den Kristall. Dies spiegelt sich in der Oszillation der
Intensitdat wahrend der Propagation der Wellen durch den Kristall wider. Ab einer bestimm-
ten Propagationslinge im Kristall, die kiirzer als die Absorptionsliange [, ist, wird die nun
generierte Dritte Harmonische nicht mehr vollstdndig absorbiert. Dieser Anteil der Dritten
Harmonischen tritt aus dem Kristall aus.

Es soll nun die Erzeugung der TH unter bestimmten Anfangsbedingungen betrachtet werden.
Es wird angenommen, dass schon bei z = 0 ein Feld ng vorliegt, das gemeinsam mit der
Fundamentalen in den Kristall eindringt.

Zum Differential von E3,,(z) wird nach erfolgter Ableitung (Gleichung (3.50)) die Anfangsbe-
dingung
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3 Nichtlineare optische Wechselwirkungen

ES,(0) = E3 e (3.53)
hinzugefiigt, wobei €® einen Phasenterm darstellt. Dies fiihrt mit Gleichung (3.49) zum Feld
der Dritten Harmonischen am Kristallende:

e L+iAKL _

gy + 210k

B3, x2-3w-x®ES. (e + ngei‘ﬁ) e 3l (3.54)

Wird Gleichung (3.54) mit ihrer konjugiert Komplexen multipliziert, erhélt man die Intensitét
mit der Anfangsbedingung EY, .

ag, L

1+e el —2e775 cos AL
I3, 4. (3w)2 - v3273.
30 o 4 (B3w)T - | a3, + 40k?
ES el (2a3w(e% cos(¢p — AkL) — cos ¢) — 4Ak(e% sin(¢ — AkL) + sin ¢))
a2, +40k?
+e b (EY,)? (3.55)

Abbildung 3.8 zeigt den Graphen mit Ak = 0,5 bzw. a3, = 0,02. Die Amplitude von ng
wird mit 1 und ¢ = 0 angenommen.
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Abbildung 3.8: Intensitit der Dritten Harmonischen in Abhéngigkeit von der Kristall-
linge mit zusétzlich eingestrahltem Eingangsfeld ES

Ist EY gleich Null, erhilt man wieder Gleichung (3.52). Abbildung 3.8 zeigt #hnliches Ver-
halten wie im diskutierten Fall ohne Anfangsbedingung. Ein Unterschied besteht darin, dass
aufgrund der Amplitude von EY_ die Anfangsintensitit der TH hoher ist. Die am Kristallende
austretende TH entspricht der der ohne eintretendes TH-Feld. Die Oszillation aufgrund der
Winkelfunktionen wird wiederum durch die Dampfungsterme e%‘uL abgeschwiécht.

Mit Verkleinerung von Ak verbreitert sich die Periode. Bei Phasenanpassung Steigt die In-
tensitdt zunéchst an bis sie sich bei einer bestimmten Kristalllange auf einen Maximal - bzw.
Sattigungswert einstellt.
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Abbildung 3.9: Intensitét der Dritten Harmonischen in Abhéngigkeit von der Kristall-
linge mit zusiitzlich eingestrahltem Eingangsfeld Ef, mit ver-
schiedenem Ak

Wird «s,, kleiner, oszilliert die Dritte Harmonische iiber eine immer grofer werdende Weg-
strecke im Kristall. Bei kleinen Absorptionen ist die Intensitat stark abhéngig von der Kristall-
oder Propagationsliange. Bei grokem «s,, oszilliert die TH {iber eine kurze Strecke und stellt
sich aufgrund der Absorption nach einer kurzen Weglidnge auf einen Wert ein.
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Abbildung 3.10: Intensitéit der Dritten Harmonischen in Abhéngigkeit von der Kristall-
linge mit zusitzlich eingestrahltem Eingangsfeld EY, mit ver-
schiedenem «
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Bei Variation von ¢, verhélt sich die Intensitét dhnlich wie in Abbildung 3.8 dargestellt, es
dndert sich nur die jeweilige Anfangsintensitdt nach Eintritt in den Kristall. Dies ist verstdnd-
lich, da bei einem von Null veschiedenem ¢ die Fundamentale und ng nicht phasengleich in
den Kristall eintreten und aufgrund von Interferenzprozessen zwischen dem E3_-Feld und der
generierten Harmonischen eine Anderung der Intensitiit eintritt. In Abbildung 3.11 sind die
Intensitdten der TH mit um ¢ zum Fundamentalfeld phasenverschobenen Eingangsfeldern
dargestellt. Es ist erkennbar, dass die Einhiillende mit variablem ¢ steiler abfillt und sich die
Intensitét bei einer kiirzeren Propagationsldnge auf einen konstanten Wert einstellt.

8

7_‘ —E23m=1,¢=0°
] —E’, =1,0=45°

6 —E’, =1,¢=10°

3H-Intensitat / a.u.

. ; .
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Abbildung 3.11: Intensitéit der Dritten Harmonischen in Abhéngigkeit von der Kristall-
linge mit zusiitzlich eingestrahltem Eingangsfeld EY  mit verschiede-

nem ¢

Hat das Fingangsfeld eine sehr grofse Amplitude zeigt sich das in Abbildung 3.12 dargestellte
Verhalten. Hier wurde eine Amplitude von 10 angenommen. Bei weiterer Vergrofserung der
Amplitude wird die Oszillation immer mehr unterdriickt, bis man schlieflich einen exponen-
tiellen Abfall der Intensitdt erhélt.

26



3.4 Suszeptibilitat dritter Ordnung

120
100—-
80—-
60—-

40+

3H-Intensitat / a.u.

20+

T T T T T T T T
0 200 400 600 800
Kristalllange L /um

Abbildung 3.12: Intensitdt der Dritten Harmonischen in Abhéngigkeit von der Kris-
talllinge mit zusiitzlich eingestrahltem Eingangsfeld EY  hoher Am-
plitude

Ein mit der Fundamentalen in den Kristall eintretendes TH-Feld, das nicht viel gréfer als die
generierte TH ist, beeinflusst demzufolge das Verhalten und den Output der Dritten Harmoni-
schen nicht. Die Intensitét der Dritten Harmonischen ist aufgrund des Superpositionsprinzips
elektromagnetischer Wellen bei Eintritt in den Kristall von beiden Biindeln sehr hoch, wird
aber wegen der Absorption abgeschwécht. Ohne Eingangsfeld beginnt die Oszillation bei Null
und mit ng bei einem Wert groker als Null. Uber die Propagationslinge findet eine Oszilla-
tion der Intensitdten der Biindel aufgrund von Interferenzprozessen statt.

3.4.5 Theoretische Ausfithrungen zum Experiment

Nichtlineare optische Untersuchungen an kristallinem und porésem Silizium, wie sie auch in
dieser Arbeit vorgestellt werden, sind schon lange Gegenstand der Grundlagenforschung. Die
optischen Eigenschaften dieses Materials bieten zahlreiche Anwendungsmoglichkeiten in der
Photonik.

Der Silizium-Kristall ist isotrop aufgrund seines flichenzentrierten kubischen Gitters. Durch
eine porose Modifikation kann jedoch eine starke Anisotropie innerhalb der Kristallebenen
auftreten [Sob05]. Pordses Silizium stellt eine Verbundstruktur aus kristallinem Silizium und
Strukturen von beispielsweise Poren in der Grofenordnung von Nano- oder Mikrometern
dar. Ausgangssubstrate fiir die Herstellung von porésem Silizium sind kommerziell erh&ltli-
che Silizium-Walfer, wie sie standardméfig in der Halbleiterindustrie Verwendung finden. Die
pordse Struktur wird auf das kristalline Silizium durch elektrochemisches Atzen aufgebracht
(siehe Punkt 4.2). Diese Materialien konnen sich wesentlich in ihren optischen Eigenschaften
von kristallinem Silizium unterscheiden [Zab05].

Eine theoretische Beschreibung der Polarisation der Dritten Harmonischen wurde erstmals
durch Armstrong et al. [Arm62] gegeben und die Wellen, die durch diese Polarisation entweder
in Transmission oder Reflexion entstehen, von Bloembergen und Pershan |Blo62]| diskutiert.
Die Symmetrieeigenschaften von x) beschrieb 1962 Terhune [Ter62|. Zahlreiche experimen-
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telle und theoretische Untersuchungen zur Erzeugung der Dritten Harmonischen im sichtbaren
Spektralbereich, d. h. in der N&he der Systemresonanzen des Siliziums, wurden durchgefiihrt.
Eine Ausdehnung der Experimente auf das mittlere Infrarot erlaubt Experimente im Trans-
parenzbereich vom Silizium und in der Nahe der Photonischen Bandliicke von Photonischen
Kristallen, deren Strukturen im Mikrometer-Bereich liegen.

In den in dieser Arbeit vorgestellten Experimenten wird die Intensitét der Dritten Harmoni-
schen bei einem konstanten Einfallswinkel beobachtet, wihrend die Proben um ihre Oberfla-
chennormale gedreht werden. Das THG-Signal wird als Funktion des Azimutwinkels gemes-
sen. Die resultierende Kurve ist die so genannte THG-Anisotropiekurve. Die Anisotropie ist
eine relative Grofe und wird nicht nur durch die Symmetrie des Kristalls, sondern durch ih-
re Empfindlichkeit gegeniiber den mikroskopischen elektrischen Eigenschaften der Festkorper
bestimmt [Buh94|. Durch Drehung der Probe, d. h. durch Variation des Winkels ¢ zwischen
dem elektrischen Feldvektor und einem Einheitsgittervektor der Kristalloberflache wird der
Suszeptibilitdtstensor einer Rotationstransformation unterworfen.

Da die Erzeugung der Dritten Harmonischen vom x(®)-Tensor vierter Ordnung beherrscht
wird, wird eine héhere Symmetrie-Auflésung fiir diese Art von Experimenten erwartet. Der
Suszeptibilitdtstensor fiihrt zu einer anisotropen Erzeugung Dritten Harmonischer, bei der die
Intensitdt des emittierten Biindels mit der relativen Orientierung der Kristallachsen und der
Polarisation der Fundamentalbiindel variiert [Lue94].

Die untersuchten Silizium-Kristalle sind kubische Kristalle mit der Punktgruppensymmetrie
m3m [Wan86]. Der x()-Tensor hat nur 4 von Null verschiedene unabhéingige Elemente

3 3
X§1)11’ Xg2)127 X§1)227 X(12)21 (3.56)

wobei nach [Wyn69] und [Bur71] gilt

3 3
X§2)12 = X§1)22 ng)m (3.57)
Die nichtlineare Polarisation dritter Ordnung berechnet sich mit den Fundamentalfeldern zu

E ist das i-te Feld und E,(:) ist die k-te Komponente des i-ten Feldes. Die Entwicklung von
(3.58) ergibt folgende Komponenten fiir die Polarisation:

P, = X§1)1 EWE@EB) 4 Xﬁ)zzEa(;l)E(z)Eg(/g) + X(3) EWE@E® 4

T T T Y z z

aBDEDED + D BOEDED + 38y B ED B +

z T Y T
Xioo B EPVES) (3.59)

x z xT

P, = Xﬁ)11E§1)E§2)E§3)+X(3) E( JE@DE® 4 () E§1)E§2)E§3)+

X§32)12E(1)E252)E$3) + X§32)12E(1)E1(;2)E£3) X§2)21E£1)E§:2)E1(;3) +

3

52)21E(1)E£2)E3(/3) (3.60)
x@uEé”Ef)Ef) + X DBV EDED + X9 EVEPDE® +
X\ ESVED ED (3.61)
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Fiir die x-Komponente folgt damit
PE) = B (EOEO) x{l,y + B (BVED) 32, + 5O (FOEO) 3, +
(Xﬁ)n - Xﬁ)ﬂ - Xg)u - Xg%l)E:](cl)E:?)Ea(cB) (3.62)

Entsprechendes gilt fiir die y- und z-Komponente der Polarisation. Die Gleichungen (3.59) -
(3.61) konnen somit in Vektor-Form geschrieben werden

5 (3w 2(1) 22) 72 3 22) @) & 3 2(3) @) 7 3
P = E(I)(E(Q)E(s))xgl)m + E(Q)(E(I)E(s))ng)u + E(3)(E(1)E(2))X52)21 +
yal® - EM o E® o EG) (3.63)
I™ stellt den Einheitstensor vierter Ordnung dar, und xg ist mit (3.56) definiert als

3 3 3 3 3 3
Xd = Xgl)ll - X§1)22 - X§2)12 - X§2)21 = Xgl)ll - 3Xg2)12 (3-64)

Fiir die Erzeugung der Dritten Harmonischen in Silizium sind die einfallenden Felder gleich
EW = E@ = E®G) und man erhilt fiir die Polarisation

Die Felder auf der rechten Seite stellen die Fundamentalen innerhalb des Mediums dar. Der
erste Term in Gleichung (3.65) ist nur ein Produkt mit einer Konstanten und zeigt daher keine
Anisotropie bei Rotation des Kristalls um seine Oberflachennormale. Fiir isotrope Materialien
ist die TH-Polarisation immer parallel zum einfallenden Fundamentalfeld. Diese Terme sind
fiir alle Kristallebenen gleich, unabhéngig von der Kristallorientierung. Die Bedingung fiir die

Isotropie lautet Xﬁ)u = 3X§?§)12-

Der letzte Term beinhaltet eine Differenz der Elemente von x3). Er zeigt daher anisotro-
pes Verhalten unter Rotation des Kristalls um seine Oberflachennormale. Fiir verschiedene
Kristallachsenorientierungen wird dieser Term komplexer, enthélt aber nur die eine von Null
verschiedene anisotrope Suszeptibilitidts-Komponente nach Gleichung (3.64). Es ldsst sich der
Anisotropie-Parameter [Lue91|, [Gol03| definieren, der fiir isotrope Medien verschwindet.

3
Xd 1— 3X§2)12

O (3)
X1111 X1111
Fiir den anisotropen Anteil der Polarisation kénnen nun die Felder fiir die ordentliche (das
Feld der Fundamentalen ist parallel zur erzeugten Dritten Harmonischen polarisiert) und
aufserordentliche (die Felder sind senkrecht zueinander polarisiert) Komponente der Dritten
Harmonischen berechnet werden. Die von Null verschiedenen Komponenten des x(®)-Tensors
sind nach (3.56) bzw. (3.57) Xﬁ)n und 3X(1?§)12-

Zur Beschreibung der Rotation eines Kristalls um seine Oberflichennormale miissen die Ele-
mente von X(B), von den kubischen Kristallachsen, é;1, é2, €3, in das Laborkoordinatensystem
x,y, z transformiert werden. Es soll hier die Rotation um die z-Achse (wie im Experiment),
die parallel zur Einfallsebene liegt, mit dem Azimutwinkel ¢ definiert werden. Dann sind auch
die Einheitsvektoren é; und é; senkrecht zu = und y. Fiir eine Rotation des Kristalls mit ¢

um 2z lésst sich Xl(,?gls wie folgt transformieren:

(3.66)

Xiih = Bip(9) Rjg(9) R () Rus (9) X3

{Ri;(¢)} ist die Transformationsmatrix zwischen dem kubischen Kristall- und dem Laborko-
ordinatensystem und hat folgende Form:
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cosp —singp 0

{Rij(p)} = | sinp cose 0O
0 0 1

Fiir den Fall, dass die einfallenden Felder in y-Richtung polarisiert (p) sind, E = (0, E,,0),
erhélt man nach Rotation um die z-Achse fiir die Komponenten des Feldes der Dritten Har-
monischen E3¢

3. . 3 3 3
EP*) = E, (—sinp(—sin? ¢ cos W(ng)u - X§1)11) + X§2)12 €O (p €0S 2¢0) +

. 3 3 3)
cos p(cos” psin CP(—X§2)12 + X§1)11) - X§2)12 sin ¢ cos 2¢))

=23 3 . 3 3 .
E®) = E,”(cos p(2x\ T cos psin o® + cos p(x D), cos p? + x ), sin %)) —

. 3 . . 3 3) .
sin @(*2X52)12 CoS 902 Sin @ — sin SD(X§2)12 COoS 802 + Xgl)ll Sin 802))

E3) = 0

Fiir die y-Komponente der Dritten Harmonischen (das Feld der Fundamentalen ist parallel
(p) zum Feld der TH) ergibt sich nach Umformen und Auflésen Gleichung (3.67):

(3) (3) (3) (3)
=3 3 + 3 -3 -3 -3
E1(73 p) Xi111 X1212 Ey Xi111 X1212 Ey COS(4Q0) (367)

Die senkrecht (s) zur Fundamentalen polarisierte Komponente (x-Komponente) des Feldes der
Dritten Harmonischen kann in zusammengefasster Form geschrieben werden:

(3 Xt — 3Xi9e =3
E;f;) - w B, sin(4¢) (3.68)

Die gewonnenen Gleichungen (3.67) und (3.68) zur Beschreibung der Felder der Dritten Har-
monischen fiir den (100)-orientierten Silizium-Kristall findet man auch in der Literatur (bei-
spielsweise [Mos86|, [Wan86|, [Tsa95] oder [Sip87]).

Da fiir die untersuchten Proben Xﬁ)u und 3X§?§)12 nicht bekannt sind, werden die Vorfaktoren
vor den Winkelfunktionen fiir die Berechnung der Felder ersetzt durch

3) 3)

C = Xl _43X1212 (3.69)
und 3) (3)
p - 3Xim 1‘ 3X1212 (3.70)

Im Umkehrschluss lassen sich aus diesen Parametern dann wiederum die relativen y()-
Elemente, Xﬁ)n und 3)(5?;)12, bzw. ihr Verhéltnis zueinander fiir die jeweilige Probe bestimmen.
Man erhélt nach Umstellung der Gleichungen (3.69) und (3.70) folgende Bezichungen fiir die

x®)-Elemente
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3.4 Suszeptibilitat dritter Ordnung

ngl)ll = C+D (3.71)
n, = D-3C (3.72)

Nach Einsetzen von C und D in (3.67) und (3.68) und Quadrieren folgen die Intensitiaten der
Dritten Harmonischen 3

I, »(3w) o (Ccosdp+ D)?

= (C?cos8p +4CD cosdp + 2D? + C* (3.73)
2
I,_s(3w) o« (Csindyp)? = %(1 — cos 8y) (3.74)

Es soll vorab geklart werden, unter welchen Bedingungen I,,_,(3w) auch eine 8-zéhlige Mo-
dulation zeigen kann und in welchem Verhiltnis die Elemente von x(® zueinander stehen.

Die Winkelfunktionen oszillieren mit unterschiedlichen Amplituden um die konstanten Werte
(2D? + C?) und %2 In Gleichung (3.73) ist der Faktor C? fiir die Amplitude der 8-Zihligkeit
und 4C'D fiir die Amplitude der 4-Zahligkeit verantwortlich. Tragt man die Terme einzeln in
ein Diagramm auf, ergeben sich die in Abbildung 3.13 gezeigten Abhéngigkeiten.

——C?cos8¢ —
—4CDcoste
2D2+C2 —— -C“/2 cos8
4CD— ez
7,5
. . 005
3 2
o C= 212
Z, 20%¢ - ©
—= _a
5,0
0,00
T T T ,
90 180 270 3

0

)a.u
(3w) a.u

60 0 20 180 270 360
Azimutwinkel ¢ / ° Azimutwinkel ¢ / °

(a) Funktionen fiir I,,—, (b) Funktionen fiir I,_

Abbildung 3.13: Darstellung der einzelnen Terme der Intensitdten der Dritten Harmo-
nischen nach den Gleichungen (3.73) und (3.74)

Bei einem Winkel von ¢=45° haben die Funktionen cos 4¢ und cos 8¢ ein Maximum bzw. ein
Minimum. Aufgrund der Summation der Terme in Gleichung (3.73) verkleinert sich die Ge-
samtamplitude, und die Kriimmung am Scheitel muss flacher werden. Wie stark dies auftritt,
ist abhéngig von den Amplitudenverhéltnissen. Dafiir wird der Kriimmungsradius bei (p=45°
berechnet, indem man von Gleichung (3.73) die 2. Ableitung bildet und erhélt:

1"

f (p) = —64-C?cos8p — 64 - CD cos 4y (3.75)

cos®z = 1 (14 cos2z) und sin® z = 3(1 — cos2x)
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3 Nichtlineare optische Wechselwirkungen

Fiir einen Sattelpunkt (Kriimmungsradius gleich Null) muss die 2. Ableitung Null werden.
Nach Umstellen und Auflosen erhélt man fiir C und D folgende Beziehung.

cC =D bzw. —=1 3.76
o (3.76)
In Abbildung 3.14 ist der Kriimmungsradius gleich Null. Dies bedeutet, dass bei Gleichheit
von C und D ein Schwellwert erreicht ist, der keine 8-Zahligkeit zulésst. Die Gleichheit von
C und D bedeutet aber auch, dass in Gleichung (3.65) der anisotrope Term Null wird und
die Polarisation nur einen isotropen Term besitzt, die TH-Polarisation immer parallel zur

einfallenden Fundamentalen ist, woraus die Bedingung fiir die Isotropie folgt Xﬁ)n = 3X§?§)12~
=]
©
5
e
0 9I0 1é0 2%0 360

Azimutwinkel ¢ / °

Abbildung 3.14: Grafische Darstellung Intensitdten der Dritten Harmonischen bei
Gleichheit von C' und D

Ist C' grofer als D, zeigt Abbildung 3.15a eindeutig den Beginn der 8-Zahligkeit. Wird die
Differenz von C und D weiter vergrofert, verdeutlicht sich dieser Effekt noch stérker. Je
kleiner D bei gleichem C' ist, umso mehr gleichen sich die Amplituden an, bis die 4-Z&ahligkeit

vollkommen unterdriickt ist und nur eine 8-zdhlige Modulation gleicher Amplitude erhalten
bleibt.

Die 4-fach Modulation dominiert immer nur, wenn D grofer als C' ist (Abbildung 3.15b). Der
Anteil der 8-zéhligen Komponente wird vollkommen unterdriickt.
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3.4 Suszeptibilitat dritter Ordnung

= S
) ©
J J
0 90 180 270 360 o 30 180 270 360
Azimutwinkel ¢ / ° Azimutwinkel ¢ / °
(a) C>D (b)y C<D

Abbildung 3.15: Grafische Darstellung Intensitéten der Dritten Harmonischen in Ab-
héngigkeit von C' und D

Das Wissen um die Abhéngigkeiten der Parameter zueinander und deren Bedeutung in den
Messkurven, erleichtert die Anpassung der Fitkurven an die erhaltenen Messdaten und die
Interpretation der Ergebnisse. Dies wird spéter fiir die Bestimmung der relativen Grofe der
Anisotropie genutzt.

Die vorgenannten FErlduterungen gelten fiir den senkrechtem Einfall der Fundamentalfel-
der auf die Kristalloberfliche des (100)-orientierten Siliziums, fiir die Einstrahlung in [100]-
Kristallrichtung. Eine unter einem Winkel 6 einfallende Fundamentale, beeinflusst das Verhal-
ten der Dritten Harmonischen bei Rotation des Kristalls, da sich die Propagationsrichtungen
der Fundamentalen und der TH beziiglich der Kristallachsen &ndern. Wird beispielsweise der
(100)-Kristall um 45° um seine [001]-Kristallachse gedreht, propagiert das Fundamentalbiindel
in der (110)-Kristallachsenrichtung. Hierfiir ergeben sich dann zwangslaufig andere Vorfakto-
ren fiir die x(*)-Elemente der Felder der Dritten Harmonischen (Gleichung (3.67) und (3.68)).

Bubhleier et al.|[Buh94| und Liipke [Lue91| untersuchten das Verhalten der Dritten Harmoni-
schen in Abhéngigkeit vom Azimutwinkel fiir verschiedene Kristallorientierungen des Silizium-
Kristalls und beschrieben theoretisch die Vorfaktoren fiir die x(®-Elemente. Das unterschied-
liche Verhalten der TH von (100)-, (110)- und (111)-orientiertem Silizium wurde experi-
mentell im sichtbaren Spektralbereich nachgewiesen. Die Vorfaktoren der anisotropen XS’,)CZ—
Komponenten beziiglich des Laborkoordinatensystems fiir einen (100)-orientierten Kristall
in Abhéngigkeit vom Azimutwinkels ¢ sind in folgender Tabelle nach Buhleier und Liipke

aufgelistet.

Tabelle 3.1: Anisotrope xl(?])d—Komponenten beziiglich der (100)-Oberfliche
i/jkl XXX yyy 777 XXy yyxX
X %(314— cos(4y)) ) —i sin(4y) 0 X % sin(4y) %(1 - cos(4p))
y 7 sin(4yp) 734 cos(4p)) | 0 | 3(1 —cos(4y)) — 7 sin(4y)
z 0 0 1 0 0

Diese Elemente der Matrix beschreiben nur die Orientierung der Kristallfundamentalzelle
im Laborkoordinatensystem. Mit diesen Daten sind die Komponenten von x() bei Rotation
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3 Nichtlineare optische Wechselwirkungen

bestimmbar. Bei einer gegebenen Position erscheinen nur Summen geradzahliger oder un-
geradzahliger wechselnder Anordnung erscheinen. Fiir den senkrechten Einfall verschwinden
alle ungeradzahligen abhéngigen Amplituden im resultierendem nichtlinearem Signal, da die
z-Komponente des fundamentalen Feldes verschwindet.

Tsang [Tsa95| beschrieb, sich auf die Arbeiten von Moss et al. [Mos89] beziehend, theoretisch
das azimutale Verhalten der p- und s-polarisierten Felder der erzeugten Dritten Harmonischen
von (100)-orientierten Silizium-Wafern und bestétigt die Ergebnisse im Reflexionsexperiment,
in dem eine monochromatische linear p-polarisierte Welle der Frequenz w unter einem Ein-
fallswinkel 6 auf den Kristall auftrifft.

Sein Experiment zeigte fiir die ordentlich polarisierte Komponente der Intensitidt der Dritten
Harmonischen eine 4-fach Symmetrie und fiir die aufterordentlich polarisierte Komponente eine
8-fach Symmetrie. Moss et al. begriinden die 4fach Symmetrie mit der (100)-Orientierung des
Kristalls, wihrend die Modulationstiefe mit der Anisotropie von x®) zusammenhéngt. Diese
4-Symmetrie bei Rotation des Kristalls um seine Oberflichennormale wurde auch von ande-
ren beobachtet [Wan86| oder [Zab04]. Bei einer senkrecht zur Oberflache auf (001)-orientiertes
Silizium einfallenden Fundamentalen beobachteten Liipke et al. [Lue94] ebenfalls eine Inten-
sitdt der Dritten Harmonischen, die mit einer Abhingigkeit von cos?(4¢), mit ¢ als Azi-
mutwinkel zur Oberflache, variiert. Die [001]-Orientierung entspricht der um 90° gedrehten
[100]-Kristallorientierung.

Des weiteren beobachtete Tsang [Tsa95], dass bei Reflexion an Metallen oder Halbleiter-Ober-
flichen die TH meistens im Bulkmaterial generiert wird. Schwache elektrische Dipole erlau-
ben an der Luft-Dielektrikum-Grenzflache THG-Prozesse, die niitzliche Oberflachenmerkmale
enthalten kénnen. Der Symmetriebruch an der Grenzschicht fithrt zu einem Anstieg der in-
duzierten nichtlinearen Polarisation, die alle héheren nichtlinearen Suszeptibilitdts-Tensoren
enthélt. Die TH wird aufgrund des groferen Anregungsvolumens als an der Oberflache haupt-
sdchlich im Bulk generiert.

Zu den gleichen Schlussfolgerungen wie Tsang kommt auch Saeta [Sae0l]|. Er untersuchte
an ultradiinnen Silizium-Schichten mit allm&hlicher Variation der Schichtdicke die Winkel-
und Dickenabhéngigkeit der Dritten Harmonischen in Transmission. Die Rotations-Scans der
THG stimmen mit denen der Bulk-Kristallsymmetrie iiberein. Sie ist konsistent mit einem
bulkdominierten THG-Prozess in Silizium.

Sipe, Moss und van Driel [Sip87| présentierten eine Theorie fiir die anisotrope Erzeugung
Zweiter und Dritter Harmonischer, die sie in Reflexionsexperimenten an der Oberfliche und
im Bulk von zentrosymmetrischen Kristallen beobachteten. Sie zeigen fiir den Fall der THG in
Reflexion, dass die Bulk-Beitrige die Oberflachen-Beitrage dominieren, wobei es nicht mdog-
lich ist, in kubischen zentrosymmetrischen Kristallen die Oberflichen- von den Bulkeffekten
zu separieren. Oberflachenbeitrige rithren grofitenteils von der SHG her, da die Inversionssym-
metrie an der Grenzschicht unterbrochen ist. Mit dem Faktor d/a mit d als Eindringtiefe der
Fundamentalen, bei der TH erzeugt wird und a als Gitterkonstante ist ein Mafs fiir die relative
Anzahl der beitragenden Schichten fiir die Oberflachen- oder Bulk-Beitrdge gegeben, die auf
moglichen elektrischen Dipol-Effekten basieren. Diese Effekte sind aufgrund des wesentlich
groferen Volumens im Bulk grofser als an der Oberflache. Ziel ihrer Arbeit ist es deshalb, die
relative Grofke der Bulk- und Oberflichenbeitrage in zentrosymmetrischen Materialien abzu-
schétzen. Sie gehen bei ihrer Theorie fiir die THG von rein symmetrischen Erwidgungen aus
und berechnen die isotropen und anisotropen Anteile der Felder und gelangen zu gleichen Ab-
héngigkeiten wie oben erwdhnt. Ein Vergleich von Oberflichen- und Bulkbeitragen fiihrt zur
Unterscheidung von THG- und SHG-Beitragen. Fiir die THG kommen die dominanten Bei-
trage vom Bulk, weshalb die THG niitzliche Informationen zur Bulk-Kristall-Struktur liefert.
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3.4 Suszeptibilitat dritter Ordnung

Ein kleiner Anteil der TH entsteht auch unmittelbar an der Oberflache. Die SHG dagegen
liefert nur Beitrdge der Oberflache.

Bisherige Untersuchungen der Dritten Harmonischen im sichtbaren Spektralbereich an kris-
tallinem (100)-orientiertem Silizium und Experimente in Reflexion weisen demnach Modula-
tionen in Abhéngigkeit des Azimutwinkels des Kristalls auf. Die ordentlichen Polarisationsan-
teile der Dritten Harmonischen zeigen eine 4-zéhlige und die aufserordentlichen Beitrage eine
8-zéhlige Modulation, wobei beide hauptséchlich aus dem Bulkmaterial herriihren.
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Kapitel 4

Die untersuchten Photonischen
Kristalle

Die verwendeten Photonischen Kristalle wurden vom Max-Planck-Institut fiir Mikrostruk-
turphysik Halle hergestellt und fiir die Untersuchungen zur Verfiigung gestellt. Die Kristalle
bestehen aus n-dotiertem (Phosphor) makropordsem Silizium. Diese Nomenklatur bezieht sich
auf die geometrische Grofle der Struktur. Nach den Konventionen der International Union of
Pure and Applied Chemistry (IUPAC) bezeichnet "makropords” Strukturen mit mittleren
Porendurchmessern gréfser als 50 nm, "mesopords” Strukturen zwischen 2 und 50 nm und
"mikroports” Strukturen kleiner als 2 nm [Mue72|.

Bevor die untersuchten Proben charakterisiert werden, soll auf die Kristalleigenschaften von
Silizium eingegangen und das hier eingesetzte Verfahren zur Herstellung von Photonischen
Kristallen beschrieben werden.

4.1 Der Silizium-Kristall

Eine Reihe wichtiger Halbleitermaterialien, wie Silizium oder Germanium, kristallisieren in
der Diamantstruktur. Das Raumgitter ist ein flaichenzentriertes kubisches (fcc)-Gitter.

Die Basis von Silizium besteht aus zwei Atomen und ist auf dem fce-Gitter periodisch fortge-
setzt. Deshalb besteht das Kristallgitter aus zwei ineinander verschachtelten fcc-Gittern, die
entlang der Raumdiagonalen der Elementarzelle (Kantenlange a) um % ihrer Lange verschoben
sind.

Abbildung 4.1: Zweidimensionale Darstellung des Gitters eines Silizium-Kristalls nach
[Liit03]

In einer Elementarzelle befinden sich acht Atome auf den Wiirfelecken, sechs auf den Fléchen-
mitten und vier im Inneren. Damit hat die kubische Zelle insgesamt 85';—1 + % + 4 = 8 Atome
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4 Die untersuchten Photonischen Kristalle

und jedes von ihnen 4 néchste und 12 {ibernéchste Nachbarn.

Siliziumkristalle kdnnen je nach ihrer Lage im Schmelzbad verschieden kristallographisch ori-
entiert sein. Diese unterschiedlichen Orientierungen haben besondere Vorteile, die jeweils in
verschiedenen Arten von Chips genutzt werden. So findet z.B. die (100)-Orientierung An-
wendung in MOS-Chips, wihrend die (111)-Orientierung oft fiir bipolare Produkte verwendet
wird.

[001]

{100}

[100]

Abbildung 4.2: Kristallstruktur von Silizium mit Angabe der speziellen Kristallrich-
tungen [100], [010] und [001] und der dazugehoérigen Kristallebene nach
[Liit03]

Abbildung 4.2 zeigt das Raumgitter eines Silizium-Kristalls. Die Gitterkonstante betrégt 0,543
nm. Eingezeichnet sind die Kristallrichtungen. Senkrecht auf den Richtungen stehen die ent-
sprechenden Kristallebenen. Die Kristalle, die untersucht wurden, sind in der rot gekennzeich-
neten (100)-Ebene geschnitten.

4.2 Herstellung der Photonischen Kristalle

Zur Herstellung der Photonischen Kristalle wurden die Silizium-Wafer lithographisch vor-
strukturiert. Dies ist fiir ein geordnetes und wohldefiniertes Makroporenwachstum notwendig.
Lehmann [Leh90] beschreibt ein geordnetes Makroporenwachstum in [100]-Kristallrichtung in
n-dotiertem (100)-orientiertem Silizium. Dafiir wird die Silizium-Scheibe mit einer diinnen
Si02-Schicht und Fotolack iiberzogen. Man belichtet lithographisch ein beliebiges zweidimen-
sionales Gitter in den Fotolack, das anschliefsend entwickelt wird. Mit Flusssdure (HF) wird
dieses Gitter in die SiO9-Schicht iibertragen und hinterher der Fotolack entfernt. Danach atzt
man Silizium mit wassriger Kaliumlauge (KOH) und erhélt aufgrund der stark unterschiedli-
chen Atzraten invertierte Pyramiden im Silizium. Der Atzprozess mit KOH ist ein anisotroper
Prozess, das bedeutet, dass die Atzrate in [100]-Richtung grofer als die in [010]-Richtung ist.
Dadurch entsteht die Pyramidenstruktur. Jede invertierte Pyramide eines 2D lithographisch
definierten Gitters auf der Silizium-Oberfliche agiert als Ausgangspunkt einer Pore. Diese
Startpunkte sind notwendig fiir das anschliefsende Porenwachstum zur Herstellung der Pho-
tonischen Kristalle.
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Abbildung 4.3: REM-Aufnahme eines vorstrukturierten Si-Wafers
Die Pyramidentiefe betrdgt ca. 700 nm; die Seitenkanten der inver-
tierten Pyramiden sind parallel zu den Achsen des Quadratgitters, die
Kristallrichtungen sind eingezeichnet; Foto: MPI fiir Mikrostrukturphy-
sik Halle

Die so hergestellten Wafer sind ca. 508 pm dick und entlang der (100)-Fléche der Silizium-
Kristallstruktur geschnitten. Das anschliefende Porenwachstum ([100]) geschieht senkrecht
zu dieser Flache. Die Wafer werden an einer Kante abgeflacht, woran man die Kristall-
Orientierung erkennt. Unterschiedliche Abflachungen weisen auf die jeweilige Kristallorien-
tierung hin.

Eine detallierte Beschreibung zur Herstellung der Photonischen Kristalle findet man u.a. in
[Bir01], [Foe02] oder [Mat05]. Es soll hier daher nur kurz auf den photoelektrochemischen
Atzprozess zur Herstellung der Photonischen Kristalle eingegangen werden.

Die vorstrukturierten (100)-orientierten Silizium-Wafer werden an der strukturierten Seite
mit wéssriger Flusssdure (HF) in Kontakt gebracht und von der Riickseite mit sichtbarem
Licht beleuchtet. Zwischen der Riickseite des Silizium-Wafers und dem Elektrolyten wird
mittels eines Platinum-Drahtes eine anodische Spannung angelegt. Aufgrund der Riickseiten-
beleuchtung des Wafers werden in Abhéngigkeit von der Lichtintensitéit unterschiedlich viele
Elektronen-Loch-Paare generiert. Diese diffundieren durch den Wafer zur Silizium-Elektrolyt-
Grenzschicht. An dieser Grenzschicht bildet sich eine so genannte Raumladungszone [Leh90]
aus. Sie wirkt auf die Elektronen-Loch-Paare, reichert diese hauptséchlich an den Porenspitzen
an und fordert dort die elektrochemische Auflésung des Siliziums. Infolgedessen wachsen die
Poren geradlinig in [100]-Richtung. Die rdumliche Anordnung der Poren wird durch die Maske
kontrolliert, wiahrend ihr Durchmesser durch die Intensitéit der Beleuchtung bestimmt wird.
Mit voreingestellten Parametern fiir diesen Atzprozess erhilt man so Photonische Kristalle
mit bestimmten Porendurchmessern und -langen und Porenabsténden, die den Gitterkonstan-
ten a der Kristalle entsprechen. Es entstehen Photonische Kristalle mit einer Porenstruktur
unterschiedlicher Lange auf Bulkmaterial aus unstrukturiertem, massiven Silizium.

4.3 Charakterisierung der untersuchten Proben

Die untersuchten Kristalle besitzen Makroporenfelder mit Porenabstdnden von 2 bzw. 1,5 pm.
Im Vergleich zu ihrem Abstand weisen die Poren eine relativ grofe Tiefe von bis zu 400 pm
auf. Die Tiefe der quadratischen und hexagonalen Strukturen entspricht durchschnittlich dem
6 bis 20fachen der verwendeten Wellenldnge. So kommen die untersuchten Kristalle der Idee
eines echten, unendlich ausgedehnten Photonischen Kristalls sehr nahe.

Die 2D-Photonischen Kristalle mit einer quadratischen Gitterstruktur haben Poren mit einem
Durchmesser von jeweils 1 pm und unterschiedlicher Porenldnge von 50, 100, 200 und 400
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4 Die untersuchten Photonischen Kristalle

pum. Der Porenabstand betrigt 2 pm (Gitterkonstante a = 2 pm). Die Bulkdicke (massives
Silizium) ist bei allen Kristallen gleich und betrégt 108 pm.

Die lithographisch vorstrukturierten Wafer weisen eine Gesamtdicke von 508 pm und eine Tiefe
der Pits von ca. 700 nm auf. In Abbildung 4.4 sind sehr gut die in Kapitel 4.2 beschriebenen
invertierten Pyramiden zu erkennen.

Abbildung 4.4: SNOM-Aufnahme von einem Wafer mit quadratischem Gitter
Probe: lithographisch vorstrukturiertes Si, Gitterkonstante 2 pym, Po-
rendurchmesser 1 pm

In folgenden Abbildungen sind Mikroskop-Aufnahmen mit 100facher Vergroferung einer Pro-
be mit quadratischer Porenanordnung in verschiedenen Ansichten zu sehen. Die Porenldnge
betriagt 100 pm. Abbildung 4.5a stellt einen Ausschnitt in Porenrichtung ([100]-Richtung) und
Abbildung 4.5b einen Ausschnitt senkrecht zu den Poren (|010]-Richtung) dar. Beim letzteren
ist der Ubergang zum Bulk sehr gut zu erkennen.

Abbildung 4.5: Mikroskop-Aufnahme der A2-207-Probe mit quadratischem Gitter
Gitterkonstante 2 pym, Porendurchmesser 1 pym, Porenldnge 100 pm
a) Draufsicht in [100]-Richtung
b) Langsschnitt - Sicht senkrecht zu den Poren in [010]-Richtung

Die Photonischen Kristalle mit hexagonaler Struktur zeichnen sich durch eine hexagonale
Anordnung der Poren (hexagonale Gitterstruktur) aus. Der Abstand der Poren zueinander
betragt hier 1,5 ym. Die Porenldngen variieren zwischen 100 und 150 pm.
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Abbildung 4.6: Mikroskop-Aufnahme der A15-033-Probe mit hexagonalem Gitter
Gitterkonstante 1,5 pum, Porendurchmesser 0,9 pum
a) Draufsicht in [100]-Richtung
b) Léngsschnnitt - Sicht senkrecht zu den Poren in [010]-Richtung

In Abbildung 4.6 ist sehr gut zu erkennen, dass die Porenwénde bei diesen Proben aufgrund
der hexagonalen Anordnung der Poren und der kleineren Gitterkonstante wesentlich diinner
als bei den quadratischen Proben sind.

Zusétzlich wurden auch dreidimensionale hexagonale Proben untersucht. Die Gitterkonstante
betrug 700 nm und die gréfiten Porendurchmesser ergaben sich zu 300 nm. Die Dreidimensio-
nalitit zeigte sich in der Modulation der Poren, das bedeutet, dass entlang der Porenachse,
die Poren periodisch unterschiedliche Durchmesser haben. Die Strukturtiefe der Proben ergab
sich zu ca. 10 pm bei 10 Modulationen.

Abbildung 4.7: REM-Aufnahme eines Langsschnittes eines 3D-Photonischen Kristalls
mit Modulation der Poren; Foto: [Sch02]

Transmissions-Messungen mit dem FTIR-Spektrometer dieser dreidimensionalen photonischen
Kristalle zeigen deutliche Bandstrukturen bzw. Photonische Bandliicken (PBG photonic band-

gap).
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Abbildung 4.8: Transmissionsmessung mit dem FTIR-Spektrometer
Probe: A07-002 mit hexagonalem Gitter

Hier sind mehrere Bandliicken zu erkennen. Interessant fiir die anschlieffenden Messungen im
mittleren Infrarot-Bereich ist aber nur die Bandliicke um 3500 cm™'. Andere Proben zeigen
nur eine ausgeprigte Bandliicke im gesamten Infrarot-Bereich.
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Abbildung 4.9: Transmissionsmessung mit dem FTIR-Spektrometer weiterer Proben
mit hexagonalem Gitter

Fiir die geplanten Experimente war es von Bedeutung, die Lage der Bandliicke zu kennen, um
fiir die Experimente Wellenldngen aufserhalb dieser zu wéhlen.

Eine Beantwortung der Fragen, welche Eigenschaften die Dritten Harmonischen der Photo-
nischen Kristalle im Bereich der Bandliicke aufweisen sowie ob und in welcher Weise die
photonische Bandliicke die THG beeinflusst, kénnen nur Experimente im Bereich um und in
der Bandliicke geben. Aus diesem Grund sind Untersuchungen im mittleren Spektralbereich
des Infrarot sehr interessant.

Als Referenzprobe dienten Silizium-Wafer ohne lithographische Vorstrukturierung. Diese Wa-
fer sind ebenfalls n-dotiert, haben eine (100)-Kristallorientierung und eine Dicke von 508 pm.
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4.3 Charakterisierung der untersuchten Proben

4.3.1 Brechung und Reflexion im nichtlinearen Medium

In nichtlinearen Medien spielen die Phasenbeziehungen zwischen den propagierenden Wellen
eine dominante Rolle. Dieser Aspekt wird besonders an der Grenzflache von dielektrischen
Medien interessant. Die Phasenfehlanpassung (phase mismatch) an der Grenzflache wird be-
stimmt durch ihre Orientierung und die Dispersion des Mediums [Blo62].

Im Experiment durchlaufen die Fundamentale und damit auch die Dritte Harmonische meh-
rere Grenzflichen. Beim Eintritt in den Kristall wird die Fundamentale unter einem Winkel
gebrochen, sie propagiert und erfihrt in Transmission an der Grenzflache Bulk/Struktur bzw.
Struktur /Bulk aufgrund der Brechungsindex-Anderung eine Anderung der Propagationsrich-
tung. Der Austritt der Wellen aus dem Kristall geschieht wieder unter einem bestimmten
Winkel in Abhéngigkeit von Wellenldnge und Brechungsindex. In Reflexion ist nur die Grenz-
fliche Luft/Photonischer Kristall zu beachten. Die bekannten Gesetze der Brechung und Re-
flexion des Lichts in linearen Medien koénnen auf nichtlineare Medien ausgeweitet werden und
somit zur Bestimmung von Phasenbeziehungen zwischen den propagierenden Feldern bzw. der
Eintritts- und Austrittswinkel der Felder dienen.

4.3.1.1 Berechnung der Wechselwirkungsliange des IR in der Probe bei Reflexion

Bei den Experimenten in Reflexion wird die Dritte Harmonische nahe unter der Oberflache des
Kristalls generiert, deren Tiefe von der effektiven Wechselwirkungslédnge des Fundamentalfel-
des bzw. der escape-Tiefe der generierten Dritten Harmonischen abhangt. Bei Variation der
Wellenlédngen der Fundamentalen kénnen verschiedene Wechselwirkungsléngen im ausstrah-
lenden Bereich erhalten werden [Wan86]. Das IR-Biindel wechselwirkt nur tiber eine kleine
Distanz mit dem Kristall, wahrend in Transmission die gesamte Kristalllinge als Wechselwir-
kungslange zur Verfiigung steht. Diese Wechselwirkungslange des IR im Kristall wird iiber die
Phasenfehlanpassung mit Ak = % berechnet (Gleichung (3.31)).

Ak = 3k(wo) — k(3wp) = 3n(wo) - wo _ n(3wp) - 3wo

’ - (4.1)

Wobei ¢ die Vakuumlichtgeschwindigkeit und A9 bzw. wy die Wellenlédnge bzw. die Frequenz
der eingestrahlten Welle und 3wg die der Dritten Harmonischen bezeichnet. Analoges gilt fiir

die Brechungsindizes n(wp) und n(3wp). Mit =2 = iior und nach Einsetzen in (4.1) ergibt sich

2 6
Ak = Z3(n(wo) — n(3wo)) = — - An (4.2)
)\0 >\0
so dass sich fiir verschiedene Fundamentalwellenldngen jeweils Ak ermitteln lasst. Die Bre-
chungsindizes fiir die verschiedenen Wellenldngen von Silizium findet man in [Nik97].

Mit der Beziehung
Ak-L=1 (4.3)

ergibt sich effektive Wechselwirkungslédnge L fiir das Infrarot-Biindel in den Kristall [Kem99|.
Die meisten Messungen wurden bei einer Wellenlange des IR von \g = 2,857 um (7 = 3500
em~!) durchgefiihrt. Fiir die Wechselwirkungslinge folgt damit 1,433 ym. Fiir den gesamten
in diesem Experiment nutzbaren Wellenldngenbereich von 3,33 pm bis 2,5 um (7 = (3000 —
4000) cm~1) ergeben sich damit Léngen von 1,531 bis 1,298 ym. Die Poren der Photonischen
Kristalle hatten Tiefen von 6 - 400 um, weshalb davon ausgegangen werden kann, dass die
in Reflexion gemessenen Dritten Harmonischen wirklich nur in der Struktur erzeugt wurden
und keine Anteile vom Bulk-Silizium enthalten. Die detektierten Dritten Harmonischen aus
den Transmissionsmessungen enthalten zwangslaufig Anteile aus beiden, Struktur und Bulk.
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4 Die untersuchten Photonischen Kristalle

4.3.1.2 DPolarisationsanteile bei Reflexion

Die Berechnung der reflektierten Polarisationsanteile der Dritten Harmonsichen erfolgt mit
Hilfe der Fresnelschen Formeln. Der Reflexionsgrad hingt von der Anderung des Brechungs-
index, also vom relativen Brechungsindex n, ab.

Die Fresnel-Gleichungen lauten:
sin(6; — 6) 2
R, = <)> (4.4)
)
)

(
sin(6; + 0y
2
) (45)

Aus dem Brechungsgesetz sin 6; -n; = sin - ny ergibt sich der Brechungswinkel 6. Die Indizes
i stehen fiir die einfallende und b fiir die gebrochene Welle im entsprechendem Medium.

Fiir eine grobe Abschétzung der Reflexionsanteile wird zunéchst von unstrukturiertem Sili-
zium mit einem Brechungsindex nj = 3,4376 bei 7 = 3500 cm ™! ausgegangen. Der Einfalls-
winkel 6; betréagt 30°. Mit dem berechneten Brechungswinkel und den obigen Werten lassen
sich R und R” und damit auch die Intensitétsanteile der Dritten Harmonischen ermitteln.

an(6; — 0,
By = <tan 0; + 0,

R = (R1)®>=0,0439
R = (R =0,0158

Dies entspricht einem Intensitétsunterschied von einem Faktor von 2,8 der beiden Reflexions-
anteile.

Geht man nun von einem mittleren Brechungsindex An = 2,2 der Struktur (Poren aus Luft
wechseln sich mit Porenwéinden aus Silizium periodisch ab) aus, folgt fiir

R = (R1)®>=0,0058
R = (R =0,0011

und man erhilt einen Intensitatsunterschied von einem Faktor 5.

Die berechneten Faktoren stimmen mit den experimentell beobachteten gut iiberein.
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Kapitel 5

Experimenteller Aufbau und
praktische Durchfilhrung der
Experimente

Fiir die Untersuchung der nichtlinearen optischen Eigenschaften von photonischen Kristal-
len aus makropordsem Silizium wurde ein nichtkommerzielles Lasersystem verwendet, das
durchstimmbare Laserimpulse im mittleren Infrarot-Bereich von 2500 bis 4000 nm liefert.
Einen schematischen Uberblick iiber das Experiment gibt Abbildung 5.1. Die Impulserzeu-
gung erfolgt in einem Festkorper-Laserresonator, wobei eine gleichzeitige Modenkopplung zur
Verkiirzung der Impulse fiihrt. Anschliefsend werden die Impulse in einem mehrstufigen Ver-
starkerprozess verstarkt und durchlaufen verschiedene Frequenzkonversionsstufen. Am Ende
steht ein Impuls im mittleren infraroten Spektralbereich zur Verfiigung.

Impulserzeugung Impuls- Parametrische Messaufbau
Impulsverkiirzung |:> verstarkung |:> Frequenzkonversion :> und Detektion

Abbildung 5.1: Schematischer Aufbau des Experimentes

5.1 Erzeugung und Verkiirzung der Laserimpulse

Die Erzeugung der kurzen Laserimpulse erfolgt in einem blitzlampengepumpten Festkorper-
Laseroszillator. Der Oszillator ist in Abbildung 5.2 dargestellt. Als aktives Lasermaterial dient
mit Neodym dotiertes Lithium-Yttrium-Fluorid (Nd:YLF), die Dotierung liegt bei ca. 1%. Im
Experiment wurde der Laser auf der 7-Linie (1047 nm) [Nik97] betrieben, das elektrische Feld
im Resonator schwingt parallel zur optischen Achse des Kristalls.

Der Resonator wird aus zwei planen Endspiegeln (S1) und (S2) gebildet, die jeweils eine
Reflektivitat von 99% besitzen. Die geometrische Lange betrdagt 1,4 m. Dies entspricht einem
optischen Weg von 1,5 m zwischen den beiden Endspiegeln.
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5 Experimenteller Aufbau und praktische Durchfiihrung der Experimente
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Abbildung 5.2: Aufbau und Komponenten des Laseroszillators

S1 und S2 Endspiegel, AOM Akusto-optischer, Modulator, B Kerr-
Lens-Blende, L1 und L2 Kerr-Lens-Teleskop, KM Kerr-Medium (Koh-
lenstoffdisulfid), LR Laserpumpkopf mit Lasermedium und Xenon-
Blitzlampe, DP Diinnschichtpolarisator, PZ Pockelszelle, GF Grau-
filter, PD-FC Photodiode (fiir FCM-Regelung), POL Glan-Thomson-
Polarisator, FI Faraday-Isolator, PD Photodiode zur Restimpulszug-
Detektion

Das Lasermaterial wird mit einer Xenon-Blitzlampe gepumpt. Dadurch wird die fiir die sti-
mulierte Emission notwendige Besetzungsinversion erreicht. Es bilden sich im Oszillator linear
polarisierte Impulse mit einer Fundamentalwellenlange von 1047 nm aus, deren Energie durch
den Regelmechanismus des Feedback-Control-Modelockings (FCM) [Wol91]| auf ein nahezu
konstantes Niveau stabilisiert wird. Diese Regeleinheit besteht aus der Pockelszelle (PZ), der
Photodiode (PD), einem variablen Graufilter (GF), der schnellen Regelelektronik (FC) und
dem Diinnschichtpolarisator (DP).

Die FCM-Regelung fithrt zu langen Impulsziigen mit kontrollierter Amplitude. Fiir die Feed-
back-Kontrolle werden ca. 1% der im Oszillator zirkulierenden Impulse auf die Photodiode
(PD) ausgekoppelt. Mit der Regelelektronik wird die von der Diode detektierte Impulsenergie
mit einem vorgegebenen Sollwert verglichen, und in Abhéngigkeit vom Ergebnis verdndert
die Pockelszelle (PZ) die Polarisationsdrehung des Laserfeldes. Der Impulszug durchléduft also
zweimal die Pockelszelle (PZ). Nach dem zweiten Durchlauf wird der parallele Anteil iiber
den Diinnschichtpolarisator wieder in den Oszillator transmittiert (fiir weitere Umldufe und
Verstirkung). Der Diinnschichtpolarisator ist so orientiert, dass der 7 -Ubergang von Nd:YLF
transmittiert und der senkrechte Anteil des Impulszuges ausgekoppelt wird. Die Giite des
Resonators wird hiermit verédndert. Die Regelelektronik arbeitet im Bereich von 10 ns. Dies
entspricht der Umlaufzeit der Impulse im Resonator. So wirkt sich die Regelung schon auf
den néchsten umlaufenden Impuls aus.

Innerhalb des Oszillators werden die Impulse durch Modenkopplung verkiirzt. Dies erfolgt in
zwei Stufen, wobei durch die aktive Modenkopplung mittels eines akusto-optischen Modula-
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5.2 Impulsverstarkung

tors (AOM) die Voraussetzung fiir die passive Modenkopplung, dem Kerr-Lens-Modelocking
(KLM), geschaffen wird. Der akusto-optische Modulator arbeitet wie ein optischer Schalter,
der die Giite des Resonators im Takt der Umlaufzeit der Impulse moduliert. Die optische
Lénge des Resonators gibt dabei den Abstand der einzelnen Impulse von 10 ns vor. Es steht
daher nur ein enges Zeitfenster zur Verfiigung, innerhalb dessen die Verstarkung der Umlauf-
verluste vorherrscht. Dies fithrt zu einer Verkiirzung der im Oszillator umlaufenden Impulse
bis zu 100 ps. Die passive Modenkopplung, hier das Kerr-Lens-Modelocking, ermdglicht eine
weitere Verkiirzung der Impulse.

Die Abhéngigkeit des Brechungsindex in einem nichtlinearen Medium von der Intensitiat wird
bei m KLM ausgenutzt. Bedingt wird dies durch die sich im elektrischen Feld orientierenden
induzierten Dipole der Molekiile des Kerr-Mediums (Kerr-Effekt /Selbstfokussierung - ein x ()-
Prozess, Punkt 3.4.2). Es gilt dabei nach Gleichung (3.38):

n(l)=np+ng-1

ng bezeichnet die Nichtlinearitét des Kerr-Mediums. Innerhalb eines Teleskopes mit den Linsen
(L1) und (L2) befindet sich eine Kiivette mit Kohlenstoffdisulfid (CS5) als Kerr-Medium (KM).
Die rdumlich gaufformige Lasermode fiihrt zu einem gaufiférmigen Brechungsindexprofil im
nichtlinearen Medium. Das Kerr-Medium wirkt als Linse, deren Brennweite von der Intensitét
des transmittierten Impulses abhéngt. Dadurch erfolgt fiir Anteile mit hoher Intensitit des
umlaufenden Impulses eine stérkere Fokussierung als fiir Anteile niedriger Intensitdt. Die
Verluste an der Blende (B) sind fiir die intensive Spitze des umlaufenden Impulses kleiner als
fiir seine Flanken, d.h. das Zentrum des Impulses wird effizienter verstérkt als seine Flanken.
Der Impuls verkiirzt sich zeitlich bis zu 4 ps.

Die im Resonator umlaufenden Impulse bilden Impulsziige von ca. 800 Einzelimpulsen, was
bei einem Einzelimpulsabstand von 10 ns einer Gesamtlénge von ca. 8 pus entspricht. Die
Repetitionsrate, der Impulsziige betragt 60 Hz.

Fiir das Experiment wird aber nur ein Einzelimpuls ben6tigt. Dieser wird vom Impulszug abge-
trennt, bevor er die Verstarker und die Frequenzkonversionsstufen durchlduft. Die Abtrennung
des Einzelimpulses vom Impulszug erfolgt polarisationsoptisch, mit Hilfe einer Doppelpockels-
zelle (PZ) in Verbindung mit einen Polarisator mit hohem Unterdriickungsverhéltnis. Die so
erzeugten Einzelimpulse besitzen eine zeitliche Dauer von ca. 4 ps, eine Wellenldnge von 1047
nm und eine Einzelimpulsenergie von ca. 0,5 bis 1 uJ bei einer Repetitionsrate von 60 Hz.

5.2 Impulsverstarkung

Die Energie der Laserimpulse aus dem Resonator ist fiir die nachfolgende Erzeugung durch-
stimmbarer Impulse im Infraroten mit geniigender Energie und Intensitéit nicht ausreichend.
Deshalb ist eine Nachverstarkung der Oszillatorimpulse notwendig. Dies erfolgt mit zwei hin-
tereinander geschalteten Nd:YLF-Verstiarkern. Die Anordnung zeigt Abbildung 5.3.

Den Eingang der Verstirkeranordnung bildet der Faraday-Isolator (FI). Er unterbindet die
Riickkopplung von Laserstrahlung aus dem Vorverstiarker in den Oszillator durch Drehung
der Eingangspolarisation des Laserimpulses um 90°. Anschliefsend durchlauft der Impuls den
Vorverstérker (SPA1). Dieser ist wie auch der Nachverstérker (SPA2) ein Xenon-Blitzlampen-
gepumpter Nd:YLF-Verstéarker. Der Vorverstarker wird im Vierfachdurchlauf betrieben, dabei
ist der Kristall so orientiert, dass seine c-Achse parallel zur Polarisationsrichtung des Impulses
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5 Experimenteller Aufbau und praktische Durchfiihrung der Experimente

verlauft. Die geometrische Trennung von Hin-und Riicklauf erfolgt mit einem Dachkantenpris-
ma. Im Gegensatz zu den sonst iiblichen 90°-Prismen wird hier ein 89,6°-Prisma verwendet.
Der Vorteil dieses Prismas besteht darin, dass der Hin- und Riicklauf des Impulses nicht
parallel sondern schrag durch den Verstéarkerkristall verlauft. Auf diese Weise wird eine Ver-
langerung des optischen Weges durch den Kristall und dadurch eine groffere Ausnutzung des
Verstarkervolumens erreicht.

zur Parametrik
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vom Oszillator [\~ | ] L, g — — |
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Abbildung 5.3: Verstirkeranordnung
POL Glan-Thomson-Polarisator, FI Faraday-Isolator, PD Photodiode
(Detektion des Restimpulszuges), A/2 Verzogerungsplatte, SPA1 Vor-
verstérker (Vierfachdurchlauf), SPA2 Endverstirker (Zweifachdurch-
lauf), P1 und P2 89,6° -Prismen

Nach dem Vierfachdurchlauf durch den Vorverstirker wird die Polarisation durch das Zu-
sammenspiel von \/2-Verzogerungsplatte (Rechtsdrehung) und Faraday- Isolator (Linksdre-
hung) nicht gedndert. Sie ist daher gegeniiber der Ausgangspolarisation um 90° gedreht. Die
vorverstiarkten Einzelimpulse besitzen Energien von jeweils etwa 300 bis 500 pJ. Eine weite-
re Verstiarkung erfolgt im Nachverstiarker. Dieser wird im Zweifachdurchlauf betrieben. Die
geometrische Trennung von Hin- und Riicklauf erfolgt wieder mit einem Dachkantenprisma
(89,6°).

Die zweistufige Verstirkeranordnung bietet den Vorteil, dass die Impulsenergien in den ein-
zelnen Verstirkern moderat und somit das Risiko der Beschadigung der optischen Elemente,
insbesondere der Verstirkerkristalle, klein gehalten werden. Am Ausgang der Verstérkeran-
ordnung besitzen die Einzelimpulse Energien von 0,9 - 2 mJ. Die Impulsdauer hat sich durch
,Spectral gain narrowing® [Yar95| von etwa 4 ps auf 5 ps verlingert.

5.3 Erzeugung durchstimmbarer Infrarot-Impulse

Fiir Experimente zur Untersuchung der Photonischen Bandliicke und der Frequenzabhéngig-
keit von Photonischen Kristallen ist die Durchstimmbarkeit der Frequenz in einem relativ
weiten Spektralbereich (3000 cm™'4 1000 cm™!) notwendig. Dies wird durch die Frequenz-
konversion der verstiarkten Infrarot-Impulse realisiert. Hierfiir wurden verschiedene Konzep-
te entworfen [Wol93|, [Lae98|, [Yod91|. Ein zweistufiger Konversionsprozess hat sich dabei
als vorteilhaft erwiesen. Zuerst wird ein durchstimmbarer Impuls im nahen Infrarot erzeugt,
der dann in einer parametrischen Verstérkerstufe in den mittleren Infrarot-Bereich konver-
tiert wird. Ausgenutzt werden hierbei so genannte parametrische 3-Photonen-Prozesse (X(Q)—
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5.3 Erzeugung durchstimmbarer Infrarot-Impulse

Prozesse) in optisch nichtlinearen Materialien. In dem hier vorgestellten Experiment erfolgt die
Erzeugung des durchstimmbaren Impulses im nahen Infrarot in einem optisch-parametrischen
Generator (OPG). Anschlieftend wird dieser Impuls in einem optisch-parametrischen Verstéar-
ker (OPA) verstérkt.

5.3.1 Parametrische Drei-Photonen-Prozesse und Phasenanpassung

Bei der Frequenzmischung wird aus zwei Photonen durch Summen- oder Differenzbildung
(SFG oder DFG) ein drittes erzeugt. Es kann aber auch der umgekehrte Prozess beobachtet
werden. Bei diesem optisch-parametrischen Prozess zerfallt ein so genanntes pump-Photon in
zwei Photonen, das signal - und das idler-Photon, wobei fiir die Feldfrequenzen

Wp > Ws > wj

gilt. Gleichzeitig miissen Energie- und Impulserhaltung erfiillt sein:

wp = ws +wl (51)

ky = ky+k; (5.2)

Als optisch-parametrischen Generator (OPG) wird der Prozess bezeichnet, bei dem durch eine
in das nichtlineare Medium eingestrahlte intensive pump-Welle bei w, zwei neue Wellen bei w,
und w; erzeugt werden. Strahlt man zusétzlich zur pump-Welle wy, noch eine der entstehenden
Wellen ws oder w; in den Kristall ein, spricht man von einem optisch-parametrischen Verstarker
(OPA). Der wesentliche Unterschied zwischen DFG und OPA liegt in der Verstarkung der
zusétzlich zur pump-Welle eingestrahlten Welle bei wg. Im Gegensatz zum OPA benétigt der
OPG sehr hohe Pumpintensitiaten, die nur mit kurzen Impulsen erreichbar sind.

Bei diesem nichtlinearen Wechselwirkungsprozess entstehen immer nur solche signal-idler-
Paare, fiir die die Energieerhaltung (5.1) erfiillt ist. Die beiden Bedingungen unterscheiden
sich darin, dass Impulserhaltung im Kristall gilt und dabei der Brechungsindex bei der je-
weiligen Frequenz beriicksichtigt werden muss. Die Einhaltung von (5.2) nennt man auch
Phasenanpassung. Sie ist entscheidend fiir die Effizienz des parametrischen Prozesses verant-
wortlich. Bei kollinearer (skalare Phasenanpassung) Ausbreitung der wechselwirkenden Wellen
kann man mit k = “* die Gleichung (5.2) umschreiben:

NpWp = NsWs + Niwj (5.3)

In isotropen und anisotropen Kristallen lasst sich (5.3) mit gleich polarisierten wechselwir-
kenden Wellen mit unterschiedlicher Ausbreitungsgeschwindigkeit c¢(w;,) und verschiedener
Brechungsindizes n(wy) aufgrund der normalen Dispersion nicht einhalten. Die Bedingung
kann nur in doppelbrechenden Kristallen erfiillt werden, da hier der Brechungsindex nicht nur
von der Frequenz sondern auch von der Polarisation der Welle abhéngt. Man unterscheidet
ordentliche (o) und aufserordentliche (e) Polarisation.

In einachsigen Kristallen gibt es eine Vorzugsrichtung, die optische Achse genannt wird. Die
Ebene, die von der optischen Achse und dem k-Vektor gebildet wird, nennt man Hauptebene.
Der k-Vektor weist dabei in Ausbreitungsrichtung der Welle. Der senkrecht zur Hauptebe-
ne polarisierte Strahl heifst ordentlicher Strahl (o-Strahl), wihrend der als aufserordentlich
bezeichnete Strahl (e-Strahl) in der Hauptebene polarisiert ist. Der Brechungsindex n, vom
o-Strahl hingt im Gegensatz zu dem vom e-Strahl nicht von der Ausbreitungsrichtung ab. Die
Differenz der Brechungsindizes fiir den o- und e-Strahl bezeichnet man als Doppelbrechung
An. Sie verschwindet entlang der optischen Achse und ist maximal senkrecht zu ihr.
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5 Experimenteller Aufbau und praktische Durchfiihrung der Experimente

Um Phasenanpassung fiir 3-Photonen-Prozesse erreichen zu kénnen, werden verschieden po-
larisierte Wellen verwendet. Man unterscheidet Typ I- oder Typ II-Phasenanpassung:

e Typ I - signal- und idler-Welle sind gleich polarisiert, jedoch verschieden von der Pola-
risation der pump-Welle

e Typ II - die Polarisation von signal- und idler-Welle sind verschieden und die Polarisa-
tion der pump-Welle entspricht entweder der der signal- oder der der idler-Welle

Die optimale Phasenanpassung ist abhangig von den verwendeten Feldern und den Dispersi-
onsrelationen fiir ordentlichen und aufserordentlichen Brechungsindex des jeweiligen Materials.

5.3.2 Der optische-parametrische Generator (OPG)

Den Aufbau des optisch-parametrischen Generators fiir die Erzeugung der nah- infraroten
Strahlung zeigt Abbildung 5.4. Im ersten Schritt werden ca. 30% der Energie des verstarkten
Eingangsimpulses (A = 1047 nm), weiter mit Fundamentale bezeichnet, frequenzverdoppelt
(Second Harmonic Generation-SHG). Dazu wird ein 2 mm dicker BBO-Kristall (5-BaB20y)
mit Typ-I-Phasenanpassung (eoo)verwendet.

Am Strahlteiler (ST1) erfolgt die Trennung von Fundamentaler, die als pump-Welle fiir die
letzte parametrische Stufe genutzt wird, und Zweiter Harmonischer (A = 523,5 nm). Diese
wird von (ST1) transmittiert und tiber den Strahlteiler (ST2) in den parametrischen Genera-
tor eingekoppelt, wo sie als pump-Impuls dient. Der OPG besteht aus einem 10 mm dicken
KTP-Kristall (KTiOPOy), der im x-z-Schnitt vorliegt. Aufgrund der Riickreflexion am planen
Silberspiegel (S2) wird der Generator zweimal durchlaufen. In Typ-II-Phasenanpassung wer-
den im KTP-Kristall aus der Zweiten Harmonischen (pump-Welle) aus dem Rauschen heraus
signal und idler generiert, das bedeutet, die pump-Welle und die generierte idler-Welle sind
senkrecht und die signal-Welle parallel zur x-z-Ebene (oeo) polarisiert. In OPG’s wird der
parametrische Prozess durch die spontane parametrische Fluoreszenz initiiert. Daher beno-
tigen sie auch hohere Pumpintensitiaten als beispielsweise optisch-parametrische Verstarker
(OPA). Die Frequenzen der erzeugten Strahlung kénnen durch Drehung des KTP-Kristalls
variiert werden. Aufgrund der Polarisationsgeometrie des Prozesses ist hierbei nur die signal-
Komponente durch den Winkel zwischen Einstrahlrichtung und der Oberflichennormalen des
Kristalls definiert |Ziir98b|. Die Frequenz der idler-Komponente ergibt sich aus der Energie-
erhaltung. Mit einer Verdrehung des Kristalls bis zu 30° erhélt man einen Durchstimmbereich
von 1170 bis 1980 nm.

S2
KTP (: verstarkter
Einzelimpuls
BBO <
ST1 ¥ <
| 2
ST2 N ome | S1
A2
v idler fundamental

Abbildung 5.4: Aufbau des OPG
S1 Goldspiegel, S2 Silberspiegel, BBO nichtlinearer Kristall (drehbar),
ST1 dichroitischer Strahlteiler (HR 1047 nm, HT 523,5 nm), \/2 Verzo-
gerungsplatte, ST2 dichroitischer Strahlteiler (HR 523,5 nm, HT 1100-
1700 nm), KTP nichtlinearer Kristall (drehbar)
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5.3 Erzeugung durchstimmbarer Infrarot-Impulse

5.3.3 Der optische-parametrische Verstirker (OPA)

Zur weiteren Frequenzkonversion ins mittlere Infrarot wird ein optisch-parametrischer Ver-
starker eingesetzt, dessen Aufbau in Abbildung 5.5 ersichtlich ist. Dafiir werden paarweise
angeordnete einachsige doppelbrechende Lithiumniobat-(LiNbOs3)-Kristalle verwendet.

Der Strahlteiler (ST1) reflektiert den aus dem OPG kommenden idler-Impuls. Dieser wird
hier zum signal und mit der Fundamentalen, die als pump dient, rdumlich und zeitlich tiber-
lagert und in den parametrischen Verstirker eingekoppelt. Die Uberlagerung beider Impulse
wird mit einer variablen Verzégerungsstrecke (Delay) eingestellt. Beim Durchgang durch den
Verstarkerkristall wird unter Erzeugung der Differenzfrequenz beider Impulse der signal ver-
starkt. Ergebnis ist ein ¢dler-Impuls im mittleren spektralen Infrarot-Bereich. Durch Variation
der signal-Wellenléange (Drehung des KTP) kann die idler-Wellenldnge abgestimmt werden.
Es gelten hierbei nach (5.1) und (5.2) Energie- und Impulserhaltung fiir die idler-Frequenz:

Wi = Wp — Ws (5.4)

Fiir die Phasenanpassung werden die zwei Kristalle gegeneinander gedreht. Durch den zwei-
stufigen Aufbau wird der Parallelversatz ("walk off” - der ordentliche und aufserordentliche
Strahl verlassen den Kristall raumlich versetzt), der bei der Drehung der Kristalle entsteht,
fiir die zu verstarkende Komponente kompensiert. Im Gegensatz zum OPG entspricht hier
die Phasenanpassung dem Typ I. Die Kristalle sind so angeordnet, dass der aufserordent-
liche Brechungsindex nur die Ausbreitung der pump-Welle beeinflusst, das bedeutet, sie ist
aukerordentlich und signal- und idler-Welle sind ordentlich (eoo) polarisiert. Mit den LiNbO3-
Kristallen lisst sich ein Durchstimmbereich von 2500 bis 4000 cm ™!, das entspricht Wellenlén-
gen von 4 bis 2,5 pum, realisieren. Aufgrund der Temperaturabhéngigkeit der Brechungsindizes
und fiir eine stabile Frequenzkonversion werden alle Kristalle mit einer geregelten Heizung auf
einer konstanten Temperatur von etwa 70°C gehalten.

idler Fundamental

S1 2 -]>

ianal <>
pump (Sg;'é) Delay
¥Y ¥X i
N D_D ,—W I idler (IR) _
S2 [\ I i’
ST1 c1 C2 POL F

LiNbO3

Abbildung 5.5: Aufbau des OPA
S1 und S2 Goldspiegel, ST1 dichroitischer Strahlteiler (HR 1100 - 1700
nm, HT 1047 nm), C1 und C2 nichtlineare Kristalle LiNbOj3 (drehbar),
POL Rochon-Prisma, F Germanium-Langpassfilter

Die Impulse durchlaufen anschliefend ein Rochon-Prisma (POL), das hier als Polarisator ver-
wendet wird und zur polarisationsoptischen Abtrennung der signal- und idler-Welle von der
pump-Welle dient. Hiermit wird eine exakt vertikale Polarisation des IR und OPG-Biindels (or-
dentliche Komponente) gewéhrleistet. Geringe Anteile des vertikal polarisierten IR-Impulses
und der horizontal polarisierten Fundamentalen (aufserordentliche Komponente) werden zur
Kontrolle der Energien mittels eines PbSe-Detektors herangezogen.
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5 Experimenteller Aufbau und praktische Durchfiihrung der Experimente

Der Germanium-Filter (F) transmittiert nur die idler-Welle mit einer Wellenlédnge im mittle-
ren Infrarot-Bereich.

Am Ende der parametrischen Prozesse steht ein durchstimmbarer, vertikal (senkrecht zur
Einfallsebene auf die Probe) polarisierter Infrarot-Impuls im Bereich zwischen 2500 bis 4000
cm ™! zur Verfiigung. Die Impulse haben eine Dauer von ca. 4 ps und eine Einzelimpulsenergie
zwischen 5 und 15 pJ.

5.4 Messaufbau und Detektion

Fiir die Experimente wurde ein Messaufbau entwickelt, der der Forderung zur Variation meh-
rerer Parameter fiir die einzelnen Messungen entspricht. Dabei erachtete es sich als zweckmé-
$ig, Messungen in Transmission und Reflexion durchzufiihren. Hierbei war es wichtig, dass
fiir beide Bahnen die Parameter der Linsen und optischen Wege erhalten blieben.
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Abbildung 5.6: Definition der x, y, z-Koordinaten und Azimut- und Einfallswinkel be-
ziiglich der Kristalloberfliche in der Einfallsebene

Der Aufbau eines Probentisches mit x-, y- und z-Verstellung (z-Ausbreitungsrichtung der
Lichtwellen, x-Rechts-/Linksverschiebung und y-Hohenverianderung) erméglichte eine exak-
te und definierte Positionierung der Probe. Zusétzlich zur linearen Verschiebung sollte die
Probe um ihre eigene Achse (Azimutwinkel ) drehbar und der Einfallswinkel 6 variierbar
sein (Abbildung 5.6). Dies wurde mit einem Drehtischaufbau, der fiir die beiden Drehrichtun-
gen genauso wie fiir die Translationsverschiebungen jeweils mit einem Schrittmotor betrieben
wird, realisiert.

Den gesamten Messaufbau mit zugehodriger Detektionsanordnung zeigt Abbildung 5.7. Die
ZnSe-Sammellinse L1 (f = 100 mm) fokussiert den IR-Impuls auf die Probe. Die von der
Probe transmittierten oder reflektierten Biindel werden von der Sammellinse L2 oder L3 (f
= 200 mm) auf ein Rochon-Prisma, hier als Analysator, abgebildet. Auf diese Weise ist eine
polarisationsaufgeltste Detektion der generierten Biindel moglich.
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5.4 Messaufbau und Detektion

S1 L3 A Depol S2

A Depol S3

Abbildung 5.7: Messaufbau und Detektion
L1 ZnSe-Linse (f=100), P Probe, L2 und L3 Linsen, A- Rochon-Prisma
als Analysator (5°, AR 450-630), Depol Depolarisator (AR 450-630),
S1 bis S3 Umlenkspiegel fiir Reflexionsmessung (gestrichelte Linie),
L4 Achromat (AR vis, £=200), Spektrometer: Spl Eintrittsspalt, Sp2
Austrittsspalt, HS1 und HS2 Hohlspiegel, G Gitter (1501/mm), CCD
CCD-Kamera

Zum Ausgleich der Polarisationsabhéngigkeiten des Gitterspektrometers und der Detektion
befindet sich hinter dem Analysator ein Depolarisator im Strahlengang. Der an das Offnungs-
verhéltnis des Gitterspektrometers (f = 640 mm, f/5.7) angepasste Achromat (L4) fokussiert
das Biindel auf den Eintrittsspalt des Spektrometers. Das eintreffende Biindel tritt durch den
Eintrittsspalt (Spl) ein und wird durch den Hohlspiegel (HS1) in paralleles Licht umgewan-
delt. Das Gitter zerlegt das auftreffende Biindel in seine spektralen Anteile. Der Hohlspiegel
(HS2) fokussiert das Biindel auf den Austrittsspalt. Hinter diesem befindet sich der Detektor.
Das das Spektrometer durchlaufende Biindel wird mit einer CCD-Kamera detektiert.

Die eigentliche Detektor der hochempfindliche CCD-Kamera (Princeton Instruments) besteht
aus einem Chip mit 1100 x 330 Pixel (26,4 mm Breite, 7,92 mm Hohe) mit einer Grofe von
jeweils 24 pm x 24 pm auf p-dotiertem Siliziumsubstrat (Angaben zur Kamera aus [Dat94]).

Durch Kiihlung der Kamera mit fliisssigen Stickstoff auf -70°C wird das Dunkelstromrauschen
auf ein Minimum reduziert.

5.4.1 Ausrichtung der Proben

Zur Untersuchung der Abhéngigkeit der Dritten Harmonischen vom Azimutwinkel wurden die
Proben jeweils zentrisch und in (100)-Kristallorientierung auf dem Probentisch gehaltert.

Bei senkrechtem Einfall der Fundamentalen zur Kristalloberfliche entspricht dies der z-Achse
des Laborkoordinatensystems, die in diesem Fall mit der kristallographischen Richtung [100]
ibereinstimmt. Die kartesische x- und y-Achse entsprechen den Kristallrichtungen [010] und
[001]. Die Propagationsrichtung der Dritten Harmonischen stimmt bei Transmission mit der
der Fundamentalen iiberein.

Eine Anderung des Einfallswinkels § (Drehung der Probe um @ in der x-z-Ebene, y bleibt
unverindert) zieht eine Anderung der Richtung des Einfallsbiindels beziiglich der Kristallko-
ordinaten nach sich. Es gilt dann fiir die neuen Koordinaten:
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5 Experimenteller Aufbau und praktische Durchfiihrung der Experimente

r = xcosf+ zcosl
=Y
2 = —zsinf+ zcosb

Die dadurch entstehenden Auswirkungen auf das azimutale Verhalten der Dritten Harmoni-
schen, deren Ursache im x(®)-Tensor liegen, miissen bei der Auswertung der Messergebnisse
beriicksichtigt werden. Zusétzliche Amplitudenfaktoren werden iiber die relative Grofe dieser
Elemente Aufschluss geben. Bei den Transmissionsmessungen in Abhéngigkeit von 6 wurden
die Kristalle in beide Richtungen nach links (-) oder nach rechts (+) um die y-Achse gedreht.
Fiir die Reflexionsmessungen wurde ein Einfallswinkel von 8 = 30° gewéhlt.

2o 4Z[100]
19
A/Z—A'X’
Y(o01]

Xio10]

Abbildung 5.8: Schematische Darstellung der Biindelverldufe bei Drehung des Kristalls
mit Bezeichnung der Koordinaten des Labor- bzw. Kristallsystems

Die exakte und prézise Ausrichtung der Proben auf ihre Kristallorientierung und Rotations-
achse war kritisch zu justieren.

Die Kontrolle fiir einen exakt senkrechten Einfall der Fundamentalen bei 8§ = 0° erfolgte mit
dem Riickreflex. War dieser iiberlagert mit dem einfallenden Biindel, wurde diese Position als
Nullposition fiir die Drehung der Probe um die y-Achse festgelegt.

Die Halterung hinsichtlich des Azimutwinkels war weniger kritisch, da die Probe um 360°
gedreht wurde, und somit bei nicht genau senkrechter Halterung zu den Kristallachsen nur
eine Verschiebung um diesen "Fehl”-Winkel in den Spektren auftrat. Aus den Spektren war
dieser ersichtlich, so dass die Probe entweder gedreht oder die Messdaten um diesen Winkel
korrigiert wurden.

Die Justiergenauigkeit der Proben hinsichtlich ihrer Ausrichtung ist mit einem Fehler von 1°
behaftet. Amplitudenschwankungen sind auf die Imperfektion der Photonischen Kristalle und
die Winkelfehler zuriickzufiihren.

5.4.2 Bestimmung der Fokusposition

Nach Ausrichtung der Probe auf ihre Nullstellung von 6 und ¢ war ebenfalls die Bestimmung
der genauen Fokusposition notwendig. Diese wurde mit einem so genannten z-Scan ermittelt.
Hierdurch war gewéhrleistet, dass sich die Proben wihrend der Messungen genau im Fokus
befanden. Fiir den z-Scan wurde die Probe in Ausbreitungsrichtung des IR durch den Fokus
gefahren.
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Abbildung 5.9: Beispiel einer Messung der Fokusposition mittels z-scan
Probe Silizium-Kristall, 7=3500 cm !

Die Intensitdt der Dritten Harmonischen wurde in Abhéngigkeit von der z-Position aufge-
tragen. An die erhaltenen Messwerte wurde eine Gauf-Funktion angepasst. Das Maximum
der Kurve entspricht der jeweiligen z-Position fiir den Fokus. Fiir die Messungen wurden die
Proben in die entsprechende Position gefahren.

5.4.3 Detektion nichtlinearer Prozesse

Fiir die Untersuchung der Erzeugung der Dritten Harmonischen in Photonischen Kristallen
war es zundchst sinnvoll, zu priifen, ob und mit welcher Genauigkeit mit der vorhandenen
Detektionsanordnung nichtlineare Prozesse reproduzierbar sind.

Fiir dieses Experiment wurde der IR-Impuls im Bereich von # = 3000 - 4000 cm ~! durch-
gestimmt. Abbildung 5.10 zeigt fiir eine Messung am Silizium-Kristall die Abhéngigkeit der
Frequenz der Dritten Harmonischen von der des einfallenden Infrarot-Biindels. Die doppelten
Messdaten im Bereich von 7 = 3350 - 3450 cm ™! stellen einen Uberlapp der Frequenzen bei
verschiedenen Gitterpositionen dar. Fiir die Detektion iiber den gesamten Frequenzbereich
muss das Gitter im Spektrometer verstellt werden, so dass sich die frequenzabhéngigen Mes-
sungen aus zwei Messungen zusammensetzen. Der Uberlapp-Bereich wurde gewihlt, um eine
Mittelung der Daten bzw. einen fliekenden Ubergang der beiden Messreihen zu gewihrleis-
ten. Die vernachldssigbaren Abweichungen im genannten Frequenzbereich in Abbildung 5.10
lassen auf eine jeweils korrekte Gitterstellung im Spektrometer schliefen.

Die lineare Regression liefert den erwarteten Anstieg von 3. Diese Art von Messung diente
zur Bestimmung der Messgenauigkeit der Durchstimmbarkeit des Infrarot.
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Lineare Regression
Y=A+B*X

A 133,688 +- 31,693
B 3,002 +/- 0,009

3H - Frequenz /cm
s

T T T T T T T T T T T
2800 3000 3200 3400 3600 3800 4000

IR - Frequenz /cm™

Abbildung 5.10: Abhéngigkeit der Frequenz der Dritten Harmonischen von der Fre-
quenz der Fundamentalen; Probe Silizium-Kristall
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Abbildung 5.11: Detektion von Summenfrequenzen und Streulicht; Probe Silizium-
Kristall
Der beschriebene Detektionsaufbau in Verbindung mit dem verwendeten Gitter ermoglichte
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5.4 Messaufbau und Detektion

es, neben der Dritten Harmonischen, auch die Laser-Fundamentale, Summenfrequenzen von
signal und idler in verschiedenen Variationen und vorhandenes Streulicht simultan spektral
zu selektieren. Abbildung 5.11 zeigt eine typische Messung, bei der das Infrarot in einem
Bereich von 2900 bis 4000 cm ™! durchgestimmt wurde. Zu erkennen sind die sich verdndernden
Summenfrequenzen und das spektral konstante Streulicht, das auf den Eintrittsspalt fallt.

Die Moglichkeit, die Fundamentale iiber einen weiten Bereich durchzustimmen, diente als
Kontrollelement, die Linien im Spektrum von Streulicht und Prozessen 3. Ordnung zu unter-
scheiden.

5.4.4 Polarisationsaufgeloste Detektion

Fiir das Experiment steht ein vertikal polarisierter Infrarot-Impuls zur Verfiigung. Aus der
Theorie ist bekannt, dass die Dritte Harmonische eine vertikal und eine horizontal polari-
sierte Komponente beziiglich der Eingangspolarisation besitzt. Das Experiment erlaubt eine
simultane Detektion beider Polarisationskomponenten der TH.

Abbildung 5.12: Schematische Darstellung der Polarisationsauflésung;
Transmision durchgezogene und Reflexion gestrichelte Linie

Bei allen Experimenten bezieht sich die Polarisation des einfallenden IR-Impulses auf die
Einfalls- bzw. Reflexionsebene des Biindels beziiglich des Kristalls (x-z-Ebene). Fiir den Ana-
lysator, der aus dem THG-Biindel eine Polarisation auswéhlt, gilt dasselbe. So bezeichnet
ein s-polarisiertes IR-Biindel, eine linear senkrechte Polarisation zur Einfallsebene. Analoges
gilt fiir die p-Polarisation (E" parallel zur Einfallsebene). Die in den Abbildungen und Gra-
phen verwendeten Bezeichnungen der Polarisationsrichtungen werden wie folgt benutzt. Es
bedeuten jeweils bei pp und ps bzw. ss und sp das Erstgenannte die Eingangspolarisation
der Fundamentalen und das Zweitgenannte den Polarisationsanteil der detektierten Dritten
Harmonischen (Abbildung 5.12).

In Abbildung 5.13 ist die Eintrittsspaltebene des Gitterspektrometers mit den beiden Biindeln
der TH dargestellt. Das vom Analysator aufgespaltene TH-Biindel wird iiber die Linse in die
Spaltebene des Spektrometers fokussiert. Der Divergenzwinkel, «, des Analysators betragt
0,5°. Mit der Linse der Brennweite f = 200 und der Beziehung

tana = Ax/ f

berechnet sich der Abstand der Biindel in der Spaltebene zu 1,745 mm. Da das Spektrometer
eine spektrale 1:1-Abbildung macht, muss der Abstand der Biindel auf dem CCD-Chip genauso
grofs sein wie die Grofe in der Eintrittsspaltebene.
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Abbildung 5.13: Darstellung der Spaltebene

Zur Messung von Polarisationsabhangigkeiten der Dritten Harmonischen von der Eingangs-
polarisation der Fundamentalen wurde ein A/2-Plittchen vor der Probe in den Strahlengang
positioniert. So war beispielsweise eine Anderung der Polarisation der Fundamentalen von
vertikal auf horizontal maoglich.

Abbildung 5.14 zeigt die Dritten Harmonischen auf dem CCD-Chip in Abhéngigkeit der Ein-
gangspolarisation des IR. Im oberen Bild ist die Fundamentale (IR) s- ( A\/2-Pléattchen auf
Null gestellt) und im mittleren Bild p-polarisiert (A/2-Plattchen um 45° gedreht). Der Chip
zeigt jeweils gleiche Intensitdten und nur die ordentlichen Komponenten der Dritten Harmo-
nischen. Bei exakt vertikal oder horizontal polarisierten IR-Impulsen sind die Intensitédten der
auferordentlichen Anteile der TH zu schwach, um auf dem Chip dargestellt zu werden. Beim
unteren Bild ist das \/2-Plattchen in 22,5°-Stellung, so dass die Fundamentale genau gleiche
Anteile beider Polarisationen enthélt. Die Intensitédten beider Anteile der TH sind ebenfalls
gleich und geringer, als die der oberen Darstellungen auf dem Chip. Hier ist die Wirkungsweise
des Analysators, der die Polarisationsanteile in Intensitétsverhdltnisse umwandelt, erkennbar.
Der Abstand der Biindel auf dem Chip betragt 73 Pixel, dies entspricht 1,752 mm. Dieser
Wert stimmt gut mit dem zuvor berechneten iiberein.
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Abbildung 5.14: Darstellung der Polarisation der Dritten Harmonischen auf dem CCD-
Chip
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Die detektierten Signale auf dem Chip werden in Streifen eingeteilt, und anschliefsend wird
iiber die gesamte Chipbreite integriert. Somit erhélt man die Spektren, die zur Auswertung
herangezogen wurden.

Fiir die Untersuchung der Abhéngigkeit der Polarisations-Komponenten der TH von der Ein-
gangspolarisation wurde das A/2-Plattchen in 5°-Schritten gedreht. Erwartungsgeméaf ergibt
sich in Transmission sowie in Reflexion bei Drehung der Polarisation der Fundamentalen um
360° eine Intensitdat der Dritten Harmonischen mit gegenldufigem Modulationsverhalten bei-
der Polarisationsanteile. Stellvertretend fiir alle Messungen mit Photonischen Kristallen und
dem Bulk-Silizium sei folgende Polarisations-Abhéngigkeit eines Photonischen Kristalls mit
quadratischer Gitterstruktur in Transmission gezeigt.
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Abbildung 5.15: Abhangigkeit der Polarisation der Dritten Harmonischen von der Ein-
gangspolarisation; Probe PC mit quadratischem Gitter (A2-207); v =
3700 cm ™!

Vergleicht man Abbildung 5.15 mit den Chip-Aufnahmen, so ist deutlich erkennbar, dass
beispielsweise bei einer senkrechten Eingangspolarisation der parallel polarisierte Anteil der
Dritten Harmonischen ein absolutes Minimum hat und umgekehrt. Enthélt die Eingangspo-
larisation beide Polarisationen, dann verschieben sich die Anteile der Intensitéiten der Dritten
Harmonischen entsprechend. Bei gleichen Anteilen paralleler und senkrechter Eingangspolari-
sation, jeweils bei 45°, sind auch die beiden Polarisations-Komponenten der Dritten Harmo-
nischen gleich grof; die Darstellung auf dem Chip (5.14) verdeutlicht dies ebenfalls.

5.4.5 Spektrale Eigenschaften

Der hier eingesetzte Detektor besitzt im gesamten sichtbaren Spektralbereich eine Quantenef-
fizienz von 70%. Zusétzlich treten Verluste am Eintrittsspalt des Spektrometers und am Gitter
auf.

Fiir die Messungen wurde ein Gitter mit 150 Linien pro Millimeter (150 1/mm) genutzt. Die
Breite des Eintrittsspalt muss auf die Grofe bzw. Pixel des CCD-Chips angepasst sein, um eine
optimale Empfindlichkeit des Detektors zu erreichen. Ein Pixel auf dem Chip entspricht 25
pm. Zur Bestimmung des Auflésungsvermégens der Detektionsanordnung bei verschiedenen
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Spaltbreiten wurde die Dritte Harmonische in Abhéngigkeit von der Breite des Eintritts-
spalts gemessen. Fiir dieses Experiment wurde mit einer Fundamentalen von 77— 3300 cm™*
eingestrahlt und die Dritte Harmonische bei 7= 9900 cm ™! generiert. Entsprechend wurde die
Gitterstellung fiir den Spektralbereich von 8230 bis 10562 cm~! gewihlt. Abbildung 5.16 zeigt
die Spektren; die Laserfundamentale bei 7= 9551 cm™! ist ebenfalls schwach zu erkennen.

TH-Intensity / counts

8500 9000 9500 10000 10500
Wavenumbers / cm”

Abbildung 5.16: Detektion der Dritten Harmonischen in Abhéngigkeit von
der Spaltbreite; Probe PC mit quadratischem Gitter

An jedes gemessene Spektrum wurde eine Gaufl- bzw. Lorentz-Funktion gelegt und somit die
Zentralfrequenz (z.), die Halbwertsbreite (w) und die Fldche bzw. Amplitude (A) des Peaks
bestimmt. Die Parameter der beiden Anpassungen unterscheiden sich nur in ihren Amplitu-
denwerten, da bei der Anpassung mit der Lorentz-Funktion iiber einen breiteren x-Achsen-
Bereich integriert wird. Die Wahl der Anpassung war abhéngig von der Peakform. Fiir die
Messungen der Abhéngigkeit von der Spaltbreite erwies sich der Fit iber die Lorentz-Funktion
als geeigneter. Die Werte der Laserfundamentalen, ihre Halbwertsbreiten (FWHMpr) bzw.
die Frequenzen wurden ebenfalls ermittelt. In Abbildung 5.17 sind die Anpassungen fiir die
verschiedenen Spaltbreiten dargestellt.

Die Intensitdten bzw. Amplituden der detektierten Dritten Harmonischen und die Halbwerts-
breiten (FWHM) nehmen mit kleiner werdender Breite des Eintrittsspaltes ab; eine spektrale
Verschiebung ist nicht zu beobachten. Die Schwankungsbreiten der Amplituden werden eben-
falls immer kleiner. Je grofter der Eintrittsspalt um so mehr Licht fillt auf den Detektor
und um so grofer sind die Fehler. Die Zentralfrequenz der Dritten Harmonischen ist etwas
groker als die erwarteten 9900 cm™!. Ursache hierfiir ist, dass nicht exakt bei 3300 cm ™! son-
dern bei ca. 3304 cm~! eingestrahlt wurde. Das entsprechende Auflssungsvermogen fiir die
verschiedenen Spaltbreiten ist Tabelle 5.1 zu entnehmen.
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Abbildung 5.17: Anpassung der Spektren; rot - Lorentz-Fit an die Dritten Harmoni-
schen; blau - Gaufk-Fit an die Laserfundamentale
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Tabelle 5.1: Auflésungsvermogen bei variablen Breiten des Eintrittsspaltes

Spaltbreite Pixel Intensitét/counts | FWHM | FWHM Auflésungs-
auf Chip gemessen inem™! | incm™! | vermdgen/cm ™!
500 pm 20 5605 44,29 40,52 46,52
400 pm 16 4583 43,59 27,42 37,09
300 pm 12 4130 37,17 26,67 27,84
200 pm 8 2174 35,20 20.14 18,09
100 pm 4 1174 33,14 15,23 8,55

Fiir eine optimale spektrale Auflésung der Anordnung wurde fiir die weiteren Messungen
eine typische Breite des Eintrittsspaltes von 200 pm gewéahlt. Einige Experimente erforderten
allerdings aufgrund der zu geringen Intensitét des Messsignals Spaltbreiten bis zu 500 pm. Da
jedoch die Dritte Harmonische eindeutig spektral von anderen Frequenzen selektiert werden
konnte, sind auch diese Ergebnisse aussagekraftig. Im Bereich extrem kleiner Amplituden war
allerdings eine Bestimmung des Signals nicht moglich, da dies im Rauschen unterging.
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5.5 Verarbeitung der Messdaten

5.5 Verarbeitung der Messdaten

5.5.1 Abschitzung der Messgenauigkeit und Normierung der Messdaten

Alle Messungen, die in dieser Arbeit durchgefithrt wurden, sind relative Messungen. Bevor
die gemessenen Daten der Experimente fiir die Auswertung und Interpretation herangezogen
wurden, wurden sie auf ihre Reproduzierbarkeit und Genauigkeit gepriift. Dies diente gleich-
zeitig dazu, die wihrend der Experimente aufgetretenen Instabilitdten des Lasers und die
damit verbundenen Schwankungen des Infrarots und der Intensitdten der Dritten Harmoni-
schen abzuschétzen. Die Bestimmung der Streuung um einen mittleren Intensitétswert, eine
mittlere Zentralfrequenz sowie einer mittleren Halbwertsbreite der gemessenen TH erfolgte
mit Wiederholungsmessungen bei feststehenden Parametern. Ein Beispiel hierfiir ist in Abbil-
dung 5.18 dargestellt. Hier wurde mit einer Eingangsfrequenz von v = 3400 cm ™! eingestrahlt,
die Spaltbreite betrug 200 pm.

2000
1500
1000

500

TH-Intensity /counts
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Wavenumbers /cm™

Abbildung 5.18: 3D-Plot einer Messreihe zur Bestimmung der Intensitdtsschwankung
der Dritten Harmonischen aufgrund von Laserinstabilitaten;
Probe: PC mit quadratischem Gitter

Jedes Spektrum in Abbildung 5.18 wurde mit einer Gauk-Kurve angepasst. Uber die erhal-
tenen Amplituden, Zentralfrequenzen und Halbwertsbreiten wurde gemittelt und daraus der
relative Fehler bestimmt. Die Abbildungen 5.19, 5.20 und 5.21 zeigen die Ergebnisse dieser
Auswertung. Fiir die Amplituden konnte eine Schwankungsbreite von maximal 5% der Inten-
sitdten der 3H ermittelt werden.

Die Schwankungen der Frequenzen sind abhingig von der Position der Zentralfrequenz im
Spektrum, die durch die Gauf-Anpassung erfolgt. Es ist eine Streuung um den Mittelwert
10400 cm ™! von £ 1 cm™! zu erkennen. Die Position der Zentralfrequenz ist gleichzeitig ein
Kontrollelement fiir die Qualitdat der Messung. Auch die Halbwertsbreiten schwanken um einen
Mittelwert von 40,1 cm™' mit maximal + 1,5 cm™'. Diese Auswertung zeigt, dass sich die
Schwankungen fiir vorgenannte Messung in einem vernachléssigbaren Bereich bewegen. Die
Auswertung anderer weniger stabiler Messungen weisen dagegen Schwankungsbreiten von bis
zu + 5 cm~! auf. Es wird daher fiir alle Messreihen ein Toleranzbereich von +5 cm ™! fiir die
Halbwertsbreiten und die Lage der Zentralfrequenzen der Dritten Harmonischen angenommen.
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Abbildung 5.19: Schwankung der Amplituden der Dritten Harmonischen
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Abbildung 5.21: Schwankung der Halbwertsbreiten der Dritten Harmonischen
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5.5 Verarbeitung der Messdaten

Die Uberpriifung der Fluktuation von Halbwertsbreite, Amplituden und Zentralfrequenzen
ist Voraussetzung fiir die weitere Bewertung der Messdaten. Fiir die Auswertung wurden
lediglich Messdaten, die innerhalb der oben bestimmten Fehlergrenzen liegen, berticksichtigt.
Messdaten, die aukerhalb dieses Bereichs lagen, wurden verworfen. Im folgenden werden daher
nur Ergebnisse solcher Anpassungen diskutiert.

Aufgrund der simultanen Messung beider Polarisationsanteile der Dritten Harmonischen ent-
hélt jede Messung zwei Spektren enthélt. Exemplarisch sei hier ein Beispiel fiir die Anpas-
sung von Gaufs-Fits an die gemessenen Spektren fiir die ordentliche und aufierordentliche
TH-Komponente gezeigt.

Die erhaltenen Werte, FWHM und Amplitude bzw. Fléache, entsprechen jeweils w und A in
Abb. 5.22 und sind Ausgangswerte fiir weitere Anpassungen. z. ist die Zentralfrequenz der
Dritten Harmonischen.

Die berechneten Werte aus den Gauk-Anpassungen, die Halbwertsbreite (w) und die Wellen-
zahl (x.) der Dritten Harmonischen, wurden fiir jedes Spektrum verglichen und die Standard-
abweichungen bestimmt.
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Abbildung 5.22: Beispiel eines Spektrums einer Messreihe mit Gauss-Fit
Probe: Silizium-Kristall, 7—=3500 cm ™!

Abbildung 5.23 zeigt die Streuung der Zentralfrequenzen und Abbildung 5.24 die der Halb-

wertsbreiten um einen Mittelwert fiir beide Anteile der Dritten Harmonischen von vorgenann-
ter Messung. Alle Werte sind den Gaufs-Anpassungen entnommen.
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Abbildung 5.23: Abhingigkeit der Zentralfrequenzen (37) der TH vom Azimutwinkel
Probe: Silizium-Kristall, 7=3500 cm ™!
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Abbildung 5.24: Abhéngigkeit der FWHM der TH vom Azimutwinkel
Probe: Silizium-Kristall, 7=3500 cm ™!

Die Frequenzen der ordentlichen Komponente schwanken um den Mittelwert 7 = 10501,5
cm~! mit einem Fehler von + 2,4 cm™!. Die Frequenzen der auferordentlichen Komponente
liegen teilweise iiber denen der ordentlichen Komponente. Hier betragt der Mittelwert o =
10502,35 cm ™! und die mittlere Abweichung +2,26 cm™!. Andere Messreihen ergeben analoge
Schwankungsbreiten. Beide Werte liegen jedoch im Toleranzbereich von 5 cm™! fiir die Lage
der Zentralfrequenzen der Dritten Harmonischen.
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5.5 Verarbeitung der Messdaten

Bei Betrachtung der Halbwertsbreiten fallt ebenfalls jeweils eine Streuung um einen Mittelwert
auf. Allerdings zeigen hier die auflerordentlichen Komponenten im Mittel eine grofere Halb-
wertsbreite als die ordentlichen Komponenten der Dritten Harmonischen. Andere Messungen
bestitigen ebenso eine um 10 bis 15 cm™! grokere FWHM der aukerordentlichen gegeniiber
der ordentlichen Komponente. Die Ursache fiir die breiteren Linien liegt in den wesentlich
kleineren Amplituden und dem bestehenden Offset. Die Streuung um die mittlere FWHM
von 50,75 cm ™! fiir diese Messung der aukerordentlichen Komponente betrigt +2,65 cm™!.
Die FWHM der ordentlichen Komponente schwankt mit 42,07 cm™! um einen mittleren Wert

von 39,23 cm~!. Auch hier bewegen sich die Werte im vorgenannten Fluktuationsbereich.

Zur Kompensation von Intensitatsschwankungen der Fundamentalen bzw. Ausfallen von La-
serschiissen wurden anschlielfend die gemessenen Amplituden auf die jeweilige Energie der
Dritten Harmonischen normiert. Dafiir wurde die Energie der Fundamentalen fiir jedes Spek-
trum wahrend der Messung detektiert, wobei iiber die Integrationszeit (Anzahl der Laserschiis-
se N pro Sekunde, im Mittel 60 Schiisse/Sekunde) summiert und der Mittelwert gebildet wird.
Diese Werte erlauben eine Berechnung der mittleren Energie der Fundamentalen sowie der
Dritten Harmonischen:

_ 1 &

ETR = 3 (EIR) (5.5)
=1

- 1 n

EIR3 — NZ(EZIR)3 (5.6)
=1

Alle Messdaten wurden nun durch den mit Gleichung (5.6) berechneten Energiemittelwert
der Dritten Harmonischen dividiert. Somit konnte davon ausgegangen werden, dass fiir die
folgenden Auswertungen fiir jede Messreihe die eingestrahlte Fundamentalenergie immer gleich
und dadurch die einzelnen Daten vergleichbar sind.

5.5.2 Bestimmung der Biindeldurchmesser des IR und der Dritten
Harmonischen

Fiir die Bestimmung der Fokaldurchmesser des IR-Impulses und der generierten Dritten Har-
monischen werden, wie in der Strahlen- und Wellenoptik tiblich, Gaufsche Biindel (Anhang C)
angenommen. Ein Gaufi-Strahl zeichnet sich durch ein transversales Intensitétsprofil geméf
einer Gauk-Kurve (die Amplitude des elektromagnetischen Feldes nimmt mit dem Abstand
zur Ausbreitungsachse z exponentiell ab) aus.

Der Biindelquerschnitt der generierten Dritten Harmonischen ist auf dem CCD-Chip zu sehen.
Abbildung 5.25 zeigt den Querschnitt eines generierten TH-Biindels bei 7 = 9000 cm™!. Der
rotationssymmetrische Querschnitt sowie die Abnahme der Intensitdt von innen nach aufen
sind gut erkennbar und rechtfertigen die Annahme eines Gaufischen Biindels.
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Abbildung 5.25: Biindelquerschnitt der Dritten Harmonischen

Fiir die Berechnung der Biindeltaille und des Biindeldurchmessers an einer beliebigen Stel-
le z der Dritten Harmonischen wird davon ausgegangen, dass diese ebenfalls in z-Richtung
propagiert. Aus der Gleichung der Intensitét fiir Gaufsche Biindel (C.2) ergibt sich fiir die
Intensitét der Dritten Harmonischen:

BH(r2) = (I(r,2))® = I3 (%)6 (exp (—1%2;2))3 (5.7)

Aus Gleichung (5.7) folgt, dass die Intensitatskurve der in der Probe generierten Dritten Har-
monischen schmaler und somit auch die Biindeltaille im Fokus kleiner werden muss als die des
eingestrahlten Infrarot-Impulses. Geht man zur Berechnung der Biindeltaille von Gleichung
(C.11) aus und berticksichtigt, dass die Wellenlénge der Dritten Harmonischen um einen Fak-
tor 3 kleiner als die der Fundamentalen ist, folgt fiir die Biindeltaille der Dritten Harmonischen

3 [Z0- A wo

Fiir die Rayleigh-Linge ergibt sich unter Beriicksichtigung der Wellenlinge keine Anderung.

3m (wi™)? 7w}

3H 0 0

= = = 5'9
<0 b\ \ <0 (5.9)
Mit diesen Angaben berechnet sich der Biindelradius der Dritten Harmonischen an einer
beliebigen Position z zu:

W () = % - (%)2 (5.10)

fiir z > 2 gilt

SH () wo ZA 1 zA

- 2~ - = 5.11
‘ V3wt \/Bwom (5.11)

w

Die Ermittlung des Fokaldurchmessers bzw. der Biindeltaille des Infrarot-Impulses erfolgte
mit Hilfe der Klingenmethode (moving egde). Dazu wurde eine bewegliche Klinge senkrecht
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zur Ausbreitungsrichtung des IR-Biindels hinter der Probe (hier Chloroform CHCl;3) durch das
generierte 3H-Biindel gefahren. Die detektierte Intensitdt der Dritten Harmonischen wurde
als Funktion der Klingenposition x; gemessen und aufgetragen. Es kann hieraus die lokale
Energieverteilung in der Ebene der Klinge berechnet werden.

L1 Probe  Klinge L2
=100 z, =200

Abbildung 5.26: Klingenmethode und Verlauf des IR- und 3H-Biindels

Die Intensitiat des IR-Biindels ist unter Annahme eines Gauf-Biindels durch Gleichung (C.2)
gegeben. Vereinfachend und mit r? = 22 + y? kann geschrieben werden:

W) (5.12)

I(x,y) o< Ipexp <— 3

Da jedoch die Dritte Harmonische detektiert wurde, muss fiir die Intensitdt nach (5.7) und
mit obigen Vereinfachungen folgendes geschrieben werden

22 4 o2
I?’H(a:, y) < (I(z, y))3 o Ig’ exp (—W) (5.13)

Die Integration der Intensitdt iiber den Biindelquerschnitt ergibt die Leistung

/ / I exp< 6(z +y )> drdy = % B ruw? (5.14)

Fiir die Berechnung der Transmission eines Gaufs-Strahles in Abhéngigkeit der Klingenposition

x), dient das Integral
z +
T(x) P3H/ / I3 exp( 6(@” +y >> dxdy (5.15)

Blockt nun eine in x-Richtung (iiber y wird voll integriert) in das Biindel hinein bewegte
Klinge den Strahl bis zur Breite xj, ab, ergibt sich fiir die detektierte Transmission folgendes:

6 [m [Tk 622
- T 20 dr = Exf
D=5 ] oo (5 o

Analytische Losungen fiir die Fehlerfunktion (Erf) sind tabelliert. Die Fehlerfunktion liefert
u. a. einen Wert bei 0,84 und 0,16 der Intensitat. Der Strahlradius an der Stelle z ergibt
sich aus der Differenz dieser beiden Werte [Eic04]. Dies entspricht einem Biindelradius der
Dritten Harmonischen am Ort der Klinge von w3 (2;) = 3,101 mm (siche Abbildung 5.27).
Mit dieser Methode lasst sich an jeder beliebigen Position der Biindelradius bestimmten.

(5.16)

\/6xs]
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Abbildung 5.27: Messung des Fokaldurchmessers mittels Klingenmethode;
Probe CHCls; 7=3500 cm ™!

Zusatzlich wurde an die Messdaten eine Gaul-Kurve angepasst. Die volle Halbwertsbreite
ergibt einen Biindelradius an der Stelle z;, von w3? = (3,1077 + 0,0856) mm. Man erkennt
leicht die gute Ubereinstimmung beider Methoden. Fiir z = 0 lisst sich nun die Biindeltaille
des IR durch Umstellen der Gleichung (5.11) errechnen. Daraus folgt eine Biindeltaille des
Infraroten im Fokus von (27,40 + 0,75) pm. Dieser Wert wurde durch wiederholtes Messen
bestéatigt. Je nach Wellenlédnge des IR gab es entsprechende Abweichungen. Das IR hatte in
Abhéngigkeit von der verwendeten Wellenldnge einen durchschnittlichen Fokaldurchmesser
von 54 bis 60 pym auf der Probe.

Fir die Berechnung des Biindeldurchmessers der Dritten Harmonischen auf der Sammel-
linse L2 wurden folgende Uberlegungen angestellt. Nach der Probe divergiert das Biindel und
trifft auf die Linse. Dabei ist es wichtig, zu gewéhrleisten, dass der Durchmesser der Linse
ausreichend fiir den Biindeldurchmesser der generierten Dritten Harmonischen ist, damit das
gesamte Biindel auf den Eingangsspalt des Spektrometers abgebildet werden kann (Abbildung
5.26).

Nach Einsetzen der ermittelten Grofen in Gleichung (5.11) (wp = 27,40 pm fiir die errechnete
Strahltaille des IR und z = 195 mm (Abstand Probe - Linse L2)) ergibt sich ein Biindelradius
der Dritten Harmonischen von (3,71 4+ 0,05) mm auf der Linse. Man sieht hieraus auch, je
kleiner die Biindeltaille in der Probe, umso schneller bzw. mit umso héherer Divergenz lauft
das Biindel auseinander. In Abhéngigkeit der Wellenlidnge, vergrofert oder verkleinert sich der
Biindelradius der Dritten Harmonischen entsprechend des Abstandes z von der Biindeltaille.
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Kapitel 6

Messergebnisse und Diskussion

Fiir die Auswertung und Interpretation der experimentellen Ergebnisse wurden die erhalte-
nen Daten jeder Messreihe zunéchst auf den Mittelwert der ordentlichen Komponente nor-
miert, ausgenommen Amplitudenvergleiche verschiedener Messreihen. Samtliche Anpassungs-
parameter stellen daher relative Werte dar. Die gesamte Auswertroutine wird beispielhaft
an kristallinem Silizium (Silizium-Wafer ohne lithographische Vorstrukturierung) dargestellt.
Entsprechend wurde mit allen Messreihen verfahren. Falls Messreihen eine andere Vorgehens-
weise notwendig machten, ist dies im Text explizit erwahnt und erlautert.

Ziel der Experimente war, Unterschiede im Verhalten der Dritten Harmonischen in Abhén-
gigkeit von quadratischer und hexagonaler Struktur Photonischer Kristalle bzw. kristallinem
Silizium herauszustellen. Modelle zur Beschreibung der Ergebnisse werden vorgestellt und
bewertet.
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Abbildung 6.1: Azimutale Abhéngigkeit der Dritten Harmonischen bei verschiedenen
Photonischen Kristallen

Betrachtungen zur Absorption

Im Wellenldngenbereich der durchgefiihrten Experimente werden die Dritten Harmonischen
im Absorptionsbereich des Siliziums generiert. Silizium ist ab einer Wellenldnge von 1140 nm
transparent. Fiir die Diskussion der Ergebnisse muss die jeweilige Absorptionsldnge bekannt
sein bzw. die Absorption der Dritten Harmonischen im Kristall beriicksichtigt werden.

Der Absorptionskoeffizient « ist iiber das Absorptionsgesetz definiert,
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6 Messergebnisse und Diskussion

I(l) = Ipe!

das die Intensitdt (1) des Lichts als Funktion der Eindringtiefe [ in den Kristall beschreibt.
Hieraus ergibt sich als Mafs fiir die charakteristische Eindringtiefe die Absorptionslange

lo =a?
Es handelt sich hierbei um die Lange, bei der die Intensitidt des einfallenden Lichts auf 1/e
abfallt. Fiir die TH im Bereich von 833 bis 1111 nm, variiert die Absorption von 2,70-1074
bis 6,47-1072 ym~!, und die entsprechenden Absorptionslingen im Material in Abhingigkeit
von der Wellenldnge von 3,7 mm bis 15,46 pm. Die Bestrahlung der Proben erfolgte meistens
bei einer Frequenz von 3500 cm™'. Die Dritte Harmonische wird dann bei # = 10500 cm™*
bzw. A = 952 nm generiert. Daraus folgt eine zu beriicksichtigende Absorptionslénge I, von
63,7 pm.
In Reflexion entsteht die Dritte Harmonische bei den vorgestellten Experimenten ausschliefi-
lich in der Struktur der Kristalle nahe der Oberfliche, deren Tiefe durch die Wechselwir-
kungslange der Fundamentalen bzw. der escape depth der generierten TH bestimmt wird.
In diesem Fall sind die Absorptionsldngen um mindestens eine Groéfsenordnung hoher als die
Wechselwirkungsldnge der Fundamentalen, so dass bei diesen Experimenten die Absorption
eine untergeordnete Rolle spielt.

Die Losung (3.51) der Differentialgleichung (3.48) beschreibt allgemein das Feld der Dritten
Harmonischen in Abhéngigkeit von der Absorption, dem phase mismatch und der Kristalllan-
ge. Fiir eine typische Liange der Kristalle von 508 pum, die im Experiment verwendet wurden
und dem aus der Berechnung der Wechselwirkungslinge bekannten Ak — 0,7 pm ™! ist die
Abhéngigkeit der Intensitdat der TH von der Absorption in Abbildung 6.2dargestellt.
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Abbildung 6.2: Intensitidt der Dritten Harmonischen in Abhéngigkeit von der
Absorption «

Die Aussagen aus dieser Abhéangigkeit sind bedeutend fiir die Experimente, bei denen die Fun-
damentale iiber einen Frequenzbereich durchgestimmt wird. Fiir Diskussionen von frequenzab-
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héngigen Messungen miissen die gemessenen Intensitdten um den jeweiligen Absorptionsanteil
korrigiert werden.

Abbildung 6.3 zeigt die Abhéngigkeit der Intensitit Dritten Harmonischen von ihrer Frequenz
fiir den Silizium-Wafer. Die Absorption ist wellenldngenabhéngig und nimmt fiir Silizium im
sichtbaren Spektralbereich zu. Durchgefiihrte Experimente, bei denen die Fundamentalfre-
quenz iiber einen Bereich von v = 3300 - 4000 cm ™! gestimmt wurde, bestéitigen die Theorie.
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Abbildung 6.3: Intensitat der Dritten Harmonischen in Abhéngigkeit von der
ihrer Frequenz v

Ak ist ebenfalls abhéngig von der Frequenz und zusétzlich vom Brechungsindex. Mit steigen-
der Frequenz wird der Brechungsindex grofer. Abbildung 6.4 zeigt fiir den im Experiment
genutzten Frequenzbereich die Anderung phase mismatch Ak.
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Abbildung 6.4: Ak in Abhéngigkeit von der eingestrahlten Frequenz

Fiir die Erzeugung der Dritten Harmonischen bei o = 10500 cm ™' sind fiir das kristalline
Silizium Ak = 0,7 m ™! und die Absorption o = 0,0157 um ™! bekannt. Mit dem Vorfaktor
aus Gleichung (3.52) als Konstante (x®), Frequenz und Intensitéit der Fundamentalen &n-
dern sich wiahrend der Propagation nicht) kann die generierte Intensitéit der 3H fiir den zu
untersuchenden Silizium-Kristall dargestellt werden (Abbildung 6.5).
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Abbildung 6.5: Intensitat der Dritten Harmonischen in Abhéngigkeit von der Kristall-
lénge L

Die theoretische Kurve enthélt keinerlei Strukturmerkmale. Es ist ersichtlich, dass trotz Ab-
sorption und der damit verbundenen Absorptionslinge am Kristallende Dritte Harmonische
emittiert wird. Die Intensitdt stellt sich asymptotisch auf einen konstanten Wert ein. Die
Oszillation ist Ausdruck fiir die Phasenbeziehungen der im Kristall propagierenden Felder.
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6.1 Kristallines Silizium

6.1 Kristallines Silizium

Erste Experimente wurden an den unstrukturierten Silizium-Wafern, den Silizium-Kristallen
mit einer Dicke von 508 um durchgefiihrt.Die Messung der azimutalen Abhéngigkeit der Drit-
ten Harmonischen in Transmission bei senkrechtem Einfall der p-polarisierten Fundamentalen
auf die Kristalloberfliche ergab die in Abbildung 6.6 dargestellte Abhédngigkeit.
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Abbildung 6.6: Abhingigkeit der 3H vom Azimutwinkel in Transmission
Einfallsrichtung senkrecht zur Oberflaichennormalen;
Probe: Silizium-Wafer, 7=3500 cm !
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Abbildung 6.7: FFT-Plot der pp-Komponente der TH
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Abbildung 6.8: FFT-Plot der ps-Komponente der TH

Die Fouriertransformation (FFT Fast Fourier Transformation) in den Abbildungn 6.7 und 6.8
lieferten fiir beide Polarisationsanteile der Dritten Harmonischen Phasen- und Amplituden-
und somit Symmetrie-Informationen der gemessenen Kurven. Man erhélt hieraus Aussagen
iiber die Periodizitat des Systems.

Die Plots zeigen fiir die pp-Komponente der TH ca. eine 90°-Symmetrie. Dies entspricht der
4-Zahligkeit. Bei der ps-Komponente tritt zusétzlich zur 90°- eine 45°-Symmetrie auf. Aus
der Phaseninformation ergibt sich, dass beide um 22,5° phasenverschoben sind. Dies erklart
die 8-Zahligkeit fiir die aufserordentliche TH-Intensitét.

Eine erste Anpassung der Messergebnisse soll nach den Gleichungen (3.73) und (3.74) erfolgen.
Aus den Graphen in Abbildung 6.6 werden dafiir dle Parameter C' und D aus den Faktoren
C?, 4C'D und 2D? + C? fiir die pp-Anteile und & ® fiir die ps-Anteile der Dritten Harmoni-
schen bestimmt. Die Berechnung der Amplituden erfolgt aus der Differenz von Maximum und
Minimum geteilt durch 2, wahrend die Konstante den Mittelwert der Messdaten darstellt.

c? — W (6.1)
4CD = M (6.2)
N
1
2D* +C?* = Nzxi (6.3)
i=1
C? Tmazx — Tmin 1 al
T o= ey (6.4)

Mit der Bestimmung von C' und D aus den Messkurven erhilt man die Startwerte fiir die
Kurvenanpassungen.

Die Ausfiihrungen in Punkt 3.4.5 definieren ganz klar, welche Bedingungen fiir die jeweilige
Modulation gelten miissen. Es ergibt sich hier fiir den pp-Anteil ein Wertepaar C' < D. Die
Ergebnisse zeigt Abbildung 6.9.
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Abbildung 6.9: Abhéngigkeit der 3H vom Azimutwinkel in Transmission
mit den entsprechenden theoretischen Kurven (durchgezogene Linien)
Probe: Silizium-Wafer, 7=3500 cm !

Die manuell berechneten Werte stimmen, Rundungsfehler vernachléssigt, mit den Parametern
der Anpassfunktionen iiberein. Bei der ps-Komponente wurde noch ein Offset-Term hinzuge-
fiigt, dessen Startwert fiir die Anpassung den Messdaten entnommen wurde. Das Verhaltnis
der x(®-Elemente und der Anisotropie-Parameter o lassen sich nun nach (3.71), (3.72) und
(3.66) aus den C- und D-Parametern bestimmen. Fiir die Ansisotropie ergibt sich damit ein
Wert von o =0,4297.

Die Ergebnisse bestéitigen die in der Literatur beschriebenen Abhéngigkeiten bei senkrechtem
Einfall der Fundamentalen auf die Kristalloberfliche auch fiir den Infrarot-Bereich. Es besteht
Ubereinstimmung sowohl der Messkurven mit der erwarteten 4-fach bzw. 8-fach Symmetrie
des kubischen Silizium-Kristalls als auch der bestimmten Anisotropie fiir (100)-Silizium mit
dem in der Literatur angegebenen Wert o = 0,43 [Mos90].

Werden nun die bekannten Werte fiir Ak und « bei einer Fundamentalfrequenz von 7 = 3500
cm~! und die ermittelten x(®-Elemente in die Losung (3.51) der in Punkt 3.4.4 diskutierten
Differentialgleichung eingesetzt und diese damit um die Strukturmerkmale des Siliziums in
Abhéngigkeit des Azimutwinkels erginzt, erhdlt man, von Amplitudenfaktoren abgesehen,
eine Ubereinstimmung mit dem Experiment (Abbildung 6.10).
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Abbildung 6.10: Abhéngigkeit der Dritten Harmonischen vom Azimutwinkel in Trans-
mission nach Gleichung (3.51)

Das Reflexionsexperiment einer s-polarisierten Fundamentalen unter einem Einfallswinkel von
# = 30° ergab analoge Kurven und Anpassungen. C' und D wurden wieder nach den Gleichun-
gen (6.2) und (6.3) fiir den ss- bzw. sp-Anteil der Dritten Harmonischen manuell berechnet,
wobei ebenfalls fiir den sp-Anteil ein Offset-Term hinzugefiigt werden musste. Die experimen-
tellen Werte stimmen mit der theoretischen Anpassung {iberein.
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Abbildung 6.11: Abhéngigkeit der 3H vom Azimutwinkel in Reflexion
bei einem Einfallswinkel von § = 30° mit den entsprechenden
theoretischen Kurven (durchgezogene Linien)
Probe: Silizium-Wafer, 7=3500 cm ™!
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6.1 Kristallines Silizium

Die fiir die Reflexion empirisch bestimmte Anisotropie ist mit o= 0,3611 kleiner als bei der
Transmissionsmessung.

Auffallend ist, dass die aufserordentlich gegeniiber der ordentlich polarisierten TH-Komponente
um Ay = 12° phasenverschoben ist. Der interne Winkel fiir die Fundamentale im Kristall liegt
bei #;= 8,36°. Fiir die Fundamentale kommt es zu einer Anderung der Kristallorientierung
und damit zu zusitzlichen Symmetrie-Beitrigen von y®).

Die Effekte bei nicht senkrechtem Einfall der Fundamentalen auf die Kristalloberfliche sind
noch deutlicher in Transmission. Die ordentlich polarisierten Komponenten zeigten das gleiche
Verhalten wie oben beschrieben. Die 8-fach Modulation der sp- bzw. ps-Anteile ist ebenfalls zu
sehen, es zeigt sich jedoch neben der Phasenverschiebung eine zusitzliche periodische Ande-
rung der Amplitude. Diese Periode ist abhéngig von der Drehrichtung des Kristalls (links (+)
oder rechts (-)). Aus Symmetriegriinden der Kristallstruktur kann dies auch erwartet werden.
In den Abbildungen 6.12a und 6.12b ist das entsprechende Verhalten mit den Fit-Kurven
dargestellt.
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Abbildung 6.12: Abhéngigkeit der 3H vom Azimutwinkel in Transmission bei ver-
schiedenen Einfallswinkeln # mit den entsprechenden theoretischen
Kurven (durchgezogene Linien)

Fundamentale s-polarisiert; Probe: Silizium-Wafer, 7=3500 cm ™"

Grundsitzlich zeigen die Messungen, dass eine Anderung des Einfallswinkels nur Einfluss
auf die aufserordentlich polarisierten Komponenten der Dritten Harmonischen hat. Die or-
dentlichen Komponenten erfahren keine Modulation ihrer Amplitude. Betrachtet man das
Kristallsystem, so ist dies leicht verstandlich. Fiir die ordentlichen Polarisationsanteile blei-
ben die Polarisations-Verhéltnisse unverdndert. Die geometrischen und somit die Symmetrie-
Verhéltnisse der Kristallstruktur &ndern sich gleichermafien fiir die einfallenden und austre-
tenden Biindel, so dass das Verhalten der TH in Abhéngigkeit von ¢ sich nicht &ndert. Bei
den aufterordentlichen Polarisationsanteilen der TH sind die einfallenden und austretenden
Biindel senkrecht zueinander polarisiert. Die Anderung der Kristallorientierung verursacht
eine zusétzliche Polarisations-Komponente in z-Richtung (Propagationsrichtung der Wellen).
Dies verursacht die Modulation der Amplituden, wobei die Periode um 90° bzw. 45° erhalten

bleibt.
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6 Messergebnisse und Diskussion

Zu bemerken ist allerdings, dass bei Reflexion die beobachtete Modulation nicht auftritt.
Die relativ kleine effektive Wechselwirkungsldnge von ca. 1,5 pum ist im Gegensatz zu den
Wechselwirkungsldngen bei Transmission (514 pm bei # = 30° und 509 pm bei = 10°) nicht
ausreichend, um eine Modulation der Amplituden auszubilden.

Die Phasenverschiebung der beiden TH- Komponenten zueinander verkleinert sich mit kleine-
rem Einfallswinkel, bei 8= -10° betragt sie Ap = 3° und bei #= 30° ebenfalls wie im Reflexi-
onsexperiment Ay = 12°. Die internen Winkeln 6; entsprechen bis auf kleine Abweichungen
dem Phasenshift. Der Phasenshift ist als Indikator fiir einen nicht senkrechten Einfall der Fun-
damentalen auf die Kristalloberfliche zu verstehen. Ak ist von der eingestrahlten Frequenz
bzw. von den Brechungsindizes abhéngig und hat keinen Einfluss auf den Phasenshift bzw.
die Modulation. Die Ursachen dafiir sind demzufolge nur in den x(®)-Elementen zu suchen.

Die aufbereitete Theorie zur Beschreibung der Felder der Dritten Harmonischen muss um den
von Null verschiedenen Einfallswinkel erweitert werden. Erste Experimente zur Variation des
Einfallswinkels wurden durchgefiihrt und sind im Punkt 6.2.3 dargestellt.

Abschliefsend werden an dieser Stelle die aus den erhaltenen C- und D- Werten errechneten
x®)-Elemente und Anisotropie-Parameter der vorgestellten Messungen zusammengestellt. Aus
Symmetriegriinden und der Richtungsabhéingigkeit von x(3) sollten sich die Elemente der
Transmissionsmessungen unterschiedlicher Einfallswinkel von denen der Reflexionsmessung
unterscheiden. Tabelle 6.1 gibt einen Uberblick iiber die empirisch erhaltenen y(*)-Elemente
fiir die unstrukturierte Silizium-Probe.

Tabelle 6.1: Ubersicht iiber die relativen y(®)-Elemente fiir den Silizium-Wafer

(3)
Art der Messung Xﬁ)n Xg)u ?’X(l% o
X1111
Transmission 6 = —10° || 1,1409 £ 0,0023 | 0,2158 £ 0,0010 | 0,5674 4 0,0054 | 0,4326
Transmission 0 =0° 1,1133 £ 0,0028 | 0,2116 + 0,0103 | 0,5703 £ 0,0292 | 0,4297
Transmission 0 = 30° 1,0942 +£ 0,0154 | 0,2346 £ 0,0068 | 0,6422 £ 0,0292 | 0,3578
Reflexion 6 = 30° 1,0952 £ 0,0172 | 0,2333 &= 0,0076 | 0,6389 & 0,0308 | 0,3611

Die unterschiedlichen y®)-Elemente liegen fiir alle Messungen in einem nahezu identischen
Bereich.

Die geringfiigigen Unterschiede von Xg)u ergeben sich aus Messfehlern. X(1?§)12 ist verantwort-
lich fiir den isotropen Anteil der Polarisation, der keine Anderung bei Rotation des Kristalls
erfahrt. Die Xﬁ)n—Elemente hingegen unterscheiden sich wesentlich starker, da sie einen Bei-
trag zur Anisotropie liefern und dadurch empfindlicher auf eine verdnderte Orientierung der

Kristallachsen reagieren.

Die Werte von Transmission und Reflexion bei identischem Einfallswinkel von § = 30° be-
stiatigen die gleichartig vorliegende Kristallsymmetrie fiir die Fundamentale fiir beide Mes-
sungen.

Die Unterschiede der Anisotropie hingen damit zusammen, dass fiir die Berechnung der y(*)-
Elemente von einem Einfall in [100]-Kristallorientierung ausgegangen wurde. Bei Variation
des Einfallswinkels &ndern sich die Kristallorientierungen fiir die einfallenden Felder. Es gel-
ten dann andere Abh#ngigkeiten fiir die x(*)-Elemente. Der Einfallswinkel von 6=30° stellt
beispielsweise eine Kristallorientierung zwischen der [100]- und der [110]-Orientierung dar.
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6.1 Kristallines Silizium

In den Arbeiten von Buhleier et al. [Buh94] und Liipke [Lue91] ist eine Auflistung der x®)-
Komponenten in Abhéngigkeit vom Azimutwinkel fiir verschiedene Kristallorientierungen ge-
geben.

Die theoretischen Ausfithrungen der Dritten Harmonischen in den Punkten 3.4.4 sowie 3.4.5
werden durch die Experimente bestdtigt. Die Absorption der TH der untersuchten Proben
liegt in einem Bereich, in dem Dritte Harmonische mit messbarer Intensitdt emittiert wird.

FEine Ausdehnung der Experimente auf Frequenzen im mittleren Infrarot-Bereich zeigt daher
trotz der vorhandenen Absorption fiir den (100)-orientierten Silizium-Kristall die gleichen Ab-
héngigkeiten der Dritten Harmonischen, wie sie auch im sichtbaren Spektralbereich zu finden
sind. Eine Variation des Einfallswinkels weist ein verdndertes Verhalten der aufserordentlich
polarisierten Komponente der Dritten Harmonischen auf. Die 8-zdhlige Symmetrie bleibt er-
halten, zusétzlich tritt eine Modulation auf, die abhéngig von der Drehrichtung des Kristalls
ist und sich erst bei einer Mindestwechselwirkungsldnge im Kristall auf das Intensitdtsverhal-
ten der Dritten Harmonischen auswirkt.
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6 Messergebnisse und Diskussion

6.2 Photonische Kristalle

Vorausschickend muss erwahnt werden, dass die Wellenldngen, mit denen die Photonischen
Kristalle bestrahlt werden, in einem Bereich von 2.5 bis 4 pym liegen. Die Dimensionen der
Strukturen sind mit 2 bis 0,7 um kleiner, so dass aufgrund der Strukturgréfie die Fundamentale
eine Dampfung erfahrt.

Die Absorption fiir Silizium ist bekannt. Die Absorption der photonischen Struktur muss klei-
ner sein, da der Volumen-Fiillfaktor kleiner und damit die Summe der Einzelemitter reduziert
ist. In nullter Naherung wird davon ausgegangen, dass zwischen Fiillfaktoren und der Absorp-
tion ein linearer Zusammenhang besteht. Unter Vernachlassigung von Beugungseffekten kann
somit fiir die photonische Struktur die Absorption berechnet werden.

Silizium

a

Abbildung 6.13: Darstellung der Draufsicht auf eine Volumen-Einheitszelle eines Pho-
tonischen Kristalls; a - Gitterkonstante

Fiir kleine Strukturen mit kurzer Porenldnge &ndert sich daher die Absorption der Photo-
nischen Kristalle wenig. Wird die Dimension der Struktur grofer (hohere Porendurchmesser
und -ldngen, kleinere Gitterkonstanten), sinkt die Absorption.

Die Losung der Differentialgleichung (3.51) und die dazu gefiihrte Diskussion zur Absorpti-
on der Dritten Harmonischen in Punkt 3.4.4 bezieht sich auf homogene Medien, wie es der
Silizium-Kristall darstellt. Im Experiment werden Photonische Kristalle untersucht, die sich
aus photonischer Struktur und Bulk-Silizium zusammensetzen. Dementsprechend erfordert
die Inhomogenitat des Materials eine Herangehensweise, die einmal die THG mit und ohne
Eingangsfeld betrachtet und zum anderen die unterschiedlichen Strukturmerkmale berticksich-
tigt. Die Fundamentale durchléduft zwei verschiedene Medien. Je nach Propagationsrichtung
der Fundamentalen (Bulk/Struktur oder Struktur/Bulk) wird zunéchst die Erzeugung der
Dritten Harmonischen im ersten Medium nach Gleichung (3.52) beschrieben. Diese generierte
TH tritt mit der Fundamentalen gemeinsam in das zweite Medium ein, wofiir Gleichung (3.55)
mit der Anfangsbedingung genutzt wird.

Wird zunéchst angenommen, dass sich die Absorption und x® von Silizium und Photoni-
schem Kristall nicht unterscheiden und dass die Fundamentale bei einer gegebenen Eingangs-
frequenz senkrecht zur Kristalloberflache eingestrahlt wird, ist die jeweils generierte Intensitéat
der TH an der Grenzfliche zwischen Bulk und Struktur und am Ende des Kristalls stark ab-
héngig von der Propagationsldnge. Eine Langenénderung von wenigen pm kann zu einem
Intensitdtssprung von einem Maximum zu einen Minimum oder umgekehrt fithren. Die Ab-
bildungen 6.14 zeigen je ein Beispiel fiir unterschiedliche Langen von Bulk (Ip = 108um) und
Struktur (g = 208um) in Abhéngigkeit von der Einstrahlrichtung.
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Abbildung 6.14: Abhéngigkeit der Intensitdt der Dritten Harmonischen von der Pro-
pagationsldnge im Kristall

Es ist ersichtlich, dass die jeweils emittierte Intensitdt der Dritten Harmonischen an der
Grenzflache und am Kiristallende unterschiedlich sind. Charakteristische Strukturmerkmale
der beiden Medien wurden hierbei noch nicht berticksichtigt. Unter Einbeziehung der Struk-
tursymmetrie der Materialien muss sich diese in der Dritten Harmonischen niederschlagen.
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6.2.1 Photonische Kristalle mit hexagonaler Struktur

Die Experimente an Photonischen Kristallen mit hexagonaler Struktur lieferten interessante
Unterschiede zu den Ergebnissen des Silizium-Kristalls. Die verwendeten Proben stellen eine
Kombination aus hexagonaler Anordnung der Poren und der quadratischen Gitterstruktur
des Bulk-Siliziums dar. Der Einfluss der Struktur auf das Verhalten der Dritten Harmoni-
schen bei Rotation des Kristalls war hier von besonderem Interesse. Zur Gewéhrleistung, nur
Informationen aus der Struktur zu erhalten, wurden die ersten Messungen im Reflexionsmo-
dus durchgefiihrt. Die Strukturtiefe der Poren betrdgt 10 pum (3D-Kristalle) bzw. 150 pm
(2D-Kristalle). Sie ist demnach grofer als die berechnete Wechselwirkungsldnge der Funda-
mentalen.

Beide Kristallarten (2D und 3D) zeigen eine 6-fach Symmetrie der Dritten Harmonischen in

Abhéngigkeit vom Azimutwinkel. Aufgrund der kristallographischen Anordnung der Poren
konnte dies erwartet werden. Abbildung 6.15 zeigt eine Beispielmessung.
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Abbildung 6.15: Abhéngigkeit der Dritten Harmonischen vom Azimutwinkel
in Reflexion bei einem Einfallswinkel von 0=30°;
Probe: Photonischer Kristall mit hexagonalem Gitter (A07-054);
7 = 3700 cm~!

Die durchgefiihrte Fouriertransformation bestétigt die Periodizitat von 60°. In Abbildung 6.16
sind die FFT-Plots dargestellt. Die Hexagonalitat liefert eine 6-fach Symmetrie bei Rotation
der Kristalle um ihre Oberflichennormale fiir beide Polarisationsanteile der Dritten Harmo-
nischen.
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Abbildung 6.16: Darstellung der Fouriertransformationen der Messdaten;

Probe: Photonischer Kristall mit hexagonalem Gitter (A07-054)

Zur Beschreibung des 6-zéhligen Verhaltens der Dritten Harmonischen dient Gleichung (3.74)
als Basis. In Anlehnung daran wird fiir die Anpassung der Parameter C}., aus der mittleren
Amplitude der Messkurve (Abbildung 6.15) bestimmt und die Winkelfunktion entsprechend
gewéahlt. Che, enthélt die X(3)—Elemente fiir hexagonale Strukturen.

3H-Intensitat 1(3w) a.u.

T T T 1
180 240 300 360

120
Azimutwinkel ¢ / °

Abbildung 6.17: Abhangigkeit der Dritten Harmonischen vom Azimutwinkel

in Reflexion bei einem Einfallswinkel von 6=30° mit den ent-
sprechenden theoretischen Kurven (durchgezogene Linien);

Probe: Photonischer Kristall mit hexagonalem Gitter (A07-054);

7 =3700 cm~!

Die Intensitdt der Dritten Harmonischen fiir die hexagonalen Photonischen Kristallen wird
somit wie folgt beschrieben:

I(3w) o (Ches sin(3¢))? (6.5)

Aufserordentliche und ordentliche Komponente zeigen das gleiche Verhalten, weswegen fiir
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6 Messergebnisse und Diskussion

beide Anteile der Dritten Harmonischen Gleichung (6.5) fiir die Anpassung herangezogen
wird. Abbildung 6.17 zeigt die Messdaten mit den entsprechenden Fitkurven.

Auffallend ist auch hier, dass der von Null verschiedene Einfallswinkel nur die aufserordent-
lich polarisierte Komponente der TH , inform der bereits diskutierten Phasenverschiebung,
beeinflusst. Die Phasenverschiebung der auflerordentlichen gegeniiber der ordentlichen Kom-
ponente betriagt Ay = 19°. Die eingezeichneten Gitternetzlinien veranschaulichen den Shift.
Die grofere Empfindlichkeit gegeniiber Richtungsdnderungen der Fundamentalen hinsichtlich
der Kristallorientierung wurde ebenfalls beim Silizium-Kristall beobachtet.

Die berechneten Parameter Chepp—p) = 0,8917 & 0,0523 und Chep(p—s) = 0.3956 £ 0.0273,
stellen bei Betrachtung mit Gleichung (6.5) nur Amplitudenfaktoren dar, die sich um einen
Faktor 2,28 unterscheiden. Eine Ubereinstimmung mit den zuvor gemachten Berechnungen
aus Punkt 5.4.4 kann festgestellt werden.

Aussagen dazu, welche x(®)-Elemente in Cje, und mit welchem Beitrag enthalten sind, lassen
sich mit der Beschreibung durch Gleichung (6.5) schwer treffen. x®) reflektiert als Eigenschaft
des Kristalls dessen strukturelle Symmetrie und ist daher ein Materialparameter. Fiir hexa-
gonale Kristalle hat der x(3)-Tensor 4 unabhéngige von Null verschiedene Elemente [Pop95].

Fiir den untersuchten hexagonalen Photonischen Kristall bleibt die mikroskopisch kubische
Kristallstruktur des Siliziums erhalten. Die makroskopische Struktur ist hexagonal. Der Vor-
faktor des isotropen Anteils der nichtlinearen Polarisation aus Gleichung (3.65), Xg)ma hat
sich fiir den hexagonalen Kristall nicht gedndert. Dieser muss demzufolge in Ch., enthalten
sein. Die fiir die Anisotropie verantwortlichen y(®)-Elemente sind nicht bekannt. Zabotnov
et. al [Zab05] beschreiben ein Ansteigen der Anisotropie mit zunehmender Porositdt. Fiir
den hexagonalen Kristall wird deshalb aufgrund der aufgeprigten Struktur eine quantitative
Zunahme der Anisotropie gegeniiber dem Silizium-Kristall angenommen.

Messungen in Reflexion mit anderen hexagonalen Photonischen Kristallen bei verschiedenen
Wellenléngen und beider Polarisationen der Fundamentalen ergaben vergleichbare Ergebnisse
im Verhalten der TH und von Cp,. Absorptionsverluste sind infolge des geringeren Anre-
gungsvolumens kleiner und deshalb vernachléssigbar.

Wechselt man zum Transmissionsmodus, so ergeben sich interessante Abweichungen. Hier
erhilt man eine Uberlagerung von 6-zihliger Symmetrie der Struktur und 4-zéhliger Sym-
metrie des Bulks. Zusétzlich sind die beobachteten Effekte abhéngig von der Stellung des
Photonischen Kristalls zum einfallenden IR-Biindel.

(a) Bestrahlung von der Bulkseite b) Bestrahlung von der Strukturseite

Abbildung 6.18: Einstrahlrichtungen der Fundamentalen in den Photonischen Kristall

Die Abbildungen (6.19a und b) zeigen typische Messergebnisse.
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(b) Bestrahlung von der Strukturseite

Abbildung 6.19: Abhéngigkeit der Dritten Harmonischen vom Azimutwinkel bei senk-
rechtem Einfall des IR in Transmission; Probe: Photonischer Kristall

mit hexagonalem Gitter (A07-054), 7 =3400 cm !

Es ist erkennbar, dass bei beiden Einstrahlrichtungen die 6-Zahligkeit vorherrscht. Die 4-fach
Symmetrie des Bulkmaterials beeinflusst jedoch die 6-fach Symmetrie der Struktur. Aus-
druck hierfiir ist die Modulation der Amplituden. Auffallend ist, dass zwei Maxima stérker
ausgeprigt sind als die anderen. Die weitere Analyse der gewonnenen Ergebnisse mit Hilfe
der Fouriertransformation (Abbildung 6.20 und 6.21) gibt Aufschluss tiber die vorhandenen

Symmetrien dieser Systeme.
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Abbildung 6.20: Fouriertransformation der Messung mit Einstrahlung von der
Bulkseite
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Abbildung 6.21: Fouriertransformation der Messung mit Einstrahlung von der
Strukturseite

Aus den FFT-Plots ist eindeutig eine Periodizitdt bei 90° und 60° erkennbar. Das bedeutet
die gleichzeitige Auswirkung der 4-Zéahligkeit des Bulks und der 6-Zahligkeit der Struktur
auf das azimutale Verhalten der TH. Zusétzlich féllt die Symmetrie bei 180° auf, die aus
den Messkurven ebenfalls ersichtlich ist. Die Anteile von Bulk und Struktur sind jeweils um
45° phasenverschoben. Die Amplitudenverhéltnisse der FTT-Plots stimmen mit denen der
Messungen tiberein.

Geeignete Modelle, die diese Effekte beschreiben, erfordern die Beriicksichtigung der Super-
position von Struktur und Bulk.

Die Gesamtlédnge der Photonischen Kristalle mit hexagonaler Struktur betrégt 508 pm. Die
Strukturen weisen bei oben gezeigten Messungen eine Tiefe von 10 pym auf. Aufgrund der
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6.2 Photonische Kristalle

Absorptionsldnge wird angenommen, dass nur die Dritte Harmonische emittiert wird, die am
Ende des Kristalls generiert wird. Das bedeutet, dass das Verhalten der TH entweder durch
Bulk oder Struktur dominiert wird. Die Experimente weisen jedoch fiir beide Einstrahlrich-
tungen eine 6-zdhlige Symmetrie auf. Dies deutet darauf hin, dass die 6-fach Modulation der
generierten Dritten Harmonischen der Struktur bei Einstrahlung in die Struktur wéhrend der
Propagation im Bulk nicht vollsténdig unterdriickt wird.

Zunachst soll die Einstrahlung der Fundamentalen von der Bulkseite betrachtet werden. Die
THG ist ein bulkdominanter Prozess. Ihre Effizienz ist im Bulkmaterial aufgrund des héheren
Anregungsvolumens grofer. Nach Eindringen der Fundamentalen in das Bulkmaterial erzeugt
sie Dritte Harmonische. Diese und die Fundamentale propagieren weiter in Richtung Struktur.
An der Grenzfliche zur Struktur kommt es aufgrund der bereits generierten TH zu einem In-
tensitédtssprung. Gleichzeitig tritt infolge der verschiedenen Brechungsindizes eine Richtungs-
dnderung bzw. Phasenverschiebung der Felder auf. Durch destruktive Interferenz der Felder
und Absorption innerhalb der Struktur kommt es zu einer Verminderung der nun generierten
TH. Das kleinere Anregungsvolumens in der Struktur ist verantwortlich fiir eine geringere
Effizienz der Dritten Harmonischen. Ausgehend von diesen Betrachtungen wird fiir eine erste
Modellbeschreibung des Systems folgender Ansatz gemacht: Die Gesamtintensitéit der Drit-
ten Harmonischen am Ende des Kristalls driickt sich in der Verminderung der Intensitat des
Bulkanteils (Gleichung (3.73)) um die Intensitdt der hexagonalen Struktur ((Ches sin3¢)?)
aus.

T (3w) o< (C cos4p + D)% — (Cheg sin 3p)? (6.6)

Abbildung 6.22 zeigt den Graphen von Gleichung (6.6).
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Abbildung 6.22: Theoretische Abhéngigkeit der 3H bei Einfall der Fundamentalen in
das Bulkmaterial bei Transmission

Die Anwendung dieser Beschreibung auf die Messergebnisse fiihren in 1. Ndherung zu einer
Ubereinstimmung. Abbildung 6.23 zeigt jeweils die Messdaten einer s- bzw. p-polarsierten
Fundamentalen mit der Modellbeschreibung (6.6).
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Abbildung 6.23: Transmission: senkrechter Einfall der s-polarisierten Fundamentalen
zur Einfallsebene; Einstrahlung von der Bulkseite;
theoretische Kurve - durchgezogene Linie;
Probe: Photonischer Kristall mit hexagonalem Gitter (A07-054);
7 = 3400 cm !

Die Maxima bei ¢ =180°, ¢ =0° und ¢ =360° sowie die Nebenmaxima decken sich mit den
experimentellen Ergebnissen.

Bei Betrachtung der Parameter C, D und Cj., aus den Anpassungen féllt auf, dass der
Faktor der Amplitude der Struktur (Che,) immer grofer ist als der, der fiir die Amplitude des
Bulks (4CD) verantwortlich ist. Eine Erklarung hierfiir ist, dass die Struktur eine stérkere
Modulation der Amplituden verursacht. Die folgende Tabelle gibt einen Uberblick iiber die aus
den Fitparametern resultierenden y(®)-Elemente fiir das Gesamtsystem (Photonische Struktur
auf Bulksilizium).

Tabelle 6.2: y(*)-Elemente, o und Fitparameter nach Gleichung (6.6) bei
Einstrahlung von der Bulkseite

(3)
(3) (3) X1212
X1111 X1212 3) o Chez
X1111

ss | 0,9252 | 0,2108 | 0,2279 | 0,7721 | 0.5741 £ 0,0124
sp | 0,3487 | 0,0101 | 0,2909 | 0,7091 | 0.1741 & 0, 0078
p-p | 0,9729 | 0,2663 | 0,2737 | 0,7263 | 0.5762 & 0, 0383
p-s | 0,2743 | 0,0837 | 0,3051 | 0,6949 | 0.1398 % 0, 0080

Cher bewegt sich fiir beide Polarisationen im gleichen Bereich. Die Berechnung der Anisotropie
aus dem Verhéltnis der y®)-Elemente, fiihrt zu einem durchschnittlichen o von 0,7256. Die
Abweichungen sind mit Messungenauigkeiten zu erkldren. Die Anisotropie ist grofer als beim
kristallinem Silizium. Dies entspricht der zuvor gemachten Aussage, dass sich aufgrund der
Struktur die Anisotropie o vergrofert.

Fiir die Beschreibung bei Einstrahlung der Fundamentalen von der Strukturseite gelten die
gleichen Uberlegungen, nur dass sich hier die Propagationsrichtung umkehrt. Die Fundamen-

tale erzeugt in der Struktur Dritte Harmonische und wird durch die Struktur moduliert. Beide
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6.2 Photonische Kristalle

Felder propagieren in das Bulkmaterial, wobei es an der Grenzfliche wieder zu einem Intensi-
tatssprung kommt. Im Bulk fiihrt das grofsere Anregungsvolumen zu einer hoheren Effizienz
der THG. Das bedeutet, dass sich die Intensitdten der Dritten Harmonischen von Struktur
und Bulkmaterial summieren (Abbildung 6.24).

I (3w) o (Cheg sin 39)? + (C cos 4p + D)? (6.7)

Vergleicht man die Graphen der Gleichungen (6.6) und (6.7), so ist ersichtlich, dass beide
Funktionen um 90° phasenverschobenen sind.

u
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Abbildung 6.24: Theoretische Abhéngigkeit der 3H bei Einfall der Fundamentalen in
die Struktur bei Transmission nach Gleichung (6.7).

Die Anwendung von Gleichung (6.7) auf die experimentellen Daten ist in den Abbildungen von
6.25 dargestellt. Es wird jeweils eine Messung mit einer s- und eine mit einer p-polarisierten
Fundamentalen gezeigt.

Aus den Graphen ist erkennbar, dass sich die vorgenannten Uberlegungen sehr gut in die
experimentellen Ergebnisse einfiigen. Die Anpassungen ergeben ebenfalls, dass jeweils fiir
beide Komponenten Ch., > 4CD gilt, das heifst, auch hier dominiert der Struktur- den
Bulkanteil. Tabelle 6.3 gibt einen Uberblick iiber die erhaltenen Werte.
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Abbildung 6.25: Transmission: senkrechter Einfall der s-polarisierten Fundamentalen
zur Einfallsebene; Einstrahlung von der Strukturseite;
theoretische Kurve - durchgezogene Linie;
Probe: Photonischer Kristall mit hexagonalem Gitter (A07-054);
7 = 3400 cm !

Tabelle 6.3: x(*)-Elemente, o und Fitparameter nach Gleichung (6.6) bei
FEinstrahlung von der Strukturseite

(3) (3) XD
X1111 X1212 3) o Chex
X1111

ss | 0,5926 | 0,0894 | 0,4526 | 0,5474 | 0, 7283 % 0, 0699
sp | 0,2025 | 0,0308 | 0,4567 | 0,5433 | 0, 2570 % 0, 0028
p-p | 0,7129 | 0,1081 | 0,4512 | 0,5488 | 0,7514 + 0,0013
p-s | 0,2534 | 0,0375 | 0,4470 | 0,5530 | 0, 2566 =+ 0,0024

Eine Erkldarung fiir die kleineren Anisotropie ist in der Dampfung der modulierten Dritten
Harmonischen aus der Struktur wahrend der Propagation durch das Bulk zu suchen.

Obwohl diese Modellbeschreibung in erster Néherung zu einer Ubereinstimmung mit den
experimentellen Daten fiihrt, kann sie nicht als vollstdndige Beschreibung der Systeme der
photonischen Struktur auf Bulk-Silizium gelten. Die vorgeschlagenen Modelle stellen eine
separate und voneinander unabhéngige Betrachtung der Felder in den Medien dar. Der Einfluss
der verschiedenen Medien auf beide generierte Felder wurde bisher nicht berticksichtigt.

Eine Darstellung des Systems mit der Differentialgleichung (3.51) aus Punkt 3.4.4 fiihrt zu
Berechnungen der Felder mit einer Anfangsbedingung und beriicksichtigt die Material bzw.
die Strukturparameter jedes Mediums. An der Grenzflache Bulk/Struktur bzw. Struktur/Bulk
kommen die Betrachtungen zum Tragen, die eingangs in diesem Kapitel gefiihrt wurden. Der
Photonische Kristall stellt so, wie er hier untersucht wurde, ein inhomogenes Medium mit
zwei verschiedenen Strukturen dar. An der Grenzfliche zwischen diesen Medien muss bei Pro-
pagation der Fundamentalen das zusétzlich generierte TH-Feld aus dem ersten Medium und
die verschiedenen Absorptionen und Phasenanpassungsbedingungen beriicksichtigt werden.

Fiir die weitere Betrachtung tragen alle materialabhéngigen Grofsen, die sich auf des Bulk
beziehen den Index b und alle Strukturgrofsen den Index s. Die Lange des Bulks betragt Ly und
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die der Struktur L,. Die Gesamtléinge des Kristalls ist daher L = Ly + L. Werden die Felder
der Dritten Harmonischen nach Gleichung (3.51) mit den entsprechenden Strukturmerkmalen
in Abhéngigkeit vom Azimutwinkel geschrieben, berechnet sich das Feld fiir das Bulk-Silizium
zu

e%Lb‘i’iAkhLb -1 ap
E(p)® o« (C-cos(4p)+D)-E3|2- e 2l

ap + 2iNky

N P
— (C-cos(dp)+D)-E3 2. & 6.8
(€ cos(ap) + D) ( o ) (6.9

und das Feld fiir die Struktur zu

E(0)® . gi .E3 2.

ilksLs _ g% Ls
= Cher -sin(3p)-E3 [ 2- (6.9)

o5 LstilksLs _ 1) g
[ 2

as + 21k

Die Parameter C, D und C},., enthalten die X(?’)—Elemente.

Fiir den Fall, dass die Fundamentale zuerst in die photonische Struktur des Kristalls eindringt,
ergibt sich fiir das Feld der Dritten Harmonischen nach Propagation von z = 0 bis zum Ende
der Struktur z = Lg an der Grenzflache Gleichung (6.9).

Das in der Struktur generierte Feld E(p)® tritt nun mit der Fundamentalen in das Bulk-
Silizium ein und propagiert von L, bis zum Kristallende bei L. Am Ende des Kristalls wird
das Feld der Dritten Harmonischen E(p)%~Bemittiert.

ag + 21Nk,
eiAkbLb _ 6—0.5abLb>

ap + 21Nk

B 3 6—0.5OébLb
E(p)° P (2 - Cheg - sin(3p)ei® (eShsls _ 60‘50‘5L5)> +

<2 -(C-cos(4p)+ D) - (6.10)

Bei Einstrahlung in das Bulk ergibt sich fiir das emittierte TH-Feld E()®~ Gleichung (6.11).

—0.5asLg
E(o)B—S 2. (C. 4 D)ei® (eilkLy _ ,—0.5a5Lyy_©
(P75 o (2:(Ceosla) 4 Dye(E Nt — 0oty © 0

iANksLs _ ,—0.5asLs
¢ ° ) (6.11)

(2'0}“'5111(390)' ay + 2iNk

Die jeweiligen Intensitdten berechnen sich aus den Betragsquadraten der Felder.

Fiir die graphischen Darstellungen wurden die Werte fiir C, D und Che, aus obigen An-
passungen und die bekannten Absorptionen und Ak hinzugezogen. Zunédchst wurde davon
ausgegangen, dass sich die Absorptionen und Ak von Bulk und Struktur nicht unterschei-
den. Die Graphen ergeben bei Einstrahlung von der Strukturseite eine 4-Zahligkeit, die in
Abhéngigkeit der gewdhlten Parameter C', D und C},, eine Modulation aufweist. Der Graph
der Bulkeinstrahlung zeigt immer 6-zéhliges Verhalten. Dies geht konform mit der eingangs
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gemachten Uberlegung, dass aufgrund der Absorptionslinge die am Ende des Kristalls ge-
nerierte Dritte Harmonische emittiert wird. Mit den bekannten Materialparametern fiir das
Bulk-Silizium und empirisch bestimmten Parametern fiir die photonische Struktur ergeben
sich mit obiger Beschreibung folgende Graphen.

8 Bulk --> Struktur —— Strktur --> Bulk

3H-Intensitat / a.u
N
1
3H-Intensitat / a.u

T T T T T T T T T T T T
0 50 100 150 200 250 300 350 0 60 120 180 240 300 360
Azimutwinkel ¢ /° Azimutwinkel ¢ /°

(a) Bestrahlung von der Bulkseite (b) Bestrahlung von der Strukturseite

Abbildung 6.26: Intensitéten der Dritten Harmonischen nach den Gleichungen (6.11)
und (6.10)

Eine Variation von a; zu kleineren Werten zeigt kaum Einfluss auf das Verhalten der 3H.
Eine Anderung von Ak, hat dagegen eine stirkere Modulation der Amplituden zur Folge.
Trotz verschiedentlicher Modifikation der Parameter lassen sich die gemessenen Ergebnisse
nicht darstellen. Die durchgefiithrten Fouriertransformationen obiger Graphen zeigen jedoch
bei Einstrahlung von der Strukturseite neben der ausgeprigten 90°-Symmetrie eine schwa-
che 60°-Symmetrie und bei Bulkeinstrahlung ebenfalls beide Symmetrien. Fundierte Betrach-
tungen dieser Systeme erfordern deshalb die genaue Kenntnis der optischen Konstanten des
Photonischen Kristalls.

Festzustellen ist jedoch, dass die Intensititen der Dritten Harmonischen bei gleichen Para-
metern bei Einstrahlung von der Bulkseite immer hoher sind als bei Einstrahlung von der
Strukturseite. Dieses Verhalten bestétigt sich in den Experimenten.

Auf der Grundlage des derzeitigen Wissensstandes, das heifst, der gegenwiértig nicht bekannten
tatsichlichen x(®)-Elemente fiir das Gesamtsystem und der GroRen der Struktur, konnen die
Beschreibungen (6.10) und (6.11) zunéchst nur als Losungsansatz angesehen werden. Zur voll-
stdndigen Darstellung muss die Bestimmung der notwendigen Parameter Gegenstand weiterer
Untersuchungen sein.

Schlussfolgernd wird festgestellt, dass die Messergebnisse zeigen, dass der Prozess der Er-
zeugung der Dritten Harmonischen als diagnostisches Werkzeug zur Bestimmung von Kris-
tallstrukturen und -orientierungen genutzt werden kann. Die Auswirkung der hexagonalen
Struktur auf das Verhalten der Dritten Harmonischen wurde sowohl in Reflexion als auch
in Transmission bewiesen. Ein Ansatz zur Beschreibung der Dritten Harmonischen bei Su-
perposition der quadratischen Kristallstruktur des Bulks und der photonischen hexagonalen
Struktur konnte gemacht werden.
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6.2.2 Photonische Kristalle mit quadratischer Struktur

Experimente an photonischen Kristallen mit quadratischer Struktur liefern identische Sym-
metrien der TH in Abhé&ngigkeit vom Azimutwinkel zu denen von unstrukturiertem Silizium.
Aufgrund der fec-Gitterstruktur des Bulk-Siliziums, in das die quadratische Struktur, ndm-
lich die periodische Anordnung von Poren, deren Wande wiederum aus Silizium mit einem
fee-Gitter bestehen, geéitzt wurde, kann dies auch erwartet werden. Die photonische und die
kristallographische Struktur stimmen hier iiberein und sind aufeinander ausgerichtet. Alle un-
tersuchten Photonischen Kristalle haben die gleiche Gitterstruktur, unterscheiden sich jedoch
in ihrer Porenlénge. Ein Beispiel fiir eine Reflexionsmessung mit einem Photonischen Kristall,
Porenlénge 100 pum, zeigt Abbildung 6.27.

3H-Intensitat 1(3o) a.u.

: —
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Azimutwinkel ¢ / °

Abbildung 6.27: Abhéngigkeit der Dritten Harmonischen vom Azimutwinkel in Re-
flexion bei einem Einfallswinkel von 6=30° mit den entsprechenden
theoretischen Kurven (durchgezogene Linien);

Probe: Photonischer Kristall mit quadratischer Struktur (A2-207);
7=3500 cm !

Aufgrund der identischen Abhéngigkeiten wie fiir Silizium wurden die gleichen Anpassungen
genutzt. Auf den ersten Blick erkennt man keinen Unterschied zwischen Photonischem Kristall
und kristallinem Silizium. Vergleicht man jedoch die Kurven genauer und untersucht das
Verhalten der Parameter C' und D bzw. die Amplituden der Modulation, ergibt sich ein
Einfluss infolge der Struktur.

In Abbildung 6.28 sind die relativen Amplituden dargestellt. Es ist die stdrkere Modulation
der Fitkurve des Photonischen Kristalls erkennbar. Vergleicht man die Parameter C' und
D beider Anpassungen, finden sich hier entsprechende Unterschiede. Aus den Anpasskurven
ergeben sich fiir den unstrukturierten Silizium-Kristall Cg; = 0,0989 + 0,0173 und Dg; =
0,9963 + 0,0124 und fiir den Photonischen Kristall Cpc = 0,1511 £+ 0,0206 und Dpc =
0,9923 £+ 0.0146. D ist fiir alle Messungen nahezu konstant, da D in Gleichung (3.73) eine
Konstante darstellt, die nicht vom Azimutwinkel abhéngig ist.

Bei gleicher Eindringtiefe der Fundamentalen in den Kristall und in das Silizium stellt sich
ein Unterschied in der Modulationstiefe dar.
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Abbildung 6.28: Vergleich der relativen Amplituden in Reflexion von kristallinem
Silizium und einem Photonischen Kristall (PC);
Proben: Silizium-Wafer, A2-207; #=3500 cm ™!
Die durchgezogenen Linien stellen die angepassten Kurven dar.

Entsprechende Ergebnisse zeigen auch die anderen Photonischen Kristalle quadratischer Struk-
tur. Aufgrund ihrer gleichartigen Dimensionen beziiglich des Gitters (a = 2 ym und dpyre = 1
pm) verhalten sich die Amplituden wie oben beschrieben. Daraus folgt, dass die Eindringtiefe
der Fundamentalen in die Photonischen Kristalle bei Reflexion immer gleich sein muss und
dass die Dritte Harmonische ausschliefslich in der Struktur generiert wird und daher keinen
Bulkanteil besitzt. Die abweichenden C-Werte des Siliziums und des Photonischen Kristalls
lassen aufgrund seiner stirker ausgeprigten Struktur auf eine héhere Anisotropie des Photo-
nischen Kristalls schliefen. In Tabelle 6.4 sind die berechneten y®)-Elemente und die daraus

folgende Anisotropie ersichtlich.

Tabelle 6.4: Vergleich von Xﬁ)u und Xg)m von kristallinem Silizium und Photonischem
Kristall mit quadratischer Struktur in Reflexion

(3)

3 3 3
Probe Xgl)ll Xg2)12 ;%2)12 o
1111
Silizium | 1,0952 + 0,0172 | 0,2333 £ 0,0076 | 0,6389 £ 0,0308 | 0,3611 4 0,0102
PC 1,1434 + 0,0352 | 0,1796 + 0,0157 | 0,4712 4+ 0,0558 | 0,5288 + 0,0558

Messungen in Transmission ergeben gleiche Abhéngigkeiten. Zunéchst wurde von der Struk-
turseite eingestrahlt. Der unstrukturierte Silizium-Kristall weist die kleinste relative Ampli-
tude auf. Weiterhin wird beobachtet, dass mit Anwachsen der Porenlédnge der Photonischen
Kristalle die Stérke der Modulation zunimmt.

Der Vergleich von C und D ergibt, dass C' mit steigender Porenldnge zunimmt und D wie-
derum aufgrund seiner Unabhéngigkeit vom Azimutwinkel nahezu konstant ist. Aus diesen
Parametern lassen sich die x(3)-Elemente sowie o bestimmen (Tabelle 6.5).
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6.2 Photonische Kristalle

Tabelle 6.5: Vergleich der x(®)-Elemente und der Anisotropie von kristallinem Silizium
und Photonischen Kristallen mit quadratischer Struktur bei Einstrahlung
von der Strukturseite in Transmission

3 (3)
Probe lpore/ ppm X ﬁ)n X @12 7;(?312 o
1111
Silizium 0 1,1133 £ 0,0028 | 0,2116 + 0,0100 | 0,5703 £ 0,0292 | 0,4297 + 0,0018
A2-208 50 1,1224 £ 0,0380 | 0,2004 + 0,0168 | 0,5367 4 0,0631 | 0,4633 + 0,0631
A2-207 100 1,1381 £ 0,0278 | 0,1813 + 0,0130 | 0,4812 4 0,0443 | 0,5187 + 0,044
A2-206 400 1,1563 + 0,0333 | 0,1701 + 0,0115 | 0,4420 4+ 0,0424 | 0,5609 + 0,047

Der Zusammenhang zwischen Strukturtiefe und den Elementen von x®) zeigt sich deutlich.
Mit groker werdender Porenlinge nimmt der isotrope Anteil X§32)12 ab, der relative Bulkan-
teil wird im Verhéltnis zur Struktur kleiner. Die Komponente, die fiir den anisotropen Anteil
verantwortlich ist, Xﬁ)n —3X§?§)127 wird mit steigender Strukturtiefe gréfter, somit auch die Ani-
sotropie. Hierbei kann jedoch nicht genau definiert werden, welchen Beitrag jeweils Struktur
und Bulk zur Erzeugung der Dritten Harmonischen liefern. Golovan et al. [Gol03] berichten
aufgrund ihrer Experimente ebenfalls von einer Abnahme der TH-Intensitdt und einem An-
steigen der nichtlinearen Anisotropie mit steigender Porositdt. Wird die Fundamentale von
der Bulkseite eingestrahlt, ergeben sich gleichartige Abhéngigkeiten, die Anisotropie steigt
mit zunehmender Porenldnge, ist aber bei dieser Einstrahlrichtung um jeweils ca. 0,1 kleiner.

Die gleiche Beobachtung wurde bei den hexagonalen Kristallen gemacht.

Parallel dazu wird beobachtet, dass mit steigender Kristalldicke, aufgrund der zunehmenden
Strukturtiefe, die Effizienz der THG abnimmt. Bei den durchgefiihrten Transmissionsmessun-
gen ist bei allen Photonischen Kristallen die Lange des Bulkanteils gleich (15,5=108 pm). Die
Kristalle unterscheiden sich lediglich in der Strukturtiefe und besitzen daher unterschiedliche
Dicken bzw. Wechselwirkungsldngen. Wehrspohn [Weh03| beschreibt ebenfalls einen Abfall
der Transmission mit grofer werdender Kristalldicke.

Die Effizienz der Dritten Harmonischen ist zusédtzlich abhéngig von der Einstrahlrichtung
der Fundamentalen auf den Photonischen Kristall. Untersuchungen dazu ergaben jeweils eine
hohere Intensitdt der Dritten Harmonischen bei Einstrahlung von der Bulkseite verglichen
mit der Einstrahlung von der Strukturseite. Stellvertretend fiir den Vergleich zwischen der
Einstrahlung von Bulk- und Strukturseite sei die Messung in Abbildung 6.29 gezeigt.
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Abbildung 6.29: Vergleich der Intensitéiten der Dritten Harmonischen in Abhéngigkeit
von der Einstrahlrichtung der Fundamentalen; geschlossene Punkte:
Einstrahlung von der Bulkseite; offene Punkte: Einstrahlung von der
Strukturseite; Probe: A2-208 (lpore = 50 pm); 7=3500 cm™*

Tabelle 6.6 zeigt das Verhéltnis Bulk-/Strukturldnge zur jeweiligen Intensitit (I3/7, I3H). Bei

fast gleichen Dicken von Bulk und Struktur unterschieden sich die Intensitaten der generierten
Harmonischen nur wenig, das gleiche gilt, wenn die Strukturen wesentlich kiirzer als die des
Bulks sind, was bei den lithographisch vorstrukturierten Proben der Fall ist.

Tabelle 6.6: Vergleich der Intensitidten bei Einstrahlung von der Bulk- und Strukturseite
in Abhéngigkeit von der Porentiefe

Probe Bulklinge Lp/pm | Strukturtiefe Lg/pum | Lp: Lg | I3 : I3H
Si-vorstrukturiert 508 0,7 1:0,0014 I%H ~ IgH
A2-208 108 50 1:05 | I ~2. .13
A2-207 108 100 1:1 A~ 31
A2-208 108 400 14 | ~4. 131

Ein graphischer Vergleich der Intensitéten ist in Abbildung 6.30 zu sehen.
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Abbildung 6.30: Darstellung der Intensitdt der Dritten Harmonischen in Abhéngigkeit
vom Léangenverhaltnis Struktur/Bulk

Eine Erklarung fiir die Abnahme der Intensitét der Dritten Harmonischen mit zunehmender
Porentiefe ist in der Bulk-dominierten Erzeugung der Dritten Harmonischen zu suchen. Die in
der Struktur generierte Dritte Harmonische wird. Dies wurde ebenfalls bei den Photonischen
Kristallen hexagonaler Struktur beobachtet. Die Einstrahlung von der Bulkseite der Kristalle
fiihrt zu einer hoheren Effizienz der THG.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass die azimutale Abhéngigkeit der Dritten Har-
monischen in Photonischen Kristallen mit quadratischer Struktur der von kristallinem Silizium
entspricht. Die 4-fach Symmetrie resultiert aus der (100)-Orientierung des Kristalls, wahrend
die Modulationstiefe in Beziehung mit der Anisotropie von x®) steht [Mos89).
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6.2.3 Theta-Abhingigkeiten

Experimente in Abhéngigkeit des Einfallswinkels konnten beim bestehenden experimentellen
Setup nur in Transmission durchgefiihrt werden. Erste Messungen zeigten, dass bei senk-
rechtem Einfall der Fundamentalen zur Kristalloberfliche, § = 0, ein Minimum vorliegt und
rechts und links davon ein Anstieg der Intensitéiten der 3H zu verzeichnen ist. Dieses Verhal-
ten wird auch in der Literatur beschrieben [Sob05]. Beispiele fiir dieses Experiment sind in
Abbildung 6.32 dargestellt. Es wurde jeweils der Kristall um + 20° bzw. um + 10° um seine
[001]-Kristallachse gedreht.
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(b) PC mit quadratischer Struktur; 7 = 3400 cm ™"

Abbildung 6.31: Abhéngigkeit der 3H vom Einfallswinkel in Transmission
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Der senkrechte Einfall der Fundamentalen auf die (100)-Ebene des Kristalls bei § = 0 ent-
spricht der Kristallrichtung [100]. Wird der Kristall gedreht, &ndern sich fiir die Fundamentale
die Einstrahlrichtungen beziiglich der Kristallorientierungen. Eine Modulation im Verhalten
der Dritten Harmonsichen in Abhéngigkeit des Einfallswinkels ist zu erwarten und im Graphen
auch zu sehen.

Die Modulation der Dritten Harmonischen bedeutet, dass Komponenten anderer Kristallebe-
nen und damit andere Beitrige der x®)-Elemente fiir die THG zum Tragen kommen. Aus
den Abbildungen ist ersichtlich, dass es fiir die Kristalle bestimmte Richtungen gibt, bei de-
ren Einfall der Fundamentalen die Erzeugung der Dritten Harmonischen eine besonders hohe
Effizienz aufweist.

Eine andere mogliche Erkléarung fiir die Modulation der Intensitédt der Dritten Harmonischen
ist die Verdnderung der Propagationslange durch den von Null verschiedenen Einfallswinkel.
Geht man wiederum von Gleichung (3.52) oder (3.54) aus, ist die Abhéngigkeit der Intensitét
von Propagationsldnge und Ak ersichtlich.

Bei einem gegebenen Ak verdndern sich die Intensitdten der Dritten Harmonischen in Abhén-
gigkeit des Einfallswinkels. Untersuchungen dazu koénnen Gegenstand weiterer Experimente
sein.

6.2.4 Frequenz-Abhéangigkeiten

Frequenzabhéingige Experimente, bei denen die Fundamentale {iber die Photonische Bandliicke
gestimmt wurde, zeigen die erwarteten Ergebnisse, nadmlich ein Absinken der Intensitdt der
TH aufgrund der Absorption der einfallenden Biindel im Bandliickenbereich.

Die Abbildungen in 6.32 zeigen entsprechende Messergebnisse bei verschiedenen Bandliicken.
Es sind jeweils Photonische Kristalle mit einer ausgepragten Bandliicke dargestellt. Die durch-
gezogenen Linien sind die im FTIR-Spektrometer gemessenen Transmissionen.
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Abbildung 6.32: Dritte Harmonische in Abhéngigkeit von der Frequenz

An der langwelligen Seite der Bandkante ist eine Uberhéhung der Intensitit der 3H erkenn-
bar. Die Intensitéatsverstarkung der TH an der Bandkante wird durch das direkte Koppeln
der drei Fundamentalfelder durch x(® verursacht. Nach Korrektur der gemessenen TH um
die jeweilige Absorption kann die Uberhohung der Intensitit an der Bandkante nur mit Ak
in Zusammenhang stehen. In der Literatur wird die THG-Verstarkung als Ergebnis der ef-
fektiven Kompensation der Phasenfehlanpassung interpretiert. In der Ndhe der Bandkante
dndert sich die Gruppengeschwindigkeit. Aufgrund der kleinen Gruppengeschwindigkeit der
Fundamentalen wird die Phasenfehlanpassung kompensiert [Mar04].

Auch hier geben weitere Experimente Aufschluss iiber die Einfliisse von Ak und der damit
verbundenen Gruppengeschwindigkeit v, auf die Dritte Harmonische im Bandliickenbereich.
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Kapitel 7

Zusammenfassung und Ausblick

Bisherige Untersuchungen der Dritten Harmonischen an Silizium wurden im sichtbaren Spek-
tralbereich durchgefiihrt. Eine Ausdehnung dieser auf den mittleren Infrarot-Bereich lieferte
trotz der vorhandenen Absorption fiir die TH aussagefdhige Ergebnisse.

Es wurde das azimutale Verhalten der Dritten Harmonischen in Photonischen Kristalle aus
makropordsem Silizium untersucht. Die Ergebnisse lassen eine Einschitzung zu, dass sich
die Struktur Photonischer Kristalle auf nichtlineare Effekte auswirkt. Es konnte festgestellt
werden, dass sich die Strukturen aufgrund ihrer Symmetrien und Kristallorientierungen im
Verhalten der Dritten Harmonischen widerspiegeln. Somit haben die Experimente gezeigt,
dass mit Hilfe des nichtlinearen Prozesses der THG die Kristallorientierung bestimmt werden
kann.

Die Methode mit Hilfe der Differentialgleichung (3.51), die Intensitét der Dritten Harmoni-
schen in Abhéngigkeit von der Absorption und der Kristallldinge zu berechnen, ist ein geeig-
netes Element, um vorab das Verhalten der TH bei verschiedenen Phasenanpassungsbedin-
gungen, Absorptionen, Kristalllingen mit und ohne Anfangsbedingung zu analysieren. Die
durchgefiihrten Berechnungen wurden experimentell bestétigt.

Weitere Aspekte, die hier noch nicht beriicksichtigt wurden, wie die Phasenbedingungen
an den Grenzflaichen oder strukturelle Materialparameter der Medien stellen einen néchsten
Schritt in der Betrachtung dar.

Fiir den Silizium-Kristall wurden die in der Literatur beschriebenen Abhéngigkeiten auch fiir
den mittleren spektralen Infrarot-Bereich bestétigt. In den Transmissions- und Reflexionsmes-
sungen ergaben sich jeweils aufgrund der (100)-Kristallorientierung der verwendeten Probe die
4- bzw. 8-zdhlige Symmetrie der beiden Polarisationskomponenten der Dritten Harmonischen.
Eine Anderung des Einfallswinkels der Fundamentalen bewirkt eine Anderung der Modula-
tion der auferordentlichen Komponente der Dritten Harmonischen. Die Propagationslinge
der Fundamentalen ist vom Einfallswinkel abhéngig. Durch den nicht senkrechten Einfall in
den Kristall haben weitere Beitrige der y(®)-Elemente Einfluss auf die Erzeugung der Dritten
Harmonischen im Silizium-Kristall.

Die Photonischen Kristalle mit quadratischer Struktur zeigten erwartungsgeméfs das gleiche
Verhalten wie der Silizium-Kristall. Messungen in Reflexion bewiesen, dass ausschlieflich die
quadratische photonische Struktur eine 4-Zahligkeit aufweisen. Die Effizienz der THG war je-
doch geringer bei den Photonischen Kristallen, wihrend die Modulationstiefe der Amplituden
starker war. Aufgrund der gleichen Eindringtiefe der Fundamentalen in den Kristall, wurden
fiir die verschieden Proben gleiche Modulationsstérken ermittelt. Dies verdnderte sich bei den
Messungen in Transmission. Interessant waren hier die weiteren Abhéangigkeiten, die beobach-
tet wurden. Aufgrund des Probenaufbaus kam es hierbei zur Superposition der Auswirkungen
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von photonisch wirksamer Struktur und der Struktur des Bulkmaterials aus Silizium. Be-
trachtet man die Amplituden, so beobachtet man eine stdrkere Modulation bei Erhéhung der
Strukturtiefe und Einstrahlung von der Strukturseite. Gleichzeitig jedoch verringert sich die
Effizienz der TH. Betrachtet man die Intensitéten, so sind diese jeweils héher bei Einstrah-
lung von der Bulkseite. Gleichzeitig steigen sie mit sinkender Porenldnge. Die 4- und 8-zéhlige
Symmetrie der Intensitdten der Dritten Harmonischen zeigten sich in beiden Experimenten.

Die Kristalle mit hexagonaler Struktur stellten eine Superposition von quadratischem Kris-
tallgitter des Siliziums und hexagonaler photonischer Gitterstruktur dar. Bei diesen Proben
waren die Einfliisse von Struktur und Bulk gut unterscheidbar, jedoch sind keine quantitativen
Aussagen zu deren Beitrdgen moglich. Aufgrund der hexagonalen Struktur zeigten die Refle-
xionsmessungen eine 6-zéhlige Symmetrie fiir beide Komponenten der Dritten Harmonischen.
Eine Beschreibung fiir das Verhalten der Felder der Dritten Harmonischen im hexagonalen
Photonischen Kristall wurde entworfen. Im Transmissionsmodus miissen beide Anteile, die der
Struktur und des Bulks, beriicksichtigt werden. Die Richtung der Einstrahlung der Funda-
mentalen auf die Probe, ob von der Bulk- oder von der Strukturseite, beeinflusst ebenfalls das
Verhalten der Dritten Harmonischen. Fiir die unterschiedlichen Falle wurden physikalischen
Erklarungen vorgeschlagen und Ansétze zur mathematischen Beschreibung gemacht.

Im Ergebnis der Auswertung wird festgestellt, dass die vorgestellten Experimente den Unter-
schied der Betrige der Tensorelemente von x®) und damit der Anisotropie von kristallinem
Silizium und Photonischen Kristallen mit quadratischer und hexagonaler Struktur zeigen. Die
Erzeugung Dritter Harmonischer erweist sich als diagnostisches Instrument zur Analyse von
Kristallstrukturen und deren Orientierungen.

Auf Grundlage der durchgefithrten Experimente und deren Ergebnisse wird das weitere Be-
treiben der Erforschung nichtlinearer Effekte in Photonischen Kristallen im Spektralbereich
des Infrarots als erfolgsversprechend eingeschétzt. Beim jetzigen Wissensstand ist jedoch eine
zeitnahe wirtschaftliche Nutzbringung der Forschungsergebnisse noch nicht gegeben. Kiinftige
Untersuchungen sollten den Charakter einer breit angelegten Grundlagenforschung haben und
unter Variation wichtiger Versuchsparameter durchgefiihrt werden.

Die dargestellten Ergebnisse verstehen sich als Basis fiir weitere Untersuchungen von nichtli-
nearen Effekten an Photonischen Kristallen. Im Laufe der Experimente ergaben sich immer
wieder neue Untersuchungsmoglichkeiten, die Aufschliisse iiber Strukturen und Abhéngigkei-
ten geben kénnen. Im Hinblick darauf, dass innerhalb der néchsten Monate ein neuer fs-Laser
in Betrieb genommen wird, der mit einer hdheren Repetitionsrate und besserer Stabilitét ar-
beitet, konnen weitere Experimente, die eine wesentlich hohere Messgenauigkeit bieten, durch-
gefiihrt werden. Dazu gehoren Untersuchungen der Winkelabhéngigkeiten beispielsweise bei
einem festen ¢ und variablen 6.

Untersuchungen der Summenfrequenzen kénnen Antworten darauf geben, wie ihr Verhalten
bei Rotation durch die Kristallstruktur und -orientierung beeinflusst wird.

Frequenzabhéngige Messungen, die das Verhalten der TH untersuchen, wenn diese im spek-
tralen Bereich der photonischen Bandliicke generiert werden, geben Aufschluss iiber die Ei-
genschaften der Photonischen Kristalle im Bandliickenbereich.
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Anhang A

Berechnung der photonischen
Bandstruktur

Ausgehend von den Maxwell-Gleichungen kann die Ausbreitung des Lichts in Photonischen
Kristallen beschrieben werden. Man betrachtet diese nun fiir eine Struktur mit periodisch
variierendem Brechungsindex. Da es sich um nichtmagnetisierende Materialien handelt, ist
die Permeabilitiat gleich 1 (u = 1). Der Kristall besteht aus isotropen Materialien, so dass
E(7,t) und D(7, ) iiber eine skalare Groke &(, w) zusammenhingen. Die Dielektrizitét ist eine
raumlich variierende skalare Funktion, die frequenzunabhéngig ist (7, w) = €, (7) = (7), d.h.
es tritt keine Dispersion der Brechungsindizes der Materialien auf. Wird noch die Absorption
vernachlassigt, so ist die Dielektrizitatskonstante rein reell. Unter Beriicksichtigung all dieser
Einschrankungen vereinfachen sich die Maxwell-Gleichungen bezogen auf den Photonischen
Kristall wie folgt:

V- D(Ft) = vg( MeoE (7, ):0 (A1)
V- B(Ft) = ﬁ(F t) = (A.2)
VB = Y (A3)
Vx At = 5(77)508E(§t 2 (A4)

Dabei sind E das elektrische Feld, D die dielektrische Verschiebung, H das magnetische

Feld und B die magnetische Flussdichte. Durch Eliminieren von E(7,t) oder H(7,t) in den
Gleichungen (A.3) und (A.4) erhdlt man die Wellengleichungen fiir das E- bzw. H-Feld:

€0 82 (Tv t)

V X V X E(F, t) — 02 T (A5)
1 = B 1 02H(7,1)
V x <6(F)V X H(?",t)) = 02 T (A6)

¢ steht hier fiir die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum (c = W) Die Gleichungen (A.5) und

(A.6) miissen nun fiir den Photonischen Kristall gelost werden. Fiir einen unendlichen Kristall
lasst sich die Zeitabhéngigkeit mittels des Ansatzes harmonischer Wellen separieren:

(
(

t) = bj(:w)efwt (A7)
1) = H(Fw)e™! (A.8)

!

)

T
=y



A Berechnung der photonischen Bandstruktur

Fiir die Wellengleichungen (A.5) und (A.6) ergibt sich damit

—VxVxEFw) —=EFw = 0 (A.9)
1 S w? oo
V X E—V x Hr,w) | — —H,w) = 0 (A.10)

Die Losungen dieser Gleichungen bilden die Grundlage fiir die Beschreibung des unendlichen
Kristalls. Es ist ausreichend, nur eine der beiden Wellengleichungen (A.9) oder (A.10) zu l6sen.
Die Losung fiir das andere Feld kann unter Berticksichtigung von (A.3) und (A.4) erhalten
werden. Aufgrund der Hermitizitét ist es vorteilhaft, die Gleichung (A.10) fiir das magnetische
Feld zu 16sen. Dies ist eine Eigenwertgleichung mit dem Operator © = V x %Vx und den
reellen Eigenwerten ‘Z—; Die Eigenwerte und die Eigenfunktionen H (7) bilden ein vollstandig
orthogonales System.

Des weiteren besitzt Gleichung (A.10) die Eigenschaft der Skaleninvarianz. Streckt man die
bekannte Anordnung der dielektrischen Medien im Photonischen Kristall um einen Faktor s,
so erhalt man:

() =e(Ffs) 7 =s7V —V/s (A.11)

Die Frequenzen der photonischen Bandstruktur und die Feldverteilung werden ebenfalls res-
kaliert gemafs

H'(F) = H(7/s) (A.12)
o= w/s (A.13)

Man muss demzufolge nur die Eigenfunktionen und die Frequenzen mit dem gleichen Faktor
s strecken und erhélt sofort alle Informationen {iber das neue System.

Ein unendlich ausgedehnter Kristall wird durch die rdumlich periodische Funktion &() be-
schrieben, fiir die gilt £(7) = e(7 + R). R ist dabei ein belicbiger Gittervektor im Kristall.
Wegen der Periodizitét von e(7) erweist sich fiir die Losung von (A.9) oder (A.10) das in der
Festkorperphysik angewandte Blochtheorem als sehr niitzlich. Dies besagt, dass sich die um
einen Gittervektor verschobenen Wellen von den urspriinglichen Wellen nur um einen Pha-
senfaktor unterscheiden konnen. Fiir die Maxwell-Gleichungen kann dann wie folgt formuliert
werden: fiir eine periodisch modulierte Dielektrizitét () lassen sich die Losungen fiir das
elektrische E(7,w)e™! oder das magnetische Feld H(7,w)e™! als ebene Welle ¢/*™«1) he-
schreiben, die von einer gitterperiodischen Funktion, der Blochfunktion ug (), moduliert ist.
Die durch einen Kristall propagierenden Blochzusténde lassen sich alle durch einen Wellenvek-
tor k, der innerhalb der ersten Brillouin-Zone im reziproken Gitter liegt, beschreiben [Cow05].
ug(7) ist eine Funktion, die invariant unter Translationen um einen Gittervektor, d.h. einer
Linearkombination der primitiven Translationen, ist. Jeder Eigenmode mit einer Frequenz w
ist demnach ein Gittervektor & zugeordnet. Fiir das magnetische Feld kann nun geschrieben
werden:

H(Fw) = eikfuf’];(f') (A.14)
Die Eigenzustinde des magnetischen Feldes sind demnach charakterisiert durch ihren Wel-

lenvektor & und den Bandindex n. Aufgrund der Translationsinvarianz des Gitters sind die
Losungen durch die erste Brillouin-Zone bestimmt und u wird beschrieben durch:

ufo(7) = u (7 + R) (A.15)
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Fiir die Berechnung der Dispersionsrelation, dem Zusammenhang zwischen der Frequenz w
und dem Wellenvektor k, benutzt man die Entwicklung nach ebenen Wellen (plane wave
expansion method). Setzt man die Blochfunktion in die Wellengleichung (A.10) ein, so ergibt
sich

8(17?)(2'1‘5 +9) x (R + V) xu o)) = () (A.16)

Wegen ihrer Gitterperiodizitit kann man e(7) und u!? E(F) in Analogie zur Festkorperphysik

n’
in Fourierreihen entwickeln,

1 e
— = €T A17
2 A
ufE(F) = Z uéeiGF (A.18)
G

wobei G einen reziproken Gittervektor und ug und (z die Fourierkoeffizienten darstellen.
Gleichung (A.17) und (A.18) werden nun in (A.16) eingesetzt und ein Koeffizientenvergleich
durchgefiihrt. Man erhélt ein homogenes Gleichungssystem, das aus N Gleichungen besteht.
Die Eigenwerte W,k bestimmt man aus der Koeffizientendeterminate. Wahlt man einen be-

stimmten Pfad innerhalb der ersten Brillouin-Zone, fiir dessen k-Werte man die Frequenzen
w,, i berechnet, so kénnen die erhaltenen Lésungen in einem Banddiagramm (siehe Abbildung

)

A1) dargestellt werden.

0.7

0.6 -

05 \

04
Photonische Bandlucke

0.3
0.2+

norm. Frequenz

0.1

00F N X 3
Wellenvektor

Abbildung A.1: Photonische Bandstruktur eines 2D-Kristalls mit quadratischem Git-
ter.
Die Darstellung erfolgt entlang der fett gedruckten Linien in Abb.2.2

(normierte Frequenz frorm = 5 = §) nach [Ric04].

Auf der Abszisse trigt man die normierten k-Werte des Pfades und auf der Ordinate die

normierten Frequenzen 5 auf. Die Losungen w, - bilden fiir feste n Bénder entlang des

-,

Pfades aus. Die Bandstruktur entspricht der Dispersionsrelation w(k) fiir elektromagnetische
Wellen innerhalb des photonischen Kristalls. Aus den Maxwell-Gleichungen folgt, dass sich
die spektrale Position der Bandliicke linear zur Gitterkonstanten des Photonischen Kristalls
verhalt [WehO3].
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Anhang B

Nichtlineare Effekte zweiter Ordnung

Der lineare Zusammenhang zwischen elektrischem Feld E und der dadurch in einem Medium
erzeugten Polarisation P gilt nur fiir kleine Feldstérken.

Der zweite Term in (3.22) beschreibt Effekte zweiter Ordnung, zu denen Frequenzverdopp-
lungsprozesse und Frequenzmischungsprozesse gehoren. x(?) ist ein Tensor dritter Ordnung
mit 27 verschiedenen Elementen. Aufgrund der Vertauschbarkeit der elektrischen Felder lésst
sich diese Zahl auf 18 unabhéngige Komponenten reduzieren. Dritte und héhere Ordnungen
werden fiir die Beschreibung parametrischer Konversionsprozesse nicht benétigt.

B.1 Frequenzverdopplung und optische Gleichrichtung

Betrachtet man eine monochromatische Welle £ = Ej cos(wt) im verlustfreien nichtlinearen
Medium, dann ist, wenn man nur den 2. Term der Polarisation berticksichtigt:

P =¢ (X(l)Eo cos(wt) + (xP Ey cos(wt)) Ey cos(wt)) (B.1)

Nach Anwendung des Additionstheorems ! ergibt sich:

P = cox M Ep cos(wt) + %50 (X o) By + () o) Ey cos(201)) (B.2)

Die Polarisation enthélt neben dem bekannten linearen Anteil P;, der mit der gleichen Fre-

quenz w wie die einfallende Welle schwingt, einen konstanten Term FPy. Man spricht von
optischer Gleichrichtung.

P =¢g (X(l)Eo cos(wt)) (B.3)
PO = %60 ((X(2)EQ)EQ> (B4)

Gleichzeitig erhélt man einen Term, der mit der doppelten Frequenz variiert.

Py = %go () o) By cos(21)) (B.5)

Die schwingenden Dipole strahlen wegen P, Licht mit der doppelten Frequenz ab, d.h. man er-

'cosacos B = 1 (cos(aw — B) + cos(a + 3))



B Nichtlineare Effekte zweiter Ordnung

halt Frequenzverdopplung. Man nennt dies auch Erzeugung der Zweiten Harmonischen (SHG).
Im Photonenbild ausgedriickt, bedeutet dies, dass zwei Photonen der Frequenz w zu einem
Photon der Frequenz 2w kombinieren. Es sei noch darauf hingewiesen, dass Frequenzverdopp-
lung in Kristallen mit Inversionssymmetrie nicht moglich ist. Ist IS(E) fiir ein bestimmtes
Medium eine ungerade Funktion, d.h. dass sich bei einer Richtungsumkehr des elektrischen
Pleldes gleichzeitig die Richtung von P umkehrt, so verschwinden die geraden Potenzen von

E.

B.2 Frequenzmischung

Werden nun zwei Felder Ey = Fyj cos(wit) und Ey = Egg cos(wst) der Frequenz wq und
wo eingestrahlt (w; > w9), so treten neben den Oberwellen der Frequenzen w; und we auch
Summen- und Differenzterme w34 = witwy auf. Bei Betrachtung des Terms 2. Ordnung in
(B.2) ist dies ersichtlich:

P = eox P (B2, cos?(wit) + E2, cos?(wat) + 2Eq Egy cos(wit) cos(wat)) (B.6)

2

Benutzt man wieder das Additionstheorem <, so erhélt man aus (B.6):

P = gox® (E; cos®(wit) + Ef, cos® (wat)) +
€0X(2) (E01E02 Ccos ((w1 + u)g)t) + Eo1FEo2 cos ((w1 — (AJQ)t)) (B.7>

Die beiden letzten Terme bezeichnen Beitréige bei der Summen- und Differenzfrequenz. (Sum-

menfrequenzerzeugung (SFG) und Differenzfrequenzerzeugung (DFQG)).

cosavcos B = 3 (cos(a — 3) + cos(a + 3))
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Anhang C

Gaulssche Bindel

Fiir die mathematische Beschreibung eines Gaufsstrahles wird angenommen, dass die Aus-
breitungsrichtung entlang der z-Achse erfolgt und der Strahlradius bei z = 0 einen minimalen
Durchmesser, die Strahltaille, aufweist. Fiir die Feldverteilung gilt in Abhéngigkeit des Ab-
standes r von der Achse mit 72 = 22 + 3? und der Entfernung z zur Taille:

E(r,z) = EO% exp <—wi)2> exp <—¢2;2;> exp (—ikr + i®(z)) (C.1)

Gleichung (C.1) besitzt eine Amplitude, die in -Richtung durch eine Gaufs-Funktion exp(:u—ff)

beschrieben wird. Die ortliche Intensitétsverteilung I ~| E? | zu dieser Feldstirke ist dann

I(r,2) = I <ujl()oz)>2(exp <_wz(22)2) (C.2)

Dabei sind k = 27w /\ die Wellenzahl, Ey bzw. Iy die Werte an der Stelle r = 0 bzw. z = 0 . Die

Grofe w(z) stellt ein Maf fiir den lokalen Radius des Gaufsschen Strahls entlang der optischen
Achse dar. Das elektrische Feld ist fiir r = w(z) auf %EO abgefallen und die Intensitét auf
e%lo. R(z) ist der Kriimmungsradius und ®(z) die rdumliche Phasenénderung, die so genannte
Gouy-Phase, jeweils an der Stelle z.

Intensitat - Feldstarke

Position r

Abbildung C.1: Intensitétsprofil eines Gaukbiindels nach [Zin05] (gestrichelt - Feld-
stirke, durchgezogen - Intensitét)

Die volle Halbwertsbreite, d. h. die Stelle, an der die Intensitdt um die Hélfte ihres Maximal-
wertes gesunken ist, entspricht dem 0,849-fachen der Biindeltaille im Fokus, was im folgenden

bewiesen wird:
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C Gaultsche Biindel

Die Intensitit des Gaufsbiindels berechnet sich durch

I(r)  Iexp (-27“2> , (C.3)

w(z)?

wobei r fiir die radiale Ausdehnung und w(z) fiir einen bestimmten Radius in der Position z
steht. Fiir die Halbwertsbreite wird angenommen

r2 1
I(r) o< Inexp (—aQ) = - (C4)
TH
rg = 2r steht fir die volle Halbwertsbreite. Der Faktor o muss nun ermittelt werden. Nach
Einfiigen von rg und Auflésung der Gleichung (C.4) nach « ergibt sich
a = 4in2 (C.5)

Nach Einsetzen erhélt man die Gleichung der Intensitdt bei der Halbwertsbreite

2
I(r) o< Iy exp <4ln2r2> (C.6)
"H

Durch Gleichsetzen der Gleichungen (C.3) und (C.6) ergibt sich

72 72 1
I() exp —2W = I() exp —4ln2r7 = 5 (C?)
H

r%l = 21n2w(z)2 (C.8)

Setzt man nun fir w(z) = wy und 16st Gleichung (C.8) nach der Biindeltaille auf, so ergibt
sich fiir die Biindeltaille wg:
wo = 0, 849 - TH (Cg)

Fiir z = 0 weist der Gaufische Strahl einen minimalen Durchmesser auf. Der charakteristische
Radius w(z) wird dort gleich wg, die Strahltaille. Dies ist der Fokus des Strahls. Die Anderung
des Biindelradius entlang der Ausbreitungsachse z berechnet sich wie folgt

/ 2 / 2
w(Z): k—z(]\/zz-l-zgzwo 1+% (C].O)
0

mit
2 A
wo = [ =2 = [22 (C.11)
k ™
fiir .
z2 > 2z gilt w(z) = wo_~ (C.12)
0

Daraus ergibt sich der Divergenzwinkel 6 des Biindels in Ausbreitungsrichtung:

0 = lim w(z) — arctan 2 = arctan —— (C.13)
2>zo0 2 20 TWo

Die Abhéngigkeit des Strahlradius von der Ausbreitungskoordinate z ist in Abbildung C.2
dargestellt.
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Abbildung C.2: Axiales Profil eines Gaufbiindels.

Anderung des Strahlradius w(z) und bei senkrechtem Einfallswinkel
der s-polarisierten Fundamentalen zur Einfallsebene des Kriimmungs-
radius R(z) der Wellenfronten [Eic98§]

Fiir den Kriitmmungsradius folgt:

2
20

R(z) =2+ (C.14)

wobei fiir z> 2 gilt R(z) ==
und fiir z — 0 gilt R(z) — o0
Die z-Position, an der sich die transversale Intensititsverteilung auf den v/2-fachen Radius

aufgeweitet hat, nennt man Rayleigh-Lénge zg. Sie ist bei gegebener Wellenldnge A durch die
Biindeltaille wy iiber Gleichung (C.15) festgelegt

2
A

Der Abstand zwischen dem linken und rechten Punkt mit | z |= z¢ wird konfokaler Parameter
b genannt:

(C.15)

z20 =

2m - w%
A
Je schmaler die Strahltaille ist, umso kleiner ist auch die Rayleigh-Lénge und umso schneller

divergiert der Strahl (Gleichung (C.13)).
Die Gouy-Phase ®(z) liefert einen Phasenunterschied von 7 beim Ubergang von z < zg zu
z > 2p.

bZQZ():

(C.16)

“Guoy-F'hasa
4 .|.m“ ————
-
z
_—-—'_'-f
- - -90°
Abbildung C.3: Gouy-Phase
z
®(z) = arctan — (C.17)

20
Mit der Annahme, dass sich die Welle in +z-Richtung ausbreitet, liegt fiir z < 0 und geniigend
groffem Abstand zur Strahltaille eine konvergente und fiir z > 0 eine divergente Welle vor. Im

1X
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Punkt z = 0 (Fokus oder Strahltaille) wechselt also der Kriimmungsradius sein Vorzeichen
(negativ fiir konvergent, positiv fiir divergent). Bei z = 0 selbst liegt eine ebene Welle mit
gerader Phasenfront vor. Im Fernfeld, d. h. fiir z > zp, nimmt der Strahldurchmesser linear
zu, wie man aus Gleichung (C.11) fiir w(z) entnehmen kann.
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