Charakterisierung und Anwendung

photorefraktiver Sillenit-Kristalle

Dissertation

zur Erlangung des akademischen Grades

doctor rerum naturalium (Dr. rer. nat.)

vorgelegt dem Rat der
Physikalisch-Astronomischen Fakultat
der Friedrich-Schiller-Universitit Jena
im Jahre 1999

von
Diplom-Physiker Gregor Cedilnik
geboren am 19. April 1969 in Herrenberg



Gutachter 1. Prof. Dr. R. Kowarschik, Friedrich-Schiller-
Universitiat Jena
2. Prof. Dr. H. Bartelt, Institut fiir Physikali-
sche Hochtechnologie e. V.
3. Prof. Dr. E. Kriitzig, Universitit Osnabriick

Tag des Rigorosums 11. April 2000

Tag der offentlichen 27. April 2000
Verteidigung



Vorwort

Die hier dargestellten Ergebnisse wurden im Zeitraum von 1995 bis 1999 am Institut
fiir Angewandte Optik der Friedrich-Schiller-Universitit Jena in Zusammenarbeit
mit dem Fachbereich Physik der Universitit Osnabriick (K.H. Ringhofer ef al.) und
dem Viisdld-Laboratorium der Universitdt von Joensuu, Finnland (T. Jidskelainen,
A.A. Kamshilin et al.), erarbeitet.

Jena, den 8.10.1999

Gregor Cedilnik



Inhaltsverzeichnis

1 Einleitung und Ziele 1
1.1 Einleitung . . . . . . . . . 1
1.2 Ziele . . . .. o 2

2 Photorefraktiver Effekt, Wellenkopplung 5
2.1 Bandtransportmodell . . . . . . ... 000000 6
2.2  Gekoppelte Wellengleichungen . . . . . . .. .. ... ... ... ... 11
2.3 Materialien . . . .. ..o 14

2.3.1 Gruppen . . . ... e 14
2.3.2 Parameter von Silleniten . . . . .. . ..o 15
2.3.3 Dotierung . . . . . ... 17
2.4 Locherleitung in Silleniten . . . . . . ... . .. ... 000 18
2.5 Kristallschnitt . . . . . .. .. .00 24
2.6 Vektorielle Wellengleichungen . . . . . . .. .. ... ... .. .... 25

3 Zweiwellenmischung 29
3.1 Analytische und numerische Liésungen fiir nichtebene Wellen . . . . . 29
3.2 Bestimmung des Kristallschnitts und anderer Parameter . . . . . . . 31

3.2.1 Optische Bestimmung der Parameter in Trapezgeometrie . . . 32
3.2.2  Optische Bestimmung der Parameter in Zylindergeometrie . . 39

3.2.3 Bestimmung der Kristallorientierung durch Rontgenmessung . 41

3.3 Strahlprofilformung durch ZWM mit nichtebenen Wellen . . . . . . . 46
3.4 Einfluk der induzierten Doppelbrechung auf die Wellenkopplung . . . 49
3.5 Messung des internen elektrischen Abschirmfeldes . . . . . . . . . .. 57

3.5.1 Elektrooptische Modulationstechnik . . . . .. ... ... ... 58

3.5.2 Momentane Auslesespitzen . . . . .. ... 61



4 Mehrwellenmischung
4.1 Dreiwellenmischung . . . . . . . .. . ... L
4.1.1 Verstarkung der Signalwelle . . . . . . ... ... ... ....
4.1.2 Formung des Intensitiatsprofils . . . . . ... .. ... .. ...
4.2 Echtzeit-Hologramminterferometrie mit doppelter Zweiwellenmischung
4.2.1 Intensitit im Interferogramm . . . . .. .. ... .. .. ...
4.2.2 Diffusionsfall . . . . .00
423 Driftfall . . 00000000
4.2.4 Réaumliches Multiplexing . . . . .. ... .. .. ... .....
4.2.5 Zeitliches Multiplexing . . . . . ... .. ... ... .. ...

5 Zusammenfassung und Ausblick

5.1 Zusammenfassung . . . . . . ..o
5.2 Ausblick . . . ..

Literaturverzeichnis

Untersuchte Kristalle

Kurz- und Formelzeichen

Abbildungsverzeichnis

Selbstindigkeitserklirung

Tabellarischer Lebenslauf

86
86
89

90

101

102

106



Kapitel 1

Einleitung und Ziele

1.1 Einleitung

In technischen Anwendungen spielt Licht eine wichtige Rolle zur Energieiibertragung
(z.B. Laserschweifen), zur beriihrungslosen Messung (z.B. Mikroskopie, Astrono-
mie, Interferometrie) und zur Informationsiibertragung (z.B. Glasfasern, Infrarot-
Fernbedienungen). Bei kleiner werdenden Strukturen gewinnt der Wellencharakter
des Lichtes und damit Interferenz und Beugung ein immer groferes (Gewicht. Dies
wird in der Holographie genutzt, die es ermoglicht, ein komplexes kohédrentes Wel-
lenfeld aufzuzeichnen und zu rekonstruieren oder in neuerer Zeit auch Wellen durch
computergenerierte Hologramme (CGH) auf vielfdltige Weise zu beeinflussen.

Zur holographischen Aufzeichnung werden lichtempfindliche Materialien mit hin-
reichend guter rdumlicher Auflésung (im Bereich der Licht-Wellenlinge) bendtigt.
Weit verbreitet sind photographische Filme auf Silberhalogenid-Basis, die nach der
Belichtung in einem nafkchemischen Entwicklungsschritt die beugenden Strukturen
hervorbringen. Echtzeitmedien, wie die hier verwendeten photorefraktiven Sillenit-
Kristalle, kommen ohne weitere Bearbeitungsschritte aus. Sie verringern dadurch
nicht nur den Zeitaufwand, sondern ermoglichen eine Erweiterung bestehender An-

wendungen oder vollig neue Anwendungen |[1:

e in der optischen Informationsverarbeitung (dynamische rdumliche Filter |2, 3|,
Korrelationsfilter [4, 5|, Zeitmittelung- und Neuheitsfilter [6, 7, 8, 9], mathe-
matische [10, 11| und logische [12] Operationen, optische Verbindungen und

neuronale Netze [13]),

e zur Speicherung [14, 15| (Datenspeicher fiir Computer, assoziative Speicher

(neuronale Netze)),



2 Kapitel 1. FEinleitung und Ziele

e in der Kommunikation (Schalter, Multiplexer [16]),

e in der Mektechnik (Echtzeit-Hologramminterferometrie |17, 18, 19, 20|, Zeit-
mittelungs-Hologramminterferometrie [21] und Schwingungsanalyse |22, 23,
24|, Doppelbelichtungsinterferometrie [6, 25, 26, 27, 28, 29, 30|, Laser-Gy-
roskopie [14], konfokale Mikroskopie [31, 32]|.

Mit den Kristallen lassen sich aukerdem elementare Operationen durchfiihren,

die in all diesen Anwendungen von grundlegender Bedeutung sind, das sind
e Kohirente Verstirkung von Wellen |33, 34, 35/,
e Phasenkonjugation (d.h. zeitliche Umkehr der Wellenausbreitung) |14, 36, 37|,
e Inkohirent-zu-kohérent Wandlung [38, 39].

Eine weitere Besonderheit dieser Kristalle ist ihre Volumenhaftigkeit, d.h. Aus-
dehnung in alle Raumrichtungen (im Gegensatz zum meist zweidimensionalen Pho-
tomaterial). Sie ermdglicht die Uberlagerung verschiedener Volumenhologramme
im selben Raumbereich des Kristalls und deren getrenntes Auslesen (Multiplexing).
Auf diese Art lassen sich theoretisch grofe Dichten bei der Datenspeicherung errei-
chen, die weit iiber den heute verfiigharen (zweidimensionalen) magnetischen und
magnetooptischen Speichern liegen. Da die Aufzeichnungsprozesse i.a. reversible
sind, lassen sich die Medien beliebig oft wiederverwenden.

Obwohl es eine grofe Reihe vielversprechender Ansétze zur Anwendung photo-
refraktiver Kristalle gibt, fehlen noch Materialien mit der optimalen Kombination
von Parametern fiir die breite kommerzielle Anwendung. Seit der Entdeckung des
photorefraktiven Effekts im Jahre 1966 wurden viele Anstrengungen unternommen,
dessen Mechanismen zu beschreiben und Modelle zu entwickeln und zu verfeinern.
Dies ist notig, um gezielt geeignete Materialien fiir Anwendungen zu finden und die
photorefraktiven Parameter zu optimieren, z.B. durch die Suche nach neuartigen
Verbindungen (Polymere, Gléser, ... ) oder durch gezielte Dotierung der Kristalle
[40, 41]. Daher ist neben der Entwicklung neuartiger Anwendungen mit photorefrak-
tiven Kristallen auch die Untersuchung der Mechanismen und die Charakterisierung

der Kristalle von Interesse. Hierzu soll diese Arbeit einen Beitrag leisten.

1.2 Ziele

Diese Arbeit beschéftigt sich mit der Untersuchung photorefraktiver Sillenit-Kri-

stalle. Wegen ihrer hohen Photoempfindlichkeit, die an die von konventionellem
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Photomaterial auf Silberhalogenid-Basis heranreichen kann, werden diese Kristalle
bevorzugt dort eingesetzt, wo nur geringe Intensititen zur Verfiigung stehen (z.B.
bei der Vermessung von streuenden Oberflichen) sowie in Echtzeitanwendungen, wo
es auf schnelle Schreib- und Loschzyklen (z.B. im Videotakt) ankommt. Es sollen
neue Methoden zur Charakterisierung der internen Prozesse und zur Bestimmung
von optischen Ubertragungsfunktionen entwickelt werden. Dazu wird die Zweiwel-
lenmischung mit nichtebenen (hier: rdumlich beschrinkten) Wellen untersucht. Sie
ermoglicht es, mit einer relativ einfachen Anordnung eine groke Menge an Informa-
tionen iiber den Kristall in einer Messung zu erhalten. Es werden allgemeingiiltige
Losungen zur Berechnung der Wechselwirkung von nichtebenen Wellen in Sillenit-
Kristallen entwickelt und in Simulationen berechnet. Der Vergleich experimenteller
Daten mit Simulationsergebnissen soll die Bestimmung verschiedener Kristallpara-

meter ermoglichen.

Weiterhin werden Effekte bei der Zweiwellenmischung (ZWM) mit angelegtem
elektrischen Rechteckfeld untersucht. Elektrische GGleich- oder Wechselfelder ermog-
lichen unter anderem die Verstirkung des photorefraktiven Prozesses. Fiir die dabei
beobachteten zeitlichen (momentanen) Intensitétsspitzen beim Auslesen wird eine
Erklarung entwickelt. Die Anwendung dieser Intensititsspitzen zur Bestimmung des

inneren elektrischen Abschirmfeldes wird in einem weiteren Schritt untersucht.

Neben den grundlegenden Untersuchungen zu den Eigenschaften von Sillenit-
Kristallen in der ZWM soll sich diese Arbeit auch mit Anwendungen fiir die Mefstech-
nik beschiftigen. Photorefraktive Medien konnen zur Formung des Intensititsprofils
einer Welle genutzt werden, z.B. um die Sichtbarkeit in einem Interferogramm zu
optimieren oder Storungen und Verluste auszugleichen. Bei der Beeinflussung der
Signalwellenintensitit (d.h. Verstirkung und Dampfung) darf die Wellenfront der
Signalwelle nicht beeinflukt werden, wie es z.B. bei der Verwendung von Filtern
oder Fliissigkristalldisplays der Fall wire. Die Dreiwellenmischung, also die gleich-
zeitige Wechselwirkung einer Signalwelle mit 2 Pumpwellen, wird in Hinblick auf
die Anwendung zur dynamischen Formung des Intensitiatsprofils experimentell und

theoretisch untersucht.

In der Hologramminterferometrie werden oftmals Phasenschiebeverfahren einge-
setzt, um die Genauigkeit und den Eindeutigkeitsbereich zu vergrékern (Bestimmung
des Vorzeichens der Phasendifferenz). Die Phasenschiebung wird meist mechanisch
durchgefiihrt und bringt damit Probleme mit sich (z.B. mechanische Stabilitit, end-
liche Geschwindigkeit). Um dies zu umgehen, wird untersucht, wie die inhdren-
te Phasendifferenz zwischen einschreibendem Streifenmuster und photorefraktivem

Brechzahlgitter zur Phasenschiebung genutzt werden kann. In der doppelten Zwei-
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wellenmischung werden Referenzwellen verschiedener Phasenlage durch die Verwen-
dung zweier Pumpwellen erzeugt, zwischen denen schnell (z.B. elektrooptisch) um-
geschaltet werden kann. Der Einsatz der doppelten ZWM in einem Interferometer

soll experimentell untersucht und mit Ergebnissen der Rechnung verglichen werden.
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Kapitel 2

Photorefraktiver Effekt,
Wellenkopplung

Photorefraktive Kristalle reagieren auf eine einfallende Helligkeitsverteilung dyna-
misch mit einer entsprechenden Brechzahlverteilung. An dieser wird das Licht wie-

derum gebeugt, was allgemein die Mdglichkeit eroffnet, Licht mit Licht* zu steuern.

Entdeckt wurde der photorefraktive Effekt im Jahre 1966. Man beobachtete
ein Verinderung der Wellenfront eines Laserstrahls beim Durchtritt durch einen
Lithiumniobat-Kristall (LiNbO3). Dies wurde auf eine lichtinduzierte Brechzahl-
anderung im Kristall zuriickgefiihrt. Der fiir die damals untersuchte Anwendung
unerwiinschte Effekt erwies sich bald als niitzlich fiir die Holographie und offnete

die Tiir fiir neuartige technische Anwendungen.

In Abschnitt 2.1 werden zunéchst die Prozesse, die zur Brechzahlinderung fiih-
ren, im Rahmen des Bandtransport-Modells erklart. Das Brechzahlmuster beein-
flukt die Ausbreitung der durchlaufenden Wellen. Die daraus resultierende Kopp-
lung zweier Wellen wird in Abschnitt 2.2 behandelt. In Abschnitt 2.3 wird auf
die Besonderheiten einiger photorefraktiver Kristalle und speziell der Sillenite ein-
gegangen. Das Auftreten von Locherleitung in einer speziellen Sillenit-Probe und
die daraus resultierenden besonderen Eigenschaften werden in Abschnitt 2.4 disku-
tiert. In den Abschnitten 2.5 und 2.6 schlieklich wird auf den tensoriellen (bzw.
anisotropen) Charakter des Brechzahlgitters eingegangen und die Auswirkung der
Kristallorientierung (bzw. des Kristallschnitts) auf die Wellenausbreitung beschrie-

ben.
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2.1 Bandtransportmodell

Die gebrauchliche Beschreibung des photorefraktiven Prozesses basiert auf dem
Bandtransportmodell von Kukhtarev et al. [42]. Die meisten Effekte konnten bisher
mit diesem beschrieben werden [14, 43]. Der photorefraktive Prozef beruht dabei

auf drei Eigenschaften des Materials,
e Photoleitung,
e lokalisierte Donator- und Akzeptorniveaus,
e linearer elektrooptischer Effekt.

Ladungstriager werden bei Beleuchtung aus Donatorniveaus in das Leitungsband an-
geregt und bewegen sich aufgrund von Diffusion oder Drift an andere Stellen, bevor
sie in freie (ionisierte) Donatorniveaus relaxieren (Abb. 2.1). Freie Donatorniveaus
entstehen aus Donatorniveaus durch Photoanregung oder durch Ubergang eines La-
dungstrigers in ein Akzeptorniveau. Der photovoltaische Effekt (durch anisotrope
Anregung der Ladungstriger |44]) und der pyroelektrische Effekt [45, 46| spielen fiir

den Ladungstransport in Silleniten keine Rolle.

Diffusion/Drift
| === @ | Leitungsband
hv t_ * . .

- — ‘\‘ Donatorniveaus (besetzte und freie)
N,
No D =@=  Akzeptorniveaus
Ny

| | Valenzband

Abbildung 2.1: Bandtransportmodell mit einer Art von Ladungstrigern

(Elektronen e~ ), angeregt durch Photonen der Energie hv.

Es ist leicht einzusehen, daf sich die Ladungstriger bevorzugt von helleren in
dunklere Bereiche bewegen. Die umverteilte Ladung bewirkt ein entsprechendes
Raumladungsfeld, das durch den linearen elektrooptischen Effekt (Pockelseffekt) zu
ciner lokalen Anderung der Brechzahl fiihrt (Abschnitt 2.2).

Der Ladungstransport erfolgt oftmals (nicht immer und nicht ausschlieklich, sie-
he Abschnitt 2.4) durch Elektronen. Die Behandlung ist hier zunichst darauf be-
schrinkt, lakt sich aber auf die allgemeineren Fille erweitern. Aus der thermi-

schen Anregungsrate [3;, der Photoanregungsrate s/ bei gegebener Intensitit I und
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Anregungs-Wirkungsquerschnitt s und der Rekombinationsrate v folgt die Raten-
gleichung

ON,
ot

fiir die Anzahldichte NB der ionisierten Donatorniveaus. Np ist die Anzahldichte der
Donatorniveaus und n die Elektronenzahldichte im Leitungsband. 3, bestimmt die
Dunkelleitfahigkeit und damit die Dunkelspeicherzeit des Materials. Unter iiblichen
Bedingungen (Intensitiiten > 1 W /cm?) kann diese beim Schreibprozef gegeniiber
der Photoleitung bei den meisten bekannten photorefraktiven Kristallen vernachlis-
sigt werden.

Die Elektronen im Leitungsband bewegen sich durch Diffusion bei der Tempera-
tur T und durch Drift im elektrischen Feld E. Die daraus folgende Stromdichte J

ergibt sich aus
J = e;mE’ + kgTp grad n, (2.2)

wobei e die Elementarladung, p die Beweglichkeit der Elektronen im Leitungsband
und kp die Boltzmannkonstante sind.

Aus der Kontinuititsgleichung folgt

- d
div J +e
iv P}

~ (N} —n—N,) =0, (2.3)
ot

woraus sich der Aufbau der Raumladung mit der Dichte pg;, = e (N;) —n — N )
berechnen lifst. Mittels Poisson-Gleichung folgt daraus ein Zusammenhang zum
elektrischen Feld,

div e,E = e(N}) —n— N,), (2.4)

wobel ¢, der statische dielektrische Tensor und N, die Teilchenzahldichte der Ak-
zoptorrﬁvoaus sind. Es wird angenommen, dafs letztere immer voll besetzt sind, dafs
also im Grundzustand N}, = N, gilt.

Bis auf die Integrationskonstanten (z.B. ein homogenes von aufen angelegtes
elektrisches Feld Ej) sind alle Groken durch diese nichtlinearen gekoppelten Diffe-
rentialgleichungen erster Ordnung bestimmt.

Analytische Losungen des Differentialgleichungssystems konnten bisher nur fiir
Spezialfille und in Naherungen gefunden werden. Ein oft verwendeter und oftmals
giiltiger Ansatz ist der harmonische Ansatz. Dieser ergibt sich aus der iiblicherweise
vorgegebenen harmonischen Intensititsverteilung. In der Holographie stammt das

Intensitidtsmuster aus der kohdrenten Uberlagerung zweier Wellen (hier Signal- und
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Ex K
--..?:‘.{'f.-- —_—
9 —_— y
I I > Z
E -
’ ' G x

Abbildung 2.2: Belichtung eines Kristalls K mit 2 ebenen, kohérenten Wellen.

Pumpwelle genannt). Im einfachsten Fall handelt es sich dabei um ebene Wellen
(Abb. 2.2). Da auch komplexe Wellenfronten in ebene Komponenten linear zerlegbar
sind (Fourierzerlegung), geniigt zunichst die Betrachtung dieses Spezialfalls.

Die Uberlagerung dieser Wellen A ¢(7) und Ap(7) mit den komplexen Amplituden

Agp und Apg und Wellenvektoren i;, und EP?

Ag(r) = Agpe i(ks)
fl_p[??) s ‘4}’0 e i(EI’F)? [25)

ergibt die Intensitit

1) = [As() + Ap(7)
= I, (1 +Re (m e 7)) (2.6)

mit der mittleren Gesamtintensitit

IO = fl_c;n|2 + fl_pn|2 [Z?)

und der (komplexwertigen) Modulationstiefe m,

_ 2450 Ap,

T (2.8)

m

Es ergibt sich nach (2.6) ein Intensititsgitter mit planparallelen Ebenen und dem
Gittervektor IE(;, mit

Kg= ks-— E.P;

I((; = |I((; . [Zg)

Fiir die Periode A; gilt bei symmetrischem Einfall beider Wellen mit dem Winkel
Os

A

Ap=21n/Kf = ——
G 7/ Ka 2sin(fg)’

(2.10)



Kapitel 2. Photorefraktiver Effekt, Wellenkopplung 9

wie in Abb. 2.3(a) dargestellt. Das Koordinatensystem ist hierbei (0.B.d.A) so
gelegt, dalk der Gittervektor parallel zur z-Achse liegt. Der zeitabhidngige Anteil der
Wellen (e™*, w optische Kreisfrequenz) wird nicht mitgefiihrt, da er sowohl fiir den

photorefraktiven Effekt als auch fiir die Messung (Intensitét) keine Rolle spielt.

Ix) /1,
H AG
(a) 0 > X
Pu ()

0 >
(b) AR

N/ANVANVLR
© VY

Abbildung 2.3: Harmonische Intensitdtsverteilung (a), resultierende La-

dungsverteilung (b) und Feldverteilung (c) im Diffusionsfall Ey = 0.

Zur Losung der nichtlinearen gekoppelten Differentialgleichungen wird nun auch
fiir die anderen Grofken ein harmonischer Ansatz gewéhlt [14, 43|. In den Differential-
gleichungen werden dabei hhere Ordnungen (Potenzen von m) vernachléssigt. Diese
haben fiir die Beugung am photorefraktiven Gitter aufgrund der Bragg-Bedingung
(siche Abschnitt 2.2) keine direkte Bedeutung, kénnen aber wiederum die gesuchte
1. Ordnung beeinflussen (siche z.B. [47, 48, 49, 50|). Der Ansatz ist gerechtfertigt
m| << 1. Fiir Werte gegen 1 muk eine (vom angelegten

fiir eine Modulationstiefe
elektrischen Feld abhéngige) Korrektur beriicksichtigt werden [51]. Das gesuchte
elektrische Feld E(z) wird dann in der Form

E[T) = E(] + RC[E},’(} (& iKGm) [211)

dargestellt. Der homogene Anteil Ey beschreibt (wie oben erwihnt) ein homogenes,
z.B. von aufken angelegtes Feld und Fg¢ die Amplitude der harmonischen Feldmo-
dulation. Aus diesem harmonischen Ansatz folgt als Losung obiger Differentialglei-
chungen (2.1) - (2.4) im stationéren Fall [43]:

D 0 q

(2.12)
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Ep und E, sind fundamentale Grofen beim photorefraktiven Prozef und haben die

Dimension eines elektrischen Feldes. Das Diffusionsfeld Ep ergibt sich aus

 KgkgT
==

Ep (2.13)
Anschaulich gesehen ist es das Feld, bei dem der Driftstrom den Diffusionsstrom (der
aus der inhomogenen Beleuchtung resultiert) kompensiert. Fiir das Séttigungsfeld
E, gilt
eN )
E,=—4. (2.14)
E,}.I({;
Es ist, anschaulich gesehen, das maximal autbaubare (harmonische) elektrische Feld,
welches durch die maximale Anzahl besetzbarer ionisierter Donatorniveaus begrenzt
ist (N, = N, im Grundzustand, s. oben).

Die zeitliche Entwicklung des Aufbaus ist in dieser Arbeit nicht von Bedeutung
und soll daher nicht niher betrachtet werden. Es sei nur erwihnt, dak die Antwort-
zeit ndherungsweise der dielektrischen Relaxationszeit 7p; entspricht [14],

€

Thi = ul (215)
€Ly

(ng ist die mittlere Elektronendichte im Leitungsband). Sie hingt von der Groke
des angelegten elektrischen Feldes und von der Raumfrequenz des Gitters ab.

Es sollen nun zwei Fille der Losung (2.12) betrachtet werden. Dazu wird 0.B.d.A.
angenommen, daf die beiden schreibenden Wellen im Koordinatenursprung die glei-

che Phase haben, die Modulationstiefe m nach Gl. (2.8) also reellwertig ist.

e Ohne homogenes Feld, Ey = 0. Die komplexe Amplitude Eg ist rein imaginér.
Das heikt, das Raumladungsgitter (und damit auch das Brechzahlgitter) ist
gegeniiber dem Interferenzstreifensystem um +90° phasenverschoben (Abb.
2.3 (c)). Dies folgt aus der symmetrischen Umverteilung der Ladungstriger
durch Diffusion (Abb. 2.3(b)).

e Ein homogenes Feld FEj, das grof gegeniiber dem Diffusionsfeld, aber klein
gegeniiber dem Sattigungsfeld ist. Fiir £y << Ey << E, wird Eg¢ reellwertig

(Brechzahlgitter in Phase mit dem Interferenzmuster).

Allgemein hingt die Verschiebung des Brechzahlgitters von der Grofe des angelegten
Feldes ab.
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2.2 Gekoppelte Wellengleichungen

Die Ausbreitung elektromagnetischer Wellen in Materie wird durch die Brechzahl
n(w) oder allgemeiner (in anisotropen Medien) durch den relativen dielektrischen
Tensor zweiter Stufe ¢(w) bestimmt, der von der Frequenz w der Welle abhéingt. Da
im folgenden nur monochromatische Wellen auftreten, wird w nicht explizit mitge-
fithrt.

Bei nichtlinearer Antwort der Materie auf diese Wellen hingt ¢ von der Groke
des elektrischen Feldes ab. Fiir den photorefraktiven Effekt ist der elektrooptische
Eftekt, d.h. der Einflu eines Gleichfeldes E auf ¢ von Bedeutung. Der lineare
elektrooptische Effekt (Pockelseffekt) ist durch den linearen Zusammenhang

—

n(E) = n(0) +rE (2.16)

-

definiert. 7 ist der relative dielektrische Impermeabilitdtstensor mit dem Zusammen-

hang

=c . (2.17)

=

r ist der elektrooptische Tensor (dritter Stufe). Er ist ein wesentlicher Parameter

des photorefraktiven Effektes, dessen Groke direkt die Wirkung des Gitters auf die
Wellen bestimmt (d.h. Materialien mit besonders hohen elektrooptischen Koeffizi-
enten wie Bariumtitanat zeigen sehr starke Wellenkopplung). Die Form des Tensors
wird von der Kristallsymmetrie bestimmt. Entsprechend der Kristallklasse hingen
einige Elemente voneinander ab bzw. sind gleich Null. Bei Kristallen mit Symme-
triezentrum ist der Tensor gleich Null. Zur Vereinfachung soll zunéchst ein isotropes
Medium betrachtet werden, in dem alle Groken skalar sind. An anderer Stelle (Ab-
schnitt 2.6) wird auf den allgemeineren Fall eingegangen.

Aus dem elektrischen Feld E (Raumladungsfeld oder von auken angelegt) resul-

tiert eine verdnderte relative Dielektrizititskonstante bzw. Brechzahl

€(E) = ¢ — A¢(b)

n(E) = nyg— An(E). (2.18)
Hierbei sind €y und ng die entsprechenden Werte im feldfreien Zustand. Die Ande-
rungen Ae und An ergeben sich in linearer Niherung zu

Ae(E) = €rFE
1
An(E) = ingrE. (2.19)
Die daraus resultierende wechselseitige Beeinflussung der beiden Wellen soll nun

berechnet werden.
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In dieser Arbeit wird die Volumenhaftigkeit der photorefraktiven Kristalle und
damit der Gitter ausgenutzt. Als Mal dafiir dient bei gegebener Kristalldicke d,
Freiraum-Wellenldnge A und Gitterperiode Ay des Brechzahlgitters der QQ-Faktor
[52, 14|

dA
Q=—-

AL (2.20)
Fiir ) >> 1 gelten die eingeschriebenen Gitter als dicke Gitter bzw. Volumenholo-
gramme (in dieser Arbeit liegt @) in der Grokenordnung 10?).

Damit merkliche Beugung an einem dicken Gitter stattfindet, muf die Bragg-
Bedingung erfiillt sein [14], d.h. bei gegebenem Gitter sind Einfallswinkel der ein-
fallenden Welle und Ausbreitungsrichtung der gebeugten Welle genau festgelegt.
Hierbei tritt nur eine Beugungsordnung auf.

Fiir den Fall zweier schreibender ebener Wellen bedeutet dies, dak jede der beiden
Welle nur in die Richtung der jeweils anderen gebeugt werden kann. Zur Berechnung
der Ausbreitung der Wellen bei gegebener Brechzahlmodulation im Kristall geniigt
folglich ein Losungsansatz mit zwei ebenen Wellen entsprechend Gleichung (2.5),
wobei die Amplituden Agg(z) und Apg(z) von der Tiefe z im Kristall entlang der
Ausbreitungsrichtung abhingen. Die Wellen miissen der Wellengleichung
27
By

geniigen [53|, €y ist die Dielektrizitéitskonstante im Vakuum.

(A + () eve() (As(P) + As(7) =0 (2.21)

Die im vorigen Abschnitt beschriebene harmonische Modulation des elektrischen
Feldes (2.11), welche aus der gegebenen Intensititsverteilung resultiert, bewirkt mit
(2.19) eine entsprechende Modulation der relativen Dielektrizititskonstante' (2.18),
es folgt

e(r) =e+ Ro(e%?'E_c,-(; (2) e ’:K‘-"'"’") (2.22)
mit der mittleren Dielektrizititskonstanten € (evtl. durch ein homogenes Gleichfeld
beeinfluft).

Durch Einsetzen von (2.5) und (2.22) in (2.21) und unter Verwendung der Modu-
lationstiefe (2.8) erhilt man als Losung die gekoppelten Wellengleichungen ( Kogelnik-
Gleichungen) [52]

6‘4_&;0[2) 1

(33 - im[Z)]_—‘flpn[Z)
0Arm(2) _ 1 apes
PO = o (D Ao () (2.23)

'Hier wird der Konvention folgend der Begriff , Dielektrizitéitskonstante beibehalten, obwohl es

sich um eine veridnderliche Grole handelt.
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wobei die stationdre Kopplungsstirke I' gegeben ist durch

27 Ae(Esc(2)) o 2rn3r Ese(2) (2.24)
ngA m(z) A m(z) '

I' =

Sie ist eine Materialkonstante und héangt unter Beriicksichtigung von Gleichung
(2.12) nicht von z ab.

Zur Losung wurde Ae(Fge) << ¢y angenommen. In diesem Fall &ndern sich die
Amplituden der Wellen rdumlich im Makstab der Wellenldnge nur wenig (langsam
verdnderliche Amplituden), und die zweiten Ableitungen kénnen vernachlissigt wer-
den. Selbst bei Kristallen mit starker Kopplung wie Bariumtitanat und Bariumcal-
ciumtitanat mit I’ bis zu 55cm ' (A = 633 nm) ist die relative Amplitudenéinderung
kleiner als 4 - 10 ? pro Wellenliingen-Wegeinheit, d.h. die Bedingung ist gut erfiillt.

Eine wichtige Grofe zur Beschreibung der Energieumkopplung zwischen den Wel-

len ist die Verstdrkung (englisch , Gain®) G. Sie ist fiir die Signalwelle gegeben durch
G=—=-1 (2.25)

Hier sind I_f und [¢ die Intensititen der Signalwelle hinter dem Kristall mit und

ohne eingeschalteter Pumpwelle, d.h. der verstirkten und unverstirkten Signalwelle.
In den meisten Fillen gilt in dieser Arbeit Ip > I¢. In diesem Fall folgt fiir die

Signalwellenintensitit hinter dem Kristall der Dicke d aus (2.23) und (2.8)

I = Ige M (2.26)
und fiir die Verstiarkung
G=e¢'"—1. (2.27)

Das bedeutet, die Verstiarkung hiangt nicht von den Intensititen der Wellen bzw.
deren Intensititsverhiltnis ab. Experimentell wurde in eigenen Messungen in BGO
eine Unabhéngigkeit der Verstéirkung fiir Ip/Is > 10 gefunden. Es soll hier erwihnt
werden, dak der lineare Zusammenhang zwischen Intensitit und Anregungsrate der
Elektronen ins Leitungsband in der Ratengleichung (2.1) zwar fiir Sillenite gut erfiillt
ist, bei BaTiO3 z.B. aber nicht gilt [43| (und zu einer Intensititsabhéngigkeit der
Kopplung fiihrt [54]).

Die Bedingung Ip > Ig¢ beinhaltet implizit auch, dak sich die Intensitit der
Pumpwelle durch Kopplung mit der Signalwelle kaum &ndert (,undepleted pump
approzimation’).

In diesem Abschnitt wurde die Wechselwirkung der Wellen aufgrund eines (durch
m(z) und Eg¢) vorgegebenen Brechzahlgitters berechnet. Da die Ausbreitung der

Wellen von diesem Gitter bestimmt wird, spricht man auch von den Lesegleichungen.
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Diese Arbeit beschiftigt sich ausschlieklich mit dem stationdren Fall. Im allge-
meinen bewirkt eine durch Beugung verdnderte Intensititsverteilung eine entspre-
chende Anderung des photorefraktiven Gitters. Da sich dies wiederum auf die Beu-
gung der Wellen auswirkt, liegt hier eine Kopplung zwischen den Wellengleichungen

und den Materialgleichungen vor.

2.3 Materialien

Seit der Entdeckung des photorefraktiven Effekts in Lithiumniobat und Lithium-
tantalat wurde eine Reihe weiterer Kristalle gefunden, die sich zum Teil deutlich
in ihren Parametern unterscheiden. Die Einteilung der Materialien in verschiedene
Gruppen geschieht in Abschnitt 2.3.1. Die Parameter von Sillenit-Kristallen werden
in Abschnitt 2.3.2 aufgelistet. In Abschnitt 2.3.3 wird auf den Einflul von Dotierung

auf die photorefraktiven Eigenschaften eingegangen.

2.3.1 Gruppen

Die bekannten photorefraktiven Kristalle lassen sich in verschiedene Gruppen ein-

teilen:

e Ferroelektrische Verbindungen (z.B. LiNbOg3, Bariumtitanat BaTiO3, Kalium-
niobat KNbQOj3, Strontiumbariumniobat SBN)

e Halbleiter (z.B. Galliumarsenid GaAs, Kadmiumtellurid CdTe, Indiumphos-
phid InP)

e Sillenite |55 (Wismut-Siliziumoxid Bij5SiOgp, Wismut-Titanoxid BijpTiOo
und Wismut-Germaniumoxid BijpGeOgy, kurz BSO, BTO und BGO).

Bariumtitanat wird aufgrund der besonders grofen Werte im elektrooptischen
Tensor und des daraus folgenden starken photorefraktiven Effekts hiaufig eingesetzt,
wenn hohe Kopplungsstirken benotigt werden, z.B. zur selbstgepumpten Phasen-
konjugation. Ein Nachteil dieses Materials ist die relativ geringe Empfindlichkeit
und lange Antwortzeit. Diese resultiert aus den verhéltnisméfig hohen Werten im
Dielektrizitétstensor (die zu einer groken dielektrischen Relaxationszeit fiithren, sie-
he Abschnitt 2.1). Anschaulich gesechen bedeutet ein hoher Dielektrizitétswert, daf
mehr Ladungstriger diffundieren bzw. driften miissen, um ein bestimmtes Raum-

ladungsfeld aufzubauen. Fiir die praktische Anwendung hinderlich ist auch der
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Phaseniibergang unterhalb einer Temperatur von 4°C, bei dem die photorefraktiven
Eigenschaften verloren gehen.

Sehr hohe Beweglichkeit und damit schnelle Antwortzeiten findet man in Halb-
leitern. Sie sind auferdem wegen ihrer Empfindlichkeit bis in den infraroten Spek-
tralbereich von Interesse. Aufgrund ihrer hohen Dunkelleitfihigkeit ist die Dunkel-
speicherzeit relativ gering (iiblicherweise im Bereich 10 ?s; zum Vergleich: Sillenite
10*s und mehr, sieche Abschnitt 2.4) [14] und daher fiir die hier vorgestellten An-
wendungen uninteressant.

Sillenite sind Gegenstand der Untersuchungen dieser Arbeit. Wegen ihrer relativ
hohen optischen Empfindlichkeit [14, 56| (bis 1mJ/cm?) werden sie bevorzugt in
Bereichen eingesetzt, in denen mit begrenzten Intensitidten schnelle Antwortzeiten
erwiinscht sind. Durch Anlegen eines elektrischen Feldes kann der photorefraktive
Effekt so weit verstirkt werden, dak z.B. selbstverstirktes Streulicht (,Fanning®)
auftritt [57, 58| oder selbstgepumpte Phasenkonjugation moglich ist |59].

Hergestellt werden die Sillenite aus der Schmelze von BisO3 und SiO,, TiO,
oder GeOsz nach dem Czochralski-Verfahren. Ihre photorefraktiven Eigenschaften
werden durch Defekte (Fehlstellen, Fremdatome) ermdglicht, welche zu den loka-
lisierten Donator- und Akzeptorniveaus fiihren. Die Bestimmung der Defekte ist
schwierig und die Zuordnung zu bestimmten photorefraktiven Eigenschaften bisher
weitgehend ungeklart. Einige spezielle Eigenschaften eines hier untersuchten BSO-
Kristalls werden an anderer Stelle (Abschnitt 2.4) beschrieben.

2.3.2 Parameter von Silleniten

Die Kristallstruktur der Sillenite gehdrt zur Punktgruppe 123 (Raumgruppe T?),
sie gehort somit zum kubischen Kristallsystem. Daraus folgt, dal die Kristalle
optisch aktiv und isotrop sind. Sie besitzen kein Inversionszentrum (notwendige
Voraussetzung fiir den linearen elektrooptischen Effekt).

Die Dichten der einzelnen Elemente in den Kristallen sind in Tabelle 2.1 aufgeli-
stet. Sie sind u.a. fiir Rontgenmessungen von Interesse (s. Abschnitt 3.2.3). Weitere
Kristallparameter finden sich in Tabelle 2.2.

Der elektrooptische Tensor beschriankt sich aufgrund der Kristallsymmetrie auf
die Komponenten ry; = r55 = 143, alle anderen Komponenten sind gleich Null. Die
Indizes 4, 5 und 6 vereinen hierbei Paare von Indizes (entsprechend der Voigtschen
Notation),



16 Kapitel 2. Photorefraktiver Effekt, Wellenkopplung
Material Teilchenzahldichte [1/cm?| Massendichte |g/cm?|
Bi | GesyTi| 0 Bi | GessyTi| o
Bi;2GeOyy (BGO) 0,234
Bi;»SiOu (BSO) | 2,33.1022 | 1,94-10%' | 3,88.10%2 | 8,084 | 0091 | 1,031
Bi;» TiOs (BTO) 0,154
Tabelle 2.1: Dichten der Elemente in Silleniten.
| Material | Bco | BSO BTO

Gitterkonstante |A|

10,143 - 10,146 |14, 60

10,100 — 10,104 [14, 61]

10,174 - 10,177 |14, 60,
61

Dichte |g/cm?|

9,22 — 9,39 [14]

9,14 — 9,22 14|

9,1 (14, 60, 61]

Hiérte (Mohs)

4,5 [14]

6 [14]

4 -5 (60, 61|

Schmelztemp. |°C]|

930 (73]

900 |61

920 [14, 60|

€

40 [62, 63]

56,0 62

47 (14, 60, 61]

@ [m? /Vs|

5,5-107* |64]

0,5-104 10~

64, 65, 66]

- 5.5

2,510~ |64

Np [1/cm3|

1-10 [63]

Ny [1/em?|

3,5-10'5 — 1,0-10'¢ |63,
65, 67, 68|

6,0-1016 |69

Tabelle 2.2: Kristallparameter von Silleniten.
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‘ Material

BGO

BSO

BTO

Tip

2,62 - 2,63 [63, 70|

2,54 - 2,62 [61, 67, 71|

2,61 - 2,64 [41, 70|

rq; [pm/V]|!

3,2 - 3,3 [70]

4,5 (63, 67, 71

5,17 [69]

e |1/ mm]|

0,11 [4, 70|

0,23 - 0,28 71|

0,45 — 0,6 [70]

p|°/mm]

37,6 — 39 [70, 72|

36 - 45 [14, 67, 68, 71,
72|

11 [72]

Tabelle 2.3: Einige optische Parameter von Silleniten bei A = 514 nm.

‘ Material

BGO

BSO

BTO

Tip

2,53 73|

2,53 - 2,54 [14, 71|

2,25 — 2,58 |14, 41, 74|

rq; [pm/V|!

3,2 34|14, 62|

4,4 - 5|43, 62, T1, 75,
76|

5152 (14, 77|

e |1/ mm]|

— 0 ]70]

0,007 - 0,06 |70, 71]

0,03 - 0,12 [14, 78|

p|°/mm]

20,8 — 22,0 |14, 43, 70,
71, 72, 79|

21,0 — 24,4 (14, 43, 70,
71, 72, 79|

6.3 [14, 72|

Tabelle 2.4: Einige optische Parameter von Silleniten bei A = 633 nim.

4: (2, 3) und (3, 2),
5: (1, 3) und (3, 1),
6: (1, 2) und (2, 1).

Die Werte des elektrooptischen Tensors und weitere optische Parameter sind in den
Tabellen 2.3 und 2.4 fiir A = 514 nm und 633 nm aufgefiihrt.

2.3.3 Dotierung

Der photorefraktive Effekt basiert auf lokalisierten Niveaus (,photoaktive Zentren®),

die aus Storungen in der Kristallstruktur, d.h. Gitterdefekten und Fremdatomen,

entstehen (sie konnten in Silleniten noch nicht eindeutig bestimmt werden [14]).

Verschiedene Arbeiten haben sich mit der Dotierung der Kristalle und den daraus

resultierenden Eigenschaften beschiftigt [40, 41].

In dieser Arbeit wird nur mit nominell reinen Kristallen gearbeitet. Die dennoch

vorhandenen Verunreinigungen sind dafiir verantwortlich, daf der photorefraktive

L clamped* (bei konstantem Volumen)
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Effekt beobachtet werden kann. Dabei konnen schon kleine Stoffmengen die photore-
fraktiven Eigenschaften verindern (z.B. 10 * Gewichtsprozent Chrom, [80]). Daraus
wird aber auch klar, daf die Eigenschaften von Kristall zu Kristall variieren konnen.
Z.B. wurden in verschiedenen nominell reinen BSO-Proben verschiedene Vorzeichen
fiir die beweglichen Ladungstriiger gefunden [79|. Dies ist ein Problem fiir die in-
dustrielle Fertigung und fiir die breite Anwendung der Kristalle, wo eine konstante
Qualitdt und definierte Eigenschaften der Elemente gefordert werden. Aus Sicht der
Forschung erschwert dies aber auch eine Zuordnung von speziellen in einem Kristall
vorgefundenen Eigenschaften zu den dafiir verantwortlichen Defekten. Die chemi-
sche (oder physikalische) Analyse fertiger Kristalle in Hinblick auf Verunreinigungen
stofst hierbei schnell an Grenzen. Dies liegt zum einen an der grofen Zahl mdogli-
cher Verunreinigungen und Defekte. Zum anderen sind die Konzentrationen der
Verunreinigungen (Fe, Cd, Ca, Pb, ... ) sehr gering (ppm-Bereich).

In einem BSO-Kristall (,BSO-4“ mit  faserdhnlicher Form, siche Abschnitt 3.4),
der von der finnischen Arbeitsgruppe (V.V. Prokofiev ef al.) aus nominell reinen
Grundstoffen geziichtet wurde (Reinheit wurde mit 99,999 % angegeben; Anteil von
13 kontrollierten Verunreinigungen, z.B. V, Fe, Co, Cu, Mn, Ni, Ti, Cr, war klei-
ner als 10 * Gewichtsprozent) [81], wurden besondere Eigenschaften gefunden. Die
Kristalle zeigen eine untypisch hohe photorefraktive Empfindlichkeit (und Absorp-
tion) bei A = 633 nm sowie eine schnelle Antwortzeit und eine ungewohnlich hohe
Resistenz eingeschriebener Gitter gegen Loschen. (Genauer wird dies im néchsten
Abschnitt besprochen.

An dieser Stelle seien nur Ergebnisse aus chemischen Analysen aufgezeigt, die in
Jena durchgefiihrt wurden [82|. In der Massenspektroskopie und der optischen Emis-
sionsspektroskopie wurden die Konzentrationen einiger Elemente untersucht (Tabel-
le 2.5) [81]. Eine Vergleichsmessung wurde mit einem BSO-Kristall mit gewdhnli-
chen Eigenschaften durchgefiihrt (,BSO 1¢). Auffillig ist der groke Unterschied in
der Bleikonzentration. Die Messung der Konzentrationen anderer Elemente (V, Cu,
Ge, As, Zr) in einer Ubersichtsmessung ergab keinen bedeutenden Unterschied zwi-
schen den Proben. Die Interpretation solcher Ergebnisse steht erst am Anfang und

ist nicht Gegenstand dieser Arbeit.

2.4 Locherleitung in Silleniten

Im nominell reinen Kristall .BSO-4" der Linge d = 10,85 mm, Breite b = 1,45 mm,
und mit [111]-Schnitt (siche Abschnitt 2.5) wurden, wie im vorigen Abschnitt er-

wihnt, ungewohnliche optische und photorefraktive Eigenschaften gefunden [76].
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Element BSO 1 BSO-4 Atomgewicht
(bezogen auf
C-12)

Na nicht nachweisbar nicht nachweisbar 23,00

Al nicht nachweisbar nicht nachweisbar 26,98

Pb 0,143 (£0,085) pg/g | 2,76 (+7,5/-2,76) pg/g | 207,2

Si 8,65 (£1,25) mg/g 8,62 (£0,45) mg/g 28,09

(soll: 9,8 mg/g)

Bi 209,0

(0] 16,00

Tabelle 2.5: Ergebnisse der Massenspektroskopie und Emissionsspektroskopie

an 2 BSO-Proben.

Wihrend BSO iiblicherweise im roten Spektralbereich kaum einen photorefrak-
tiven Effekt zeigt [14], wurden in dieser Probe bei A = 633 nm ZWM-Verstéirkungen
bis zu G = 4000 (mit angelegtem Rechteckfeld) gefunden bei Antwortzeiten, die
sogar unter denen von BTO bei gleicher Intensitit liegen.

Die Empfindlichkeit im roten Spektralbereich geht einher mit einer ungewéhnlich
hohen Lichtabsorption. Das Absorptionsspektrum von BSO-4 wird in Abb. 2.4 mit
dem eines Kristalls, der aus einer anderen Quelle bezogen wurde und typische®
Eigenschaften zeigt (BSO 1), und dem einer BTO-Probe verglichen.

Im zeitlichen Verhalten bei der Zweiwellenmischung (ZWM) wurden einige Be-
sonderheiten gefunden, deren Ursache vermutlich gleichzeitig auftretende Locher-
leitung und zusitzliche  shallow traps® (Donatorniveaus nahe dem Leitungsband
[65]) sind. Gleichzeitige Elektronen- und Locherleitung tritt meist bei nominell
reinen Kristallen auf |83] und fithrt zu zwei gleichzeitig vorhandenen photorefrak-
tiven Gittern mit unterschiedlichen Vorzeichen. Die wechselseitige Kompensation
des Raumladungsfeldes beeinflukét die Dynamik des Aufbaus bzw. des Loschens des
photorefraktiven Gitters. Wenn sich die Raumladungsfelder gerade autheben, ver-
teilt sich die angehdufte Ladung bei homogener Beleuchtung nicht mehr aufgrund
eines Raumladungsfeldes, sondern nur noch aufgrund eines Konzentrationsgefilles
(Diffusion), d.h., die Speicherzeit ist verlingert [84, 85, 86, 78].

Zur Beschreibung der Effekte wurde das Bandtransportmodell von Kukhtarev
erweitert. Dabei konnen Elektronen und Loécher dieselben Donatorniveaus teilen

|67] oder verschiedene Niveaus haben [83]. Je nach Modell ergeben sich verschiedene
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500 550 600 650 700 750 800
A (nm)
Abbildung 2.4: Absorptionsspektrum von BSO-4 verglichen mit den Spek-

tren zweler anderer Sillenite.

Eigenschaften des Materials [87, 88].

Die zeitliche Entwicklung der Leistung der Signalwelle Pg hinter dem Kristall bei
der ZWM in BSO-4 wurde mit einem Aufbau entsprechend Abb. 2.2 (S. 8) gemessen.
Dabei wurden unaufgeweitete Laserstrahlen mit A = 633 nm und mit einem Winkel
V= 3,8° (Kg = 9,5um ') zwischen beiden Strahlen verwendet. Der Polarisations-
winkel beider Wellen betrug ¢ = 0°. Es wurde ein elektrisches Rechteck-Wechselfeld
an den Kristall angelegt (Amplitude Eyy = 27,6 kV /cm, Frequenz fyy = 50 Hz, sie-
he Abschnitt 3.4). Bei den einfallenden Leistungen Ppy = 0,36 mW der Pumpwelle
(entspricht etwa 0,12mW /mm?) und Pgy = 0,028 mW (9,5 W /mm?) der Signalwel-
le wurde der in Abb. 2.5 dargestellte Verlauf gefunden. Er weist zwei exponentielle
Anteile mit verschiedenen Zeitkonstanten (7 und 75) und unterschiedlichem Vorzei-
chen der Amplituden (A; und As) auf, welche zu einem Anstieg der Signalleistung
bis zu einem Maximum P und anschliekendem Abfall fiihren.

Wihrend sich nach Tabelle 2.6 die Zeitkonstanten erwartungsgemaéf proportional
zu 1/Iy verhalten, zeigt das Verhéltnis zwischen beiden Anteilen eine Intensitéitsab-
hingigkeit, die nicht vom einfachen Bandtransportmodell beschrieben wird.

Der maximal erreichte Beugungswirkungsgrad (bzw. die maximale gebeugte Lei-
stung Pp'**) nach Beginn des Auslesens wurde experimentell in Abhéngigkeit von
der Einschreibdauer Ty bestimmt. Dabei wurde ein nidherungsweise exponentieller
Zusammenhang mit der Zeitkonstanten 74 = 60s gefunden (Abb. 2.6). Diese ist
deutlich linger als die obigen Zeitkonstanten fiir die Verstirkung beim Schreiben
(71, 72). Dies zeigt, dak beim Schreiben auch dann noch Prozesse ablaufen, wenn

sich die Zweiwellenmischungs-Verstiarkung praktisch nicht mehr dndert.
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Abbildung 2.5: Entwicklung der Leistung der Signalwelle Pg (hinter dem
Kristall) bei der ZWM in BSO-4 nach Einschalten der Wellen bei t = 0 (Ppy =
0,36 mW, Pgy = 0,028mW). Das Maximum entspricht einer Verstirkung von

G = 6,8, [ stellt einen Fehlerbalken dar (aus Wiederholungsmessungen).

Psog+ Ppy | 71 (s) | 72 (s) | Ax/AL

0,041 mW | 4,0 : 0
039 mW | 028 | 6,0 | -024
51mW | 0,017 | 050 | -0,58

Tabelle 2.6: Zeitkonstanten und Amplituden der exponentiellen Komponen-

ten bei der ZWM in BSO-4.

[ u/‘/
0,01 ® Messung
/ — 1,=060s

0 60 120 180 240 300 360
L (s)

R (mW)
o
St
S

Abbildung 2.6: Maximale Leistung Pr™** des gebeugten Anteils der Pump-

welle in Abhéngigkeit von der Einschreibdauer (Ppy = 0,36 mW, Pgg
0,028 mW).
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Die elektrische Kompensation von Elektronen- und Lichergitter bewirkt eine
Resistenz der Gitter gegen Loschen bei homogener Beleuchtung. Der Verlauf der
Leistung der gebeugten Pumpwelle beim Auslesen wurde fiir ein Gitter, das 5 Mi-
nuten lang eingeschrieben wurde, gemessen. Wie in Abb. 2.7 dargestellt, zeigt der
Beugungswirkungsgrad beim Auslesen des Hologramms ein oszillierendes Verhalten
und eine Abklingzeit (7 = 350s), die weit linger ist als die Antwortzeiten beim

Schreiben (Abb. 2.5).

0,04 .]
= ' -
g e
I~ 0,02 \/
0 L L L L L L L L L L
-2 0 2 4 6 8 10
5 t(s)
0,04 - L
; .......... PRM
£
I~ 0,02
0 L i L i i i

0 100 200 300 400 500 600
t(s)
Abbildung 2.7: Entwicklung der Leistung der gebeugten Pumpwelle Pg in
BSO-4 nach Ausschalten der Signalwelle bei ¢t = 0, verschiedene Zeitskalen

(Ppo = 0,36 mW, Pgy = 0,028 mW).

Nach dem Einschreiben eines Gitters (5 Minuten lang) wurde der Kristall fiir
verschieden lange Zeitraume mit der Pumpwelle allein homogen beleuchtet, wobei
das elektrische Feld in dieser Zeit ausgeschaltet war. Es wurde gefunden, dak das
Gitter nach 12 Stunden Belichtung noch zu 50% erhalten war, so dak die gebeug-
te Intensitdt noch 1/4 der urspriinglichen Intensitét betrug (Abb. 2.8). Derartige
Resistenz gegen Loschen wird sonst nur nach thermischer Fixierung [89] (Bildung
eines Tonengitters) z.B. in Lithiumniobat, durch Abkiihlen, z.B. auf 0° in BSO [86]
oder durch Einschreiben photochromer Gittern (z.B. in BSO [90]) gefunden.

Zum Auslesen wurde das elektrische Feld wieder eingeschaltet. Es ist bemerkens-
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Abbildung 2.8: Leistung der gebeugten Pumpwelle beim Auslesen nach 5
Minuten Einschreiben und verschieden langer homogener Beleuchtung in BSO-
4. Fiir die Anstiege in der Kurve ,12 Stunden l6schen® bei t = 250 s und 300s

konnte bisher keine Erklarung gefunden werden.

wert, dals beim Beleuchten mit der Pumpwelle ohne elektrisches Feld keine Beugung
beobachtet werden kann, obwohl ein Gitter (-paar) vorhanden ist. Offenbar wird das
elektrische Feld zum Auslesen benotigt, um die Kompensation beider Raumladungs-
gitter aufzuheben. Andererseits ist das Schreiben der Gitter auch ohne angelegtes
elektrisches Feld moglich. Es wurde gefunden, dal der Beugungswirkungsgrad beim
Auslesen in diesem Fall vergleichbar ist mit dem Beugungswirkungsgrad mit ange-

legtem Feld.

Dies macht derartige Kristalle fiir die optische Datenspeicherung interessant,
wo verschiedene Hologramme in derselben Region des Kristalls iiberlagert werden.
Dabei ist es wiinschenswert, dals bereits eingeschriebene Hologramme nicht durch
das Einschreiben neuer Hologramme geloscht werden. Bei homogener Beleuchtung
ohne Feld werden im untersuchten Kristall BSO-4 bereits vorhandene Hologramme
kaum geltscht. Es bleibt noch zu untersuchen, inwieweit die modulierte Beleuchtung

beim Einschreiben eines weiteren Hologramms vorhandene Hologramme beeinfluist.

Als Erklarung der Effekte in BSO-4 wird eine Kombination von Elektronen-
und Locherleitung mit verschiedenen Donatorniveaus fiir beide Ladungstriagertypen
sowie ,shallow traps® vermutet |[76|. Die genauen Mechanismen sind noch nicht voll-
stiandig gekldart. Dies liegt z.T. auch an der Tatsache, dak verschiedene (nominell
reine) Kristalle unterschiedliche elektronische Strukturen und Transportmechanis-
men aufweisen, so dal Ergebnisse verschiedener Arbeitsgruppen oft nicht direkt

miteinander verglichen werden kénnen.
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2.5 Kristallschnitt

Der elektrooptische Effekt wird durch einen Tensor dritter Stufe beschrieben (2.16),
d.h., die Wirkung eines elektrischen Feldes oder Feldgitters auf elektromagnetische
Wellen héngt entscheidend von der Orientierung des Kristalls (bzw. der Kristallach-
sen) in Bezug auf Feldvektor/Gittervektor, Ausbreitungsrichtung und Polarisation
der Wellen ab. Die mdglichen Orientierungen des Kristalls sind durch den gewéhlten
Schnitt bei der Herstellung vorgegeben.

Im allgemeinen wird die Orientierung so gewéhlt, daf die Brechzahlmodula-
tion (und damit Beugungswirkungsgrad, ZWDM-Verstirkung etc.) maximal wird.
Die Kristalle werden iiblicherweise quaderférmig geschnitten, womit die moglichen
Raumrichtungen fiir die Ausbreitung der Wellen und fiir ein angelegtes elektrisches
Feld vorgegeben sind. Fiir die Transmissionsgeometrie (beide Wellen der ZWM fal-

len zur selben Kristallfliche ein) werden 3 verschiedene Orientierungen verwendet:
e |001]-Orientierung (longitudinal),
e [110]-Orientierung (transversal),
e [111]-Orientierung.

Die Wellen fallen jeweils auf der (-110)-Fliche ein und breiten sich in [-110]-Richtung
aus (in der Arbeit werden immer kleine Winkel #; der Ausbreitungsrichtung im In-
neren angenommen, so dak man die Abweichung von der [110]-Richtung vernachlés-
sigen kann). Die Richtung des Gittervektors (und eines evtl. angelegten elektrischen
Feldes) liegt dann parallel zu [001], [110] und [111], wie in Abb. 2.9 dargestellt.
Letztere bietet die grokte induzierte Doppelbrechung (siehe Abschnitt 2.6).

o).

azzmnimammge=- e

(110)

longitudinal transversal [111]-Orientierung

Abbildung 2.9: Orientierungen von Sillenit-Kristallen. Die Orientierung wird
durch den Winkel £ zwischen dem Gittervektor K¢ und der Kristallachse [001]

bestimmt.
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Bei gegebener Kristallorientierung, Ausbreitungsrichtung der Wellen und Rich-
tung des elektrischen Feldes/Feldgitters hingt die elektrooptische Brechzahldnde-
rung noch vom Polarisationswinkel der Wellen ab. Die Abhéngigkeit der Brechzahl
von der Polarisation lakt sich mit der dreidimensionalen Indikatriz beschreiben, ei-
nem Ellipsoid, welcher der Quadrik des relativen dielektrischen Impermeabilitits-
tensors entspricht. Der Schnitt senkrecht zur Ausbreitungsrichtung durch die Indi-
katrix ergibt eine Ellipse. Die Liangen der Hauptachsen dieser Ellipse entsprechen
den Brechzahlen von Eigenmoden (d.h. von Polarisationszustinden, die sich bei der
Ausbreitung nicht dndern).

Der relative dielektrische Impermeabilititstensor ergibt sich aus der Umkehrung
des Dielektrizitdtstensors. Nach den Gleichungen (2.16), (2.17) und (2.18) findet

man fiir Ae(E) im Kristall-Koordinatensystem die tensorielle Form
0 V2cos(€)  sin(€)

V2 cos(€) 0 —sin(§) | . (2.28)
sin(§) —sin(§) 0

n-g?‘41E

i € J \/’E

wobei ¢ den Winkel des elektrischen Feldes (angelegtes Feld oder Raumladungsfeld)
zur kristallographischen |001]-Richtung angibt (Abb. 2.9).

Man erkennt, dafk die Modulation des Dielektrizititstensors wesentlich von der
Kristallorientierung abhéngt. Die Auswirkung auf die Wellenkopplung wird im néch-
sten Abschnitt diskutiert.

2.6 Vektorielle Wellengleichungen

Die vektorielle Betrachtung der Wellenausbreitung erlaubt die Beriicksichtigung des
Polarisationszustands der Wellen. Dies ist notwendig, da aufgrund der Struktur
des Dielektrizitatstensors und des elektrooptischen Tensors der Polarisationszustand
einen entscheidenden Einfluls auf die Wellenausbreitung hat. Hinzu kommt, dak sich
der Polarisationszustand i.a. durch die optische Aktivitit der Sillenite und durch
induzierte Doppelbrechung dndert.

Die Ausbreitung und Beugung der Wellen wird entsprechend Gleichung (2.21)
vom Dielektrizititstensor bestimmt. Wegen der transversalen Ausbreitung elektro-
magnetischer Wellen im homogenen isotropen Medium ist nur die Projektion des
Tensors (2.28) auf die Fliche senkrecht zur Ausbreitungsrichtung von Bedeutung.
Unter der Niherung kleiner Einfallswinkel entspricht diese hier der [-110|-Richtung
(2-Richtung). Die gekoppelten Wellengleichungen (2.23) kénnen aufgrund der Li-

nearitit der Wellengleichung (2.21) auf einfache Weise tensoriell erweitert werden.
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Unter Beriicksichtigung der optischen Aktivitit p und Absorption a ergibt sich:

Aoz 1 - o - - o
570() = Sm(a)THAp(2) — S 450(2) + pAso(2). (2.29)

p beschreibt die optische Aktivitit in tensorieller Form,

0 —1
- _ 2.30
k p(l 0 ) (2.30)

H ergibt sich aus der tensoriellen Erweiterung von I' in Gleichung (2.24) (d.h. Ae —
Ae) unter Verwendung von (2.28) und Transformation ins Labor-Koordinatensystem.
Die Rechnungen sind ,straight-forward” und werden hier nicht dargestellt. Man fin-
det:

(2.31)

- ( —3cos(£)sin®(€) —sin(€)(3sin?(€) — 2) ) |
—sin(€)(3sin?(€) — 2)  cos(€)(3sin?(€) — 1)

Damit ergeben sich fiir die Orientierungen der Abb. 2.9 fiir Sillenite die folgenden
Werte von H:

. ( 0 0 ) ;
4 = h
- 0 -1 1.
[001]-Orient.
1 0
=0° EV: ;
EW:0;-1
prm— - . 1 D i
[110]-Orient.
(£ =190°) £V ( ) ; ( ) (2.32)
1 -1
EW: —-1;1

(§=54,7°) EV

i = AN
= 1
[111]-Orient. ( V3 )
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(£=353°) v

1
Ve
0
[112]-Orient. _ v3-1 ) _ V3+1
75)

EV und £W sind die Eigenvektoren und Eigenwerte der Matrizen. Sie sind von
elementarer Bedeutung, da sie den Eigenmoden fiir die Lichtausbreitung bei indu-
zierter Doppelbrechung entsprechen. Die rechten Abbildungen stellen die Eigenvek-
toren und qualitativ die Indikatrixschnitte, welche die Brechzahlen der Eigenmoden
beschreiben, dar.

Eine elektromagnetische Welle lakt sich aufgrund der Linearitiat der Wellenglei-
chung in die Eigenmoden zerlegen. Fiir jede Mode ist die Beugungs- oder Kopp-
lungseffizienz durch den Eigenwert bestimmt, wie aus Gleichung (2.29) zu erkennen
ist. Da Beugungseffizienz und Polarisation der gebeugten Welle von Polarisation und
Richtung der einfallenden Welle abhéingen, spricht man von anisotropen Gittern |14].

In der [001]-Orientierung liegen die Eigenvektoren entlang der z— und y—Achse,
d.h., die Eigenmoden sind Wellen mit horizontaler und vertikaler Polarisation. Nur
die vertikale Komponente wird hierbei gebeugt. In der [110|-Orientierung liegen die
Eigenmoden diagonal. Sie unterscheiden sich im Vorzeichen des Eigenwertes (und
damit in der Richtung der Kopplung).

In der [111]-Orientierung liegen die Eigenvektoren wieder horizontal und verti-
kal, wobei die Kopplung bei vertikaler Polarisation grofer ist. Dieser Fall liefert
die groktmogliche Kopplung aller Orientierungen. Die Orientierung [112] ist aufge-
fiihrt, da sie sich bei einem fiir [111]-Orientierung geschnittenen Kristall alternativ
verwirklichen laft. Sie ist aber bisher in der Literatur von geringer Bedeutung.

Da bei [001]- und [110]-Orientierung die Eigenwerte im Betrag gleich 1 sind,
konnen fiir die Eigenmoden die skalaren Gleichungen (2.23) und (2.24) verwendet
werden, wenn r durch ry ersetzt wird. Bei den anderen Orientierungen ist ein
Korrekturfaktor (der entsprechende Eigenwert) notwendig. In Sonderfillen kénnen
auch beliebige Polarisationswinkel bzw. zirkulare Polarisation der Welle skalar be-
handelt werden. Im Fall groker optischer Aktivitit (p > mI', BSO und BGO) und
bei diinnen Kristallen (wenn sich die Amplituden der Wellen durch Kopplung nur
geringfiigig dndern, was z.B. in BSO fiir d < 13 mm bei 514nm gilt) geht in die
Kopplungskonstante der skalaren Behandlung ein zusitzlicher Faktor ein, der von
der optischen Aktivitat, der Kristalldicke, den Polarisationswinkeln und der Kristal-

lorientierung abhéngt |68, 91].
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Mit diesen Betrachtungen lifkt sich die optimale Polarisation fiir eine Kristal-
lorientierung bzw. der Polarisationswinkel der gebeugten Wellen bestimmen. Bei
endlich dicken Kristallen wird sich der Polarisationswinkel (bei linearer Polarisation)
wihrend der Ausbreitung aufgrund der optischen Aktivitit der Sillenite &ndern. Die
Eigenmoden entsprechen in diesem Fall elliptischer Polarisation, wobei die Haupt-
achsen mit den Richtungen obiger Eigenmoden iibereinstimmen [92]. Es ist an-
schaulich klar, dak bei hinreichend dicken Kristallen (pd > 360° oder pd = k-180°,
k=1,2,3...) der maximale Energietransfer bei ZWM gerade bei longitudinaler Ori-
entierung gefunden wird, da sich in diesem Fall der Energietransfer nie aufgrund
der Drehung der Polarisation umkehrt. Allerdings fiihrt die Beriicksichtigung des
Piezoeffekts in Verbindung mit dem elastooptischen Effekt zu einer Anderung der
optimalen Orientierung [93].

Fiir die analytische Behandlung der Wellenausbreitung und -kopplung in longitu-
dinaler und transversaler Orientierung bietet sich die Einfiihrung der Pauli-Matrizen

01 0 —i 1 0

S \10) 27\ o) 5710 (2.33)
an [94]. Thre Eigenschaften sind aus der Quantenmechanik zur Beschreibung von
Teilchen mit Spin 1/2 bekannt. Die Matrizen o, und %(23 — 1) entsprechen H in
transversaler und longitudinaler Orientierung (2.32) und o, der optischen Aktivitét
(2.30). Analytische Losungen fiir den Beugungswirkungsgrad und die Polarisation
der gebeugten Welle wurden fiir diese Orientierungen in Referenz [95] und mit Hilfe
der Pauli-Matrizen in Referenz [96] gefunden.

Die Abhéngigkeit der ZWM-Kopplung von Kristallorientierung und Polarisati-

onswinkel wird im néichsten Kapitel beschrieben.
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Kapitel 3

Zwelwellenmischung

Die Zweiwellenmischung (ZWM) wurde im ersten Kapitel als grundlegender Prozefs
zur Nutzung des photorefraktiven Effekts eingefiihrt. Die Beschreibung der Prozesse
lafst sich durch Verwendung ebener Wellen vereinfachen.

In Abschnitt 3.1 wird diese Betrachtung auf den in der Praxis wichtigen Fall
nichtebener Wellen erweitert. Fiir Spezialfialle werden analytische und numerische
Losungen gefunden und diese mit experimentellen Ergebnissen verglichen. Eine An-
ordnung mit riaumlich begrenzten Wellen wird in Abschnitt 3.2 zur Bestimmung
wichtiger Kristallparameter und in Abschnitt 3.3 zur Strahlprofilformung angewen-
det.

Wie aus dem Bandtransportmodell hervorgeht, kann ein an den Kristall angeleg-
tes elektrisches Feld den photorefraktiven Effekt deutlich verstirken. Ein Nebenef-
fekt ist hierbei unter anderem die vom Feld induzierte Doppelbrechung. Es wird in
Abschnitt 3.4 gezeigt, dak diese einen entscheidenden Einfluk auf den Beugungswir-
kungsgrad hat. Bei der Zweiwellenmischung mit angelegtem Rechteck-Wechselfeld
andert sich wiahrend der Feldumkehr der Energietranster drastisch. Durch Messung
der resultierenden Intensitéitsspitzen kann wiederum das tatsichlich im Inneren des
Kristalls wirkende elektrische Feld und damit die Grofke des Abschirmfeldes be-

stimmt werden, wie in Abschnitt 3.5 gezeigt wird.

3.1 Analytische und numerische Losungen fiir nicht-

ebene Wellen

Fiir die praktische Anwendung von Licht werden Phasenprofile der Wellen verindert

(Licht wird z.B. fokussiert), Information aufgeprigt (z.B. in der Interferometrie),
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iibertragen (z.B. in Form von Pulsen) und extrahiert. Die Information steckt dabei
in der rdumlichen Intensitits- oder Phasenverteilung der Welle oder in ihrer zeitli-
chen Modulation. In den meisten Fillen hat man es also mit nichtebenen Wellen zu
tun.

Die mathematische Behandlung der Wechselwirkung beliebiger Wellenfronten in
photorefraktiven Kristallen erfordert eine Erweiterung der vektoriellen Koppelglei-
chungen (2.29). Gitter- und Wellenvektoren héngen von zwei weiteren Raumko-
ordinaten ab (z und y). Eine analytische Losung, welche alle Effekte (anisotrope
Gitter, induzierte Doppelbrechung, optische Aktivitit, Absorption, beliebige Wel-
lenfronten) beriicksichtigt, ist wegen der Komplexitit nicht in Sicht [63]. Daher
sind fiir analytische Losungen immer eine Reihe von Naherungen nétig. Numerische
Methoden erlauben es, auch fiir allgemeinere Félle Losungen zu finden. Dabei ist
die Entkopplung der Schreib- und Lesegleichungen (Material- und gekoppelte Wel-
lengleichungen) auf einfache Weise moglich. Durch die Wahl hinreichend kleiner
Zeitschritte konnen beide in abwechselnder Folge separat berechnet werden.

Die Dynamik des Gitteraufbaus wird, unabhéngig von der Form der Wellenfron-
ten, durch die Kukhtarev-Gleichungen des Bandtransportmodells beschrieben. Fiir
die Berechnung der Ausbreitung von nichtebenen Wellen gibt es verschiedene nume-
rische Ansiitze |63|. Einer ist, die Ausbreitung der Summe aller beteiligten Wellen
innerhalb kleiner Volumenelemente des Kristalls zu berechnen. In einem weiteren
Schritt wird eine Phasenkorrektur fiir die sich dndernde Brechzahl vorgenommen.
In einem anderen Ansatz werden die Wellen in ebene Wellen Fourier-zerlegt und die
vielfache Wechselwirkung dieser ebenen Wellen berechnet.

Die in Kapitel 2 vorgestellte Berechnung der Wellenkopplung am Bragg-Gitter
mit langsam verdnderlichen Amplituden kann fiir nichtebene Wellen erweitert wer-
den. Es wird an jedem Ort im Kristall nur die erste Beugungsordnung beriicksichtigt
(im dynamischen Fall pakt sich das Gitter immer so an, dak die Bragg-Bedingung
erfiillt ist) und eine lokale (normierte) Ausbreitungsrichtung @ eingefiithrt. Damit
erweitern sich die gekoppelten Wellengleichungen und man erhilt fiir die Signalwelle
|63]

3
(- 6){, = (-i%mlﬂ]g tp- g — %d-i-vfi,,.)fi;
3
+ iy BsoHA, (3.1)
Entsprechendes gilt fiir die Pumpwelle.

Das Koordinatensystem liegt hierbei wieder so, dall das angelegte Feld parallel
zur z-Achse liegt. Es ist wieder vorausgesetzt, dak die lokale Ausbreitungsrichtung

ks kp

s = 1= (und entsprechend fiir die Pumpwelle @, = ;*) einen kleinen Winkel mit der
»
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z-Achse bildet. Dann konnen die z-Komponenten der Wellenamplituden sowie die
z- und y-Komponente des Gittervektors vernachlissigt werden.

Die resultierenden Differentialgleichungen beschreiben lokal und vektoriell die
Amplitudendnderung in Ausbreitungsrichtung unter Beriicksichtigung von Absorp-
tion, Divergenz der Wellen, optischer Aktivitit, induzierter Doppelbrechung und
Beugung.

Aus Gleichung (3.1) kann nun durch entsprechende numerische Verfahren (Me-
thode der charakteristischen Pfade, Runge-Kutta-Algorithmus zur Berechnung der
Differentialgleichungen) die Ausbreitung nichtebener Wellen berechnet werden |63,
97]. In Zusammenarbeit mit einer Arbeitsgruppe vom Fachbereich Physik der Uni-
versitdt Osnabriick (M. Mann, R. Ringhofer, E. Shamonina et al.) wurde ein ent-
sprechendes Programmpaket entwickelt [97], welches in den folgenden Abschnitten
genutzt wird, um Melwerte fiir die Verstirkung mit den Ergebnissen des Modells

zu vergleichen.

3.2 Bestimmung des Kristallschnitts und anderer
Parameter

Die Zweiwellenmischung kann zur Charakterisierung eines photorefraktiven Kri-
stalls, d.h. zur Bestimmung wichtiger Parameter, wie Verstiarkung und Antwortzeit,
eingesetzt werden. Die Mefgroke ist hierbei i.a. die Intensitat der Signalwelle hinter
dem Kiristall (gegebenenfalls zeitlich aufgeldst), wobei verschiedene Parameter wie
Einfallswinkel, Intensititen der einfallenden Wellen, Polarisationszustinde etc. im
Experiment vorgegeben werden.

Bei ebenen Wellen, die per Definition unendlich ausgedehnt sind, ist die In-
tensitdt nicht vom Ort abhéngig (d.h. unabhingig von den Koordinaten z, y und
aukerhalb des Kristalls auch von z). Um die Abhéngigkeit der Signalintensitit bei
der ZWM von obigen Parametern zu bestimmen, ist eine Vielzahl von Messungen
notwendig. Einige Parameter, wie z.B. die Lange des Kristalls, sind nicht verinder-
bar, die entsprechenden Abhéngigkeiten konnen nicht direkt bestimmt werden. Bei
Verwendung nichtebener Wellen ist die Intensitit i.a. ortsabhingig, d.h., bei Ver-
wendung eines ortsauflosenden Detektors kann in einer einzigen Messung eine grofke
Datenmenge erfalst werden.

Nichtebene Wellen sind z.B. durch eine laterale Begrenzung ebener Wellen ge-
geben. Die dadurch resultierende Ortsabhingigkeit der ZWM-Verstarkung wird in

den folgenden Unterabschnitten anhand der sogenannten Trapez- und Zylindergeo-
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metrie untersucht. Durch Vergleich der Mefdaten mit Modellrechnungen kénnen
Parameter wie optische Aktivitit, Donatorzahldichte und Kristallschnitt in einer
einzigen Messung bestimmt werden. Im Abschnitt 3.2.3 werden durch Rontgenmes-
sung in Reflexionsanordnung Kristallschnitte bestimmt und die Ergebnisse mit den

auf optischem Wege erzielten verglichen.

3.2.1 Optische Bestimmung der Parameter in Trapezgeome-
trie

In einem Zweiwellenmischungs- Autbau nach Abb. 3.1 werden beide einfallenden Wel-
len an der Eintrittsfliche des Kristalls durch eine gemeinsame Spaltblende begrenzt
|63, 91] (Abb. 3.2). Das Wechselwirkungsgebiet innerhalb das Kristalls (wo sich bei-

de Wellen iiberlagern) ist dabei trapezformig (wenn Eintritts- und Austrittsflichen

parallel sind), die Anordnung wird daher Trapezgeometrie genannt.

Ar*-Laser j\z

Sp Det

Abbildung 3.1: Zweiwellenmischung mit rdumlich begrenzten ebenen Wellen.
Das Pinhole PH mit der nachfolgenden Kollimation sorgte fiir eine Strahlbiin-
delaufweitung und Raumfrequenzfilterung. K: BGO-Kristall, PST: Polarisati-
onsstrahlteiler, Sp: Spiegel, A/2: Verzogerungsplatten, B: Spaltblende (3,0mm
Breite), L: Linse, Det: Videokamera.

Entsprechend Abb. 3.2 wechselwirkt der Teil der Signalwelle S, welcher im Be-
reich A B einfillt, iiber die gesamte Linge des Kristalls mit der Pumpwelle P. Somit
ist am Detektor im Bereich A” B” ein konstantes Signal zu erwarten, welches dem
von unbegrenzten Wellen bei gegebener Kristalldicke entspricht (es werden wieder
kleine Einfallswinkel der Wellen vorausgesetzt).

Diejenigen Strahlen, welche im Bereich BC einfallen, legen verschieden lange

Wege im Wechselwirkungsgebiet zuriick. Jedem Ort auf dem Detektor im Bereich
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/
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Abbildung 3.2: Zweiwellenmischung mit nichtebenen Wellen, Trapezgeome-
trie. Zur Vereinfachung wurde auf die Darstellung der Strahlbrechung an den

Grenzflichen des Kristalls K verzichtet.

B” C” kann somit eine bestimmte Wechselwirkungslinge fiir die Signalwelle zuge-
ordnet werden. Da nach dem Wechselwirkungsbereich keine Kopplung stattfindet,
kann fiir Grofen, in die nicht die absolute Intensitit oder der Polarisationswinkel
eingeht, die Wechselwirkungslinge als effektive Kristalldicke d.g betrachtet werden,
d.h., die Messung liefert die entsprechende Mefgrofe in Abhéngigkeit von der Kri-
stalldicke. Fiir alle Strahlen ist in der Trapezgeometrie die Polarisation zu Beginn
des Wechselwirkungsgebietes dieselbe.

Fiir die Auswertung wird nicht die gemessene absolute Intensitit verwendet,
sondern die Verstirkung G nach Definition (2.25) auf Seite 13. Diese ist unabhéngig
von einer konstanten Absorption a, welche daher im folgenden nicht beriicksichtigt
wird.

Die Zweiwellenmischung in Trapezgeometrie wurde mit longitudinal orientier-
ten BGO-Kristallen durchgefiihrt (ohne angelegtes elektrisches Feld). Die einfal-
lenden Wellen mit Wellenlinge A = 514nm waren linear polarisiert, wobei beide
Wellen immer den gleichen Polarisationswinkel ¢ hatten. Der Einfallswinkel der
Wellen betrug s = —fp = 23°, die Intensitiiten waren I¢ = 0,1 mW /cm? und Ip =
6mW /cm?, d.h., die Signalwelle war immer deutlich schwiicher als die Pumpwelle
(Ip/Is = 60). Die Breite der Spaltblende war 3,0mm. Abb. 3.3 zeigt die ortsab-
hingigen Verstirkungen fiir verschiedene Anfangs-Polarisationswinkel ¢ in BGO [
(10mm x10mm x8mm). Die Messungen wurden mit einem 2-dimensionalen De-
tektor (CCD-Kamera) gemacht und die berechnete Verstirkung in der vertikalen
Richtung gemittelt (d.h. in y-Richtung, wo alle Gréfen invariant sind). Die Fehler-
balken ergeben sich aus Wiederholungsmessungen, bei denen der Autbau neu justiert

wurde. Unterschiedliche Mefiwerte resultieren dabel vermutlich aus Kristallinhomo-
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genititen und Kratzern an der Oberfliche, leichten Vibrationen im Aufbau (z.B.
durch das fliekende Kiihlwasser des Lasers) und unterschiedlichen Raumtempera-
turen. Die Verringerung der Verstiarkung im Bereich A” B” wird auf die Fresnel-

Reflexion der Pumpwelle an der Kristall-Austrittsfliche zuriickgefiihrt.
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Abbildung 3.3: Verstirkung bei der Zweiwellenmischung in BGO I, Tra-
pezgeometrie, longitudinale Kristallorientierung (¢ = 0°). Die Pfeile zeigen
den Polarisationswinkel ¢ der einfallenden Wellen an (in Ausbreitungsrichtung

betrachtet), die Marken [ stellen Fehlerbalken dar.

Die Diagramme zeigen einen harmonischen Anteil der Verstirkung iiber der ef-
fektiven Kristalldicke. Dies folgt aus der Abhéngigkeit des Beugungswirkungsgrades
vom Polarisationswinkel (Abschnitt 2.6) in Kombination mit der optischen Aktivi-
tat. In der longitudinalen Orientierung ist die Beugung maximal fiir vertikale und
Null fiir horizontale Polarisation (2.32). Entsprechend ist die Verstirkung im ersten
Fall am groften, in zweiten Fall Null fiir kleine Kristalldicken. Dies ist anhand der
Steigung am rechten Rand von Diagramm Abb. 3.3 abzulesen, welche der Kopp-
lungsstirke entspricht.

Aufgrund der optischen Aktivitit verdndert sich der Polarisationswinkel in tiefe-
ren Regionen des Kristalls, womit sich auch Beugungswirkungsgrad und Verstir-
kung in diesen Schichten dndern. Dies fiihrt zu einer Oszillation der Verstiarkungs-

kurven bei zunehmender Kristalldicke. Bei einer effektiven Dicke dog = dygo mit
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pdigy = 180° ist die Verstirkung unabhéingig von der Eingangspolarisation [91, 93|,
und alle Kurven schneiden sich in einem Punkt. Generell kann man sagen, daf in der
longitudinalen Orientierung die Verstirkung mit wachsender Kristalldicke monoton
zunimmt.

Nach Drehung des Kristalls in die transversale Orientierung mit ansonsten un-
veranderten Parametern erhilt man eine verdnderte Dickenabhéngigkeit der Ver-
stiarkung (Abb. 3.4). Die Polarisationswinkel der Eigenmoden der Doppelbrechung
liegen nach (2.32) diagonal (¢ = £45°). Diese Winkel liefern den maximalen Beu-
gungswirkungsgrad, aber wegen des unterschiedlichen Vorzeichens der Eigenwerte
bei p = 4+45° und ¢ = —45° sind die gebeugten Wellen in beiden Fillen gegen-
phasig, was Verstarkungen mit verschiedenen Vorzeichen entspricht. Fiir diinne
Kristalle ist dies an der Steigung der Kurven am rechten Rand von Abb. 3.4 zu
erkennen (verschiedene Vorzeichen). Fiir zunehmende Kristalldicken oszilliert die

Verstiarkung um den Wert Null.
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Abbildung 3.4: Verstirkung bei der Zweiwellenmischung in BGO I, Trapez-

geometrie, transversale Kristallorientierung (£ = 90°).

Die Verstirkung kann in der transversalen Orientierung (im Gegensatz zur lon-
gitudinalen) prinzipiell nicht durch Verwendung lingerer Kristalle (mit pd > 90°)
erhoht werden.

Die Messungen wurden nach dem in Abschnitt 3.1 beschriebenen Verfahren rech-

nerisch modelliert [91]. Unbekannte Parameter konnen hierbei durch den Vergleich
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der Simulation mit der Messung bestimmt werden. Die meisten Parameter sind
aus unabhingigen Messungen bekannt (sieche Tabellen 2.2 und 2.3). Die Werte fiir
Donator- und Akzeptorzahldichten hingen stark von der jeweiligen Probe (z.B. Do-
tierung) ab. Sie wurden so gewihlt, dak die beste Anpassung an die experimentellen
Daten erreicht wurde (Np = 1-10%em ? und Ny = 1-10"%cm ?). Abb. 3.5 zeigt
die Ergebnisse der Simulation in longitudinaler und Abb. 3.6 in transversaler Ori-

entierung.
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Abbildung 3.5: Berechnete Verstirkung bei der Zweiwellenmischung in BGO

Trapezgeometrie, longitudinale Kristallorientierung (£ = 0°).

Jede Kristallorientierung hat ihre charakteristische Abhéngigkeit der Zweiwel-
lenmischungs-Verstiarkung von der Kristalldicke. Da beim Ziehen des Kristalls eine
Kristallachse vorgegeben ist (es wird iiblicherweise entlang der [-110]-Achse gezogen,
welche der Ausbreitungsrichtung entspricht), ist diese Richtung zuverldssig identi-
fizierbar. Eine Unbestimmtheit kann dann nur in der Orientierung senkrecht dazu
auftreten. Praktisch wére es hilfreich, wenn die Orientierung durch einfache ZWM-
Messungen bestimmbar ware. Eine Verdrehung des Kristalls um die Achse der Aus-
breitungsrichtung resultiert in einer deutlichen Anderung des Verlaufs der Kurve
in Abb. 3.7. Dies ermdglicht die Bestimmung des Kristallschnitts auf optischem
Wege, was sonst iiblicherweise durch Rontgenmessungen durchgefiihrt wird (siehe
Abschnitt 3.2.3).
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Abbildung 3.6: Berechnete Verstirkung bei der Zweiwellenmischung in BGO,

Trapezgeometrie, transversale Kristallorientierung (€ = 90°).
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Abbildung 3.7: Berechnete Abhingigkeit der Verstirkungskurve von der Kri-

stallorientierung &.
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Bei einer Reihe quaderférmiger BGO-Proben (,BGO I*, BGO II*, . BGO V*),
die laut Herstellerangaben senkrecht zu den kristallographischen Richtungen [-110],
[110] und [001]| geschnitten war, wurde bei obigen Spaltmessungen ein Verlauf der
Verstirkung gefunden, der weder mit dem longitudinalen noch dem transversalen
Fall iibereinstimmt (Abb. 3.8).

60%
40%
§ 20%
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-20%-""""'
47 B” c
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Abbildung 3.8: Verstirkung bei der Zweiwellenmischung, Trapezgeometrie,

Kristall mit von der Herstellerangabe abweichender Orientierung,

Die beste Ubereinstimmung dieser Kurven mit der Simulation wurde erreicht,
wenn in der Rechnung fiir die Kristallorientierung £ = 73° gewéhlt wurde (Abb.
3.9). Dies entspricht einer Abweichung von der transversalen Orientierung von —17°.
Experimentell wurde die beste Ubereinstimmung mit den transversalen Kurvenver-
laufen gefunden, wenn der Kristall um 18° (£ 1,5°) verdreht wurde. In zusitzlich
durchgefiihrten Rontgenmessungen zur Bestimmung des Kristallschnitts (siche Ab-
schnitt 3.2.3) wurde fiir die Abweichung vom transversalen Schnitt der Wert 17°
(£1°) bestimmt. Die Ergebnisse des Vergleichs der Zweiwellenmischung in Trapez-
geometrie mit der Simulation wurden damit bestatigt.

Durch die ZWM in Trapezgeometrie konnen somit in nur einer Messung sowohl
die Orientierung eines Sillenit-Kristalls als auch weitere Materialparameter bestimmt
werden. Durch Anpassen der berechneten Kurven an die Mefkwerte werden die
Niveaudichten abgeschitzt. Aus der effektiven Dicke dygy lafkst sich die optische
Aktivitit ableiten. Die Anordnung wurde in Referenz [69] verwendet, um analytische
Modelle fiir die Zweiwellenmischung mit endlicher optischer Aktivitit experimentell
zu verifizieren.

Die Ergebnisse der Simulationen zeigen eine Differenz zu den Messungen von bis
zu 25% im Bereich A” B”. Dies kann auf den Piezoeffekt [98, 99| zuriickgefiihrt wer-
den. Durch das photorefraktive Raumladungsfeld entstehen im Kristall mechanische

Spannungen bzw. Verschiebungen aufgrund des Piezoeffekts. Durch den elastoopti-
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Abbildung 3.9: Berechnete Verstiarkung bei £ = 73°.

schen Effekt verdndert sich (zusétzlich zum elektrooptischen Effekt) die Brechzahl,
der Beugungswirkungsgrad bzw. die Verstirkung werden beeinflukt. Dieser Effekt
kann durch einen verdnderten elektrooptischen Tensor beriicksichtigt werden. Da-
mit konnte eine bessere Ubereinstimmung, d.h. eine deutlich geringere Abweichung

zwischen den Ergebnissen von Messung und Rechnung gefunden werden |100].

3.2.2 Optische Bestimmung der Parameter in Zylindergeo-
metrie

Ein wichtiges Merkmal zur Charakterisierung photorefraktiver Kristalle ist die Ab-
hingigkeit des Beugungswirkungsgrades bzw. der Zweiwellenmischungs-Verstiarkung
vom Einfallswinkel und damit von der Raumfrequenz des photorefraktiven Gitters.
Aus (2.12) folgt, dak im Diffusionsfall das maximale Raumladungsfeld und damit der
maximale Beugungswirkungsgrad bei K¢ = 1/r, vorliegt, wobei der Debye-Radius

(bzw. -Abschirmlinge)

(3.2)

ist. Aus diesem laft sich direkt die Akzeptorzahldichte N, bestimmen.
Experimentell ist die Messung von G(K ;) relativ aufwendig und fehlerbehaftet,
da i.a. fiir jeden Winkel der experimentelle Aufbau veridndert und die Strahlbiindel
neu auf den Kristall ausgerichtet werden miissen. Bei Verwendung einer Zylinder-
welle als Signalwelle in der ZWM nach Abb. 3.10 ist im Kristall gleichzeitig ein
ganzes Winkelspektrum vorhanden.
Jedem Strahl der Signalwelle kann eine Gitterperiode zugeordnet werden. Das

Winkelspektrum erlaubt die Bestimmung von G(K) in einer Messung ohne Ver-
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Abbildung 3.10: Zweiwellenmischung mit zylindrischer Signalwelle. ZL Zy-
linderlinse, K: Kristall, L: Linse, Det: Detektor (CCD-Kamera).

anderung des Aufbaus und damit die einfache und schnelle Charakterisierung der
Probe. Unterschiedliche Absorption verschiedener Strahlen (wegen der unterschied-
lichen Wegldngen im Kristall) und unterschiedliche Fresnel-Reflexion (wegen der
verschiedenen Einfallswinkel) haben auf die Verstirkung G keinen Einfluk, da sie
gleichermafken auf die verstiarkte und unverstirkte Welle wirken. Es werden néhe-
rungsweise gleiche Wechselwirkungslingen fiir alle Strahlen angenommen. Dies ist
fiir kleine Winkel zwischen den Strahlen innerhalb des Kristalls gerechtfertigt (man
beachte, dak aufgrund der Brechung die Winkel bzw. Winkelunterschiede innerhalb
des Kristalls kleiner sind als aufkerhalb).

Abb. 3.11 zeigt das Ergebnis einer Messung der Verstarkung in BGO I in Zylin-
dergeometrie. Der Kristall war longitudinal orientiert, der Polarisationswinkel der
einfallenden Wellen betrug 0°, Ip > I, A = 514 nm. Das Maximum der Verstir-
kung wird bei ca. ¥ = 52° erreicht mit K = 10,7 um !. Dies entspricht etwa dem
Wert, wie er z.B. in BSO gefunden wurde |68].

32

28 WM M
24 L
40° 50° 60°

G (%)

Abbildung 3.11: Verstirkung bei der Zweiwellenmischung mit nichtebener

Signalwelle, Zylindergeometrie.
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3.2.3 Bestimmung der Kristallorientierung durch Rontgen-
messung

Eine Kristallachse ist bei Silleniten bei der Zucht nach dem Czochralski-Verfahren
durch den Impfkristall vorgegeben (|-110|-Richtung entlang der Ziehachse). Die
Achsen senkrecht davon kénnen am fertigen Rohling iiblicherweise anhand der sich
ausbildenden ebenen Flichen identifiziert werden (bei kubisch raumzentrierten Kri-
stallen ist die (110)-Fliche am groften). Nach Schneiden und Polieren der Proben
aus dem Rohling ist diese Information verloren. Als Anwender des Kristalls muf
man sich dann auf die Angaben des Herstellers verlassen. Da die Koppeleigenschat-
ten, wie gezeigt, entscheidend vom Kristallschnitt abhingen, ist die zuverlissige
Kenntnis der Orientierung elementar wichtig. Wie im vorigen Abschnitt beschrie-
ben, kann die Orientierung auf optischem Wege bestimmt werden. Um die opti-
schen Ergebnisse zu iiberpriifen, wurden an Gerdten des Instituts fiir Optik und
Quantenelektronik in Zusammenarbeit mit Dr. L. Dressler von der Arbeitsgruppe
Rontgenphysik Rontgenmessungen durchgefiihrt. Aufgrund der starken Absorption
der Rontgenstrahlen in Silleniten wurde eine Reflexionsanordnung verwendet, wie

sie im folgenden beschrieben wird.

Grundlagen

Aufgrund der periodischen Gitterstruktur eines Kristalls kann elektromagnetische
Strahlung in einem Kristall wie an einem Gitter gebeugt werden. Die Wellenldnge
der Strahlung muf hierbei in der Grofenordnung bzw. kleiner als die Gitterkon-
stanten des Kristalls sein. Die Beugungsrichtungen ergeben sich nach der Bragg-
Bedingung oder nach den Laue-Bedingungen aus der Struktur des Kristalls bzw. der
Kristall-Einheitszelle.

Fiir Beugung an einer bestimmten Netzebene des Kristallgitters mufs im Bragg-
Bild der Einfallswinkel # der Welle auf die Ebene gleich dem Ausfallswinkel sein. Da
diese gebeugte Welle mit den gebeugten Wellen von parallel liegenden Netzebenen
interferiert, muk aukerdem noch fiir konstruktive Uberlagerung die Bragg-Bedingung
fiir die Netzebenenschaar erfiillt sein. Das heilt, bei einem Ebenen-Abstand A mufs
wie bei den photorefraktiven Gittern (2.10) A -2sinf) = k- A gelten (k ganzzahlige
Beugungsordnung).

Im Laueverfahren wird der Kristall mit dem breitbandigen Elektronen-Brems-
spektrum einer Rontgenquelle bestrahlt und von einer bestimmten Richtung aus
betrachtet (Abb. 3.12). Eine Blende B dient zur Abschattung der intensiven un-

gebeugten Strahlung, die keine niitzliche Information enthilt. Die Orientierung
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der Netzebenen wird durch die Befestigung des Kristalls in der Apparatur bzw. im
Goniometer vorgegeben. Damit an einer Ebene Beugung auftritt, muf nach der
Bragg-Bedingung die Wellenldnge einen bestimmten Wert annehmen. Fiir einige
Ebenen ist dies aufgrund der Breitbandigkeit der Strahlungsquelle erfiillt. ITm Ge-
gensatz dazu wird bei dem Drehkristallverfahren und dem Debye-Scherrer- Verfahren

bei fester Wellenlidnge A\ die Lage der Ebenen und damit die Winkel # variiert.

A Sch
R LB K el
[ |—|_,/"(-. 20, B
> I o
205 T~o

Abbildung 3.12: Anordnung beim Laue-Verfahren mit Rontgenquelle R,
Lochblende LB, Punktblende B, Schirm Sch und Kristall K. Zwei Beugungs-
ordnungen mit den Winkeln 6, und 3 zur entsprechenden Netzebene sind

beispielhaft eingezeichnet.

Reflexionsanordnung

Roéntgenstrahlung wird im Medium mit einer Dampfungskonstanten ay absorbiert.
Diese hiangt von der Wellenldnge der Strahlung, der Ordnungszahl Z und der Teil-
chenzahldichte jedes Elements im Medium ab. Das Wellenlingenspektrum von
40 kV-Bremsstrahlung, wie sie hier verwendet wurde, reicht von oo bis ca. 0,3 1\,
das Maximum liegt bei etwa 0,5 A. Aus Tabelle 2.1 (S. 16) erkennt man, dak Ab-
sorption hauptsiachlich durch Bi-Atome stattfindet. Fiir Sillenite lakt sich damit
ap = 412 cm ! abschiitzen. Wenn die Nachweisgrenze bei 1/100 der einfallenden
Intensitit liegt, so darf die Strahlung einen Weg von maximal 0,11 mm im Kristall
zuriicklegen.

Um die bis zu 10 mm dicken Kristalle dennoch vermessen zu kénnen, wird in einer
Konfiguration gearbeitet, in der die gebeugten Strahlen nicht den ganzen Kristall
durchlaufen miissen, sondern durch die Eintrittsfliche wieder austreten (Reflezions-
anordnung, Abb. 3.13). Der Kristall l&kt sich im Goniometer im Neigungswinkel
&p und im Azimutwinkel pp verstellen. Beugungsordnungen, deren Winkel 26 zur
Horizontalen grofker als £ sind, verlassen den Kristall wieder an der Eintrittsfliche,

d.h. ohne starke Dampfung.
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Abbildung 3.13: Rontgenmessung in Reflexionsanordnung mit Kristall K,

Rontgenstrahl R, Drehachse D und Schirm Sch.

Auswertung nach Symmetrien

Symmetrien des Kristalls erscheinen auch im Beugungsbild, dariiber hinaus wird
jeder Symmetrieklasse (wenn nicht schon vorhanden) ein Symmetriezentrum hinzu-
gefiigt (— Laue-Klasse). Die Intensitit der Beugung an einer bestimmten Ebenen-
schaar hiangt aufier von der Symmetrie des Kristall, der Geometrie des Aufbaus und
der Intensitdt und Wellenldnge der Strahlung auch vom atomaren Aufbau des Kri-
stalls ab. Fiir viele Materialien sind die relativen Intensititen verschiedener Ebenen
in der JCPDS-Tabelle [60| erfakt.

Ziel der Rontgenuntersuchungen war die Bestimmung des Kristallschnitts bzw.
der Abweichung vom Soll-Schnitt durch Laue-Messungen an Silleniten (BGO und
BTO). Dabei wire eine denkbare Vorgehensweise die Identifizierung der Spitzen
im Beugungsbild unter Verwendung der JCPDS-Daten und die Auswertung deren
Positionen. Statt dieser mithsamen und rechenintensiven Methode werden hier die
zu erwartenden Symmetrien im Beugungsbild durch Drehen des Kristalls um die
bekannte [-110]-Richtung gesucht und damit die Richtungen [001],[110] bzw. [111]

identifiziert.

Bestimmung der Achsen

Sillenite gehoren der Punktgruppe 23 und somit der Laue-Gruppe m3 an. Deren
Symmetrieelemente in stereographischer Projektion [101] sind in Abb. 3.14 (a) dar-
gestellt. Positive Winkel entsprechen einer Drehung entgegen dem Uhrzeigersinn, es
wird immer in Durchstrahlrichtung betrachtet.

Die Kristalle wurden entsprechend der Abb. 3.13 mit einer (-110)-Fldche an die
Drehachse montiert. Die Drehachse D liegt somit in [-110]-Richtung, d.h. auf dem

dukeren Kreis ( Grundkreis) der stereographischen Projektion.
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— — — - Bestrahlungsrichtungen
—  Symmetrieebenen
® Positiv schneidender Pol
QO  Negativ schneidender Pol
&  2-zihlige Drehachse
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Abbildung 3.14: Symmetrieelemente der Laue-Klasse m3 in stereographi-
scher Projektion, Symmetrieelemente (a), Bestrahlungsrichtungen bei Drehung
um Achse D (£g = 0) (b), mit endlichem &g (¢), bei verdrehter Montage v (d)

und x (e) des Kristalls, jeweils im Kristall-Koordinatensystem.



Kapitel 3. Zweiwellenmischung 45

Bei Drehung um die Achse D iiberstreichen die Bestrahlungsrichtungen eine
diagonal liegende Gerade (Abb. 3.14b). Hier wird idealerweise eine Verkippung & =
0 angenommen. Die Diagonale trifft zum einen die [001]-Richtung mit 2-zéhliger
Symmetrieachse, zum anderen die [110] (und [-1-10])-Richtung mit jeweils einer
Symmetrieebene. Durchstrahlt man in Richtung der Symmetrieebenen, so erscheint
diese dem Betrachter als vertikal liegende Spiegelachse im Beugungsbild. Wahrend
horizontale Symmetrieebenen in der Reflexionsanordnung kaum zu erkennen sind, da
wegen der Abschattung die obere Héilfte des Beugungsbildes fehlt, kann eine vertikale
Symmetrieebene optimal erkannt werden. Der entsprechende Azimutwinkel 3, wird
zur Bestimmung des Kristallschnitts gesucht.

Praktisch ist £g endlich. In diesem Fall liegen die Bestrahlungsrichtungen bei
Durchfahren von g auf zwei Kreisbogen' (,Breitengrade® mit D als Pol, Abb.
3.14¢), die symmetrisch um die Diagonale angeordnet sind. Sie iiberstreichen zwar
nicht mehr [110], [-1-10] und [001], aber immer noch die Symmetrieebene am Rand
der Projektion. Diese bleibt vertikal orientiert.

Beim Montieren des Kristalls im Goniometer kann eine Abweichung der Achse
D von der [-110]-Richtung auftreten. Die beiden mdoglichen Verkippungen v und
x sind in Abb. 3.14 (d), (e) dargestellt. Bei einer Verdrehung v um die [110]-Achse
verschiebt sich die Drehachse D in der stereographischen Projektion in Richtung
Mittelpunkt (Abb. 3.14(d), £ = 0). Die Bestrahlungsrichtungen liegen auf ei-
nem Kreisbogen. Dieser iiberstreicht die Symmetrieebene am Rand (und nicht die
zweizdhlige Symmetrieachse). Allerdings liegt diese fiir den Betrachter nicht mehr
vertikal, sondern um den Winkel v (-v) verkippt. Bei einer Verdrehung y um die
[001]-Achse (Abb. 3.14¢) schneiden die moglichen Bestrahlungsrichtungen den du-
feren Rand der Projektion, die entsprechende Symmetrieebene erscheint vertikal.
In beiden Fiéllen werden also die Symmetrieebenen erfafst, was eine Bestimmung des

gesuchten Winkels 3, ermoglicht.

Auswertung

Wie aus diesen Uberlegungen hervor geht, liefert die Symmetrieebene der Sillenit-
Kristalle ein geeignetes Merkmal im Beugungsbild, das bei vorgegebener |-110]-Achse
immer gefunden werden kann. Abbildung 3.15 zeigt eine Photographie des Beu-

gungsbildes von BGO in der Stellung ¢, bei der gerade die Symmetrieachse zu

'In der stereographischen Projektion kann fiir g eigentlich nur ein Bereich von 180° dargestellt
werden (dickere Linie), der restliche Bereich liegt auflerhalb des dufferen Kreises der Projektion.
Dieser Bereich wird hier durch negative Richtungen dargestellt, die dann wieder innerhalb des

Kreises liegen (diinnere Linie).
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schen ist (§z = 4°). Durch Aufsuchen der Symmetrie konnte bei einer Reihe von
Sillenit-Kristallen (BGO, massive und faserdhnliche BTO) der Schnitt bestimmt

werden. Die Mefkunsicherheit betrug etwa +1°.

AR
e / \ o
/ | \
~ ‘ \ ~

Abbildung 3.15: Aufnahme des Rontgen-Beugungsbildes eines BGO-
Kristalls in Richtung einer Symmetriecbene (Primérstrahl in [110]-Richtung,

Er =4°).

Es zeigte sich, dak die Normalen von Ein- und Austrittsfliche bei fast allen
Proben innerhalb der MeRunsicherheit mit der [-110]-Richtung iibereinstimmten.
Kaum gréfer waren bei einer Gruppe von BTO-Kristallen (BTO3, BTO4, BTO10,
BTO-11, BTO-14) die Abweichungen zu den Herstellerangaben senkrecht dazu. Eine
Serie von BGO-Kristallen (BGO I, BGO II, BGO V, siche Abschnitt 3.2.1) und
von faserdhnlichen BT O-Kristallen (BTO-4, BTO-8) zeigte hingegen Abweichungen
im Kristallschnitt im Bereich von 20° gegeniiber den vom Hersteller angegebenen
Werten. Bei einem Kristall (BGO III, bei dem in der ZWM praktisch keine Kopplung
auftrat) konnte nachgewiesen werden, dals die Ausbreitungsrichtung nicht parallel

zur [-110|-Richtung liegt.

3.3 Strahlprofilformung durch ZWM mit nichtebe-
nen Wellen

Die Trapez- oder Zylindergeometrie kann aufgrund der ortsabhingigen Verstirkung
der Signalwelle gezielt zur Strahlprofilformung verwendet werden. Einen griferen
Dynamikbereich der Verstirkung bei der Formung erreicht man in der Rhombusgeo-
metrie, Abb. 3.16.

Hier iiberlappen die beiden begrenzten ebenen Strahlbiindel komplett innerhalb
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Abbildung 3.16: Zweiwellenmischung mit rdumlich begrenzten Wellen,

Rhombusgeometrie.

des Kristalls®. Alle Teilbereiche der Signalwelle S legen im Wechselwirkungsgebiet
dieselbe Strecke d.g zuriick. Da die Wege von der Kristall-Eintrittsfliche bis zum
Wechselwirkungsgebiet verschieden lang sind, ist bei linearer Polarisation der Signal-
welle an der Eintrittsfliche aufgrund der optischen Aktivitit der Polarisationswinkel
bei Eintritt in das Wechselwirkungsgebiet vom Ort abhéngig.

Jedem Ort am Detektor kann somit eine Eingangspolarisation zugeordnet wer-
den. Die Polarisationsabhingigkeit der Verstiarkung in der ZWM wird in eine Orts-
abhingigkeit umgesetzt. Die Wechselwirkungslinge wird durch die Breite des Pump-
Strahlbiindels und nicht durch die Linge des Kristalls (diese legt nur die obere
Grenze fest) bestimmt.

Wenn eine grofe (positive und negative) Verstirkung, d.h. eine groke Dynamik
bei der Strahlprofilformung gefordert ist, so ist die Rhombusgeometrie geeigneter als
z.B. die Trapezgeometrie, da durch Variation des Polarisationswinkels (bei geeigne-
ter Wechselwirkungsldnge d.g) sowohl maximale positive als auch negative Verstir-
kung iiber den Biindelquerschnitt erreichbar ist.

Der experimentelle Aufbau fiir die Rhombusgeometrie entspricht weitgehend dem
in Abb. 3.1 (S. 32) gezeigten, wobei die Spaltblende (durch Abbildung) in den Kri-
stall hinein verlegt wird.

Abbildung 3.17 zeigt ein Beispiel, bei dem durch geeignete Wahl der expe-
rimentellen Parameter (Breite der Pumpwelle, Einfallswinkel) das Gaukprofil ei-
nes unaufgeweiteten Laserstrahls abgeflacht wird. Dabei wird das Phasenprofil
nicht verdndert und somit der Strahl nicht aufgeweitet. Ein homogenes Intensitits-
profil kann z.B. zur Materialcharakterisierung und -Bearbeitung oder zum Laser-

Projektionsdruck wichtig sein [102]|. Die Intensitéit der Signalwelle wird durch die

“Rhombusférmig ist das Wechselwirkungsgebiet nur bei gleich grofen Strahlbiindeln, ansonsten
ist es parallelogrammf{érmig. Dennoch soll hier die Bezeichnung ,Rhombusgeometrie® verwendet

werden.
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Kopplung mit der Pumpwelle im Zentrum verringert und an den Flanken erhoht.
Dies folgt aus der harmonischen Abhéngigkeit der Verstirkung vom Polarisations-

winkel der Signalwelle.

I(x) (normiert)

10%

G(x)

0%

-10%

_20% 1 1 1 1 [ [ 1 1 1 1 [ [
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2

x (mm)

Abbildung 3.17: Intensitit Ig und Verstirkung G der Signalwelle bei der

Zweiwellenmischung in Rhombusgeometrie in BGO, transversale Orientierung,.

Fiir das Experiment wurde der Kristall BGO I in transversaler Orientierung
verwendet. Wie aus Abb. 3.4 (S. 35) zu erkennen ist, tritt dabei maximale Kopp-
lung bei einer horizontalen oder vertikalen Polarisation und einer effektiven Linge
dog = (2k + 1)920 (k positive ganze Zahl) auf. Die Wellenlidnge betrdgt 514 nm.
Fiir den vorgegebenen Durchmesser des Pumpstrahlbiindels von 0,66 mm betrigt
dog = 7,3dmm = 270°/p. Beim Einfallswinkel #g = —0p = 23° ergibt sich ein
Wegunterschied der dukeren Signalstrahlen von Alg = 4,84mm = 180°/p. Damit
andert sich die Polarisation am Anfang des Wechselwirkungsgebietes quer zum Si-
gnalstrahlbiindel gerade um 180°. Die Intensititen waren Is = 0,02mW /cm? und
I = 2mW /cm?

Da sich im Diffusionsfall (ohne angelegtes elektrisches Feld) die Phasen der Wel-
len gegenseitig nicht beeinflussen (3.1, 2.12), wird das Phasenprofil der Signalwelle

nicht gestort, d.h. die Welle nicht direkt in ihrer Ausbreitung beeinflufit®. Im Drift-

JEine verinderte Intensititsverteilung bewirkt jedoch eine verinderte Beugung bei der Aus-

breitung.
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fall kann die wechselseitige Beeinflussung der Phasen prinzipiell genutzt werden, um
das Phasenprofil der Signalwelle (in entsprechenden Wechselwirkungsgeometrien) zu

verandern.

3.4 Einflul der induzierten Doppelbrechung auf die
Wellenkopplung

Ein an den Kristall angelegtes elektrisches Gleichfeld kann nach (2.12) die Bildung
des Raumladungsgitters stark begiinstigen. Dabei bekommt die stationidre Ampli-
tude des Feldgitters Egc einen reellwertigen Anteil, womit nach (2.24) die Kopp-
lungsstirke I' komplexwertig wird. In den gekoppelten Wellengleichungen (2.23)
fiihrt dieser Anteil zu einer Beeinflussung der Phasen der Wellen. Auf den Betrag
der Amplituden hat er im stationdren Fall keinen Einfluf, d.h., er bewirkt keinen
Energicaustausch zwischen den Wellen.

Die Beeinflussung der Phasen ist oftmals unerwiinscht, da dies die Ausbreitung
der Wellen beeinflufst oder in interferometrischen Anordnungen zu Fehlern fiihrt.
In vielen Anwendungen ist ein moglichst grofer Energietransfer erwiinscht, d.h. ein
grofser reellwertiger Anteil von I'.

Durch Bewegung des Gitters bei Anlegen eines elektrischen Gleichfelds [34, 103,
104, 105| oder Verwendung eines elektrischen Wechselfeldes [106, 107, 108, 109, 110|
kann die Verschiebung des Raumladungsgitters kompensiert bzw. verhindert und
der Energietransfer maximiert werden. Bei der Methode der bewegten Gitter wird
durch Verschiebung des Kristalls oder durch Phasenschiebung in einer der Wellen
kontinuierlich das Intensititsgitter gegeniiber dem Raumladungsgitter verschoben.
Es ist ein resonantes Prinzip, die optimale Geschwindigkeit der Verschiebung héingt
u.a. empfindlich von der Intensitéit ab [111].

Im Gegensatz dazu ist bei Verwendung eines Wechselfeldes die Verstarkung des
Gitters weitgehend unabhéngig von der Intensitit. Die Wechselperiode T}y des Fel-
L der Elektronen

".f’H-NA
im Leitungsband (bzw. der Locher im Valenzband), um die Drift der Elektronen

des muks deutlich grofer sein als die Rekombinationszeit 7 =

nicht zu behindern. Andererseits muf sie deutlich kiirzer als die dielektrische Rela-
xationszeit 7p; sein (welche etwa der photorefraktiven Antwortzeit entspricht), um
eine symmetrische Ladungs-Umverteilung wie im Diffusionsfall zu erhalten. Damit
gilt die Forderung 75 < Ty < 7p; |110]. In diesem Fall bildet sich stationér ein
konstantes Raumladungsfeld aus, welches von der Form des elektrischen Wechselfel-
des abhéngt [107].
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Die griofte Verstirkung des imaginiren Anteils in der Amplitude des Raumla-
dungsfeldes tritt bei Verwendung eines symmetrischen Rechteckfeldes auf. In diesem
Fall verschwindet der reellwertige Anteil. Fiir die Amplitude E%. findet man mit
Hilfe der modifizierten Kukhtarev-Gleichungen [110)

' L
SO\~ A 1 + I((Q,?g L’ n L[’Kf?;"ft ’ 5 S
! [1+KI(2?;LiJ)[1+K(2?"j
wobei die Diffusions- und Driftlingen Lp und Ly durch
[ utpkgT
L, = HTrKp
e

Ln - HTREO [3—1)

gegeben sind und L' = if‘l ist.
e=N,

Das angelegte elektrische Feld induziert iiber den linearen elektrooptischen Ef-
fekt Doppelbrechung, welche direkt den Polarisationszustand der Wellen dndern
kann. In der Literatur ist der Einfluk dieser Doppelbrechung auf den Beugungswir-
kungsgrad bzw. auf die Zweiwellenmischungs-Verstirkung wenig beschrieben. Es
soll hier gezeigt werden, dals sich die Signalwellenintensitit bei der ZWM unter ge-
wissen Bedingungen bei einer schnellen Anderung des angelegten Feldes kurzzeitig
um Grokenordnungen dndern kann [118, 119].

Die Zweiwellenmischung wurde in Silleniten mit unaufgeweiteten Strahlen der
Laser-Lichtquelle und angelegtem elektrischen Rechteckfeld untersucht. Dabei wur-
den schmale (,faserdhnliche”) Sillenit-Kristalle mit geringer Ausdehnung b in z-
Richtung (Richtung des Feldes) verwendet (Abb. 3.18) [74]. Mit diesen erreicht
man trotz begrenzter verfiigharer Spannung Uy, der Hochspannungsquelle grofe
elektrische Felder Fj im Kristall und damit starke Kopplung zwischen den Wellen
bei der ZWM (bis zu I' = 20/em |81]). Urspriinglich wurden diese Kristalle zur
Abschiitzung der Eigenschaften von Sillenit-Fasern hergestellt [112].

Die Elektroden bestehen bei allen hier verwendeten faserdhnlichen Kristallen
aus auf polierten Flichen aufgedampftem Silber. Dies ergibt einen langzeitstabilen
Kontakt mit geringem elektrischen Ubergangswiderstand zwischen Elektroden und
Kristall.

In BTO-Proben wurden im stationdren Fall der Wechselwirkung jeweils in den
Momenten der Feldumkehr (endliche Dauer) Intensitétsspitzen (,momentane Aus-
lesespitzen™) der Signalwelle beobachtet, wie sie in Abb. 3.19 dargestellt sind. Die
Signalintensitit G' ist auf die Intensitit der Signalwelle bei ausgeschalteter Pump-

1t

welle normiert, G' = == = G + 1. Im unteren Teil der Abbildung ist die endliche

Ts
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Abbildung 3.18: ZWM-Aufbau mit faserihnlichem Kristall K, Hochspan-
nungsquelle HV, Lochblende LB und Photodetektor D.
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Abbildung 3.19: Stationire Signalintensitit G’ bei der ZWM mit vorgege-
bener (quasi-) rechteckférmiger Spannung Ugy (¢) fir verschiedene Eingangs-

Polarisationswinkel ¢ (Egy = 1,0kV/mm, fgyv = 20 Hz).
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Anstiegsrate der Hochspannungsquelle beim Umschalten zu erkennen. Der Verlauf
ist ndherungsweise exponentiell mit einer Zeitkonstanten 74y = 1ms.

Die Messungen wurden an einem BTO-Kristall in |111|-Orientierung (,BTO-
33*) mit d = 9,9 mm und b = 3,3 mm durchgefithrt. Der unaufgeweitete Laserstrahl
(A = 633nm, TEMy-Mode) hatte einen Durchmesser von 1,8 mm. Die Leistungen
von Signal- und Pumpwelle waren Pg = 5,0 uW und Pp = 0,59 mW (entspricht einer
mittleren Intensitit von I¢ = 1,7uW/mm? und Ip = 0,20mW,/mm? und einem
Verhéltnis Pp/Ps = 118), d.h.; die Bedingung Ip > Ig ist erfiillt. Der Winkel
zwischen den Wellen betrug 9 = 4,9° (Ag = 7,4mm).

Die Intensitidt im stationdren Zeitraum (Basis) und Hoéhe und Vorzeichen der
Spitzen hidngen von der Eingangspolarisation der linear polarisierten Wellen ab.
Derartige Spitzen wurden in BSO und BGO (konventionelle ;bulk®-Form, d.h. bei
viel kleinerem elektrischen Feld) nicht beobachtet. Eine Erwidhnung dieses Effekts
konnte in der Literatur nicht gefunden werden.

Die Spitzen kénnen nicht durch den photorefraktiven Effekt erkliart werden, da
die Energiedichte des Lichts, die wihrend des Umpolens auf den Kristall fallt (ca.
20 pJ /em?), weit unterhalb der fiir den photorefraktiven Prozef in BTO benétigten
Energiedichte liegt (50 — 250 m.J/cm?). Es zeigte sich vielmehr, dak das Auftreten
der Spitzen mit der endlichen Umschaltzeit der Hochspannungsquelle zusammen-
hingt. Ab dem Zeitpunkt + = 0 kann das Umpolen ndherungsweise durch einen
exponentiellen Verlauf der angelegten Spannung beschrieben werden. Bei Verldnge-
rung der Umschaltzeit (durch Parallelschalten einer Last-Kapazitit) verlingern sich
die Zeiten tg, (Zeitpunkt der Intensitéitsspitze), t]y (Anstiegszeit der Spitze von 10%
bis 90%) und Atg, (Breite der Spitze) proportional dazu. Die Hohe der Spitzen ist
dagegen unabhingig von der Umschaltzeit (Abb. 3.20).

Der Effekt kann mit der Anderung des Polarisationszustands der Wellen bei An-
derung des angelegten elektrischen Feldes erkliart werden. Wihrend sich das Raum-
ladungsgitter wihrend der Umschaltzeit 74y praktisch nicht dndert (74, < Thy <
74;) und im stationdren Fall durch (3.3) gegeben ist, &ndert sich der Polarisationszu-
stand der Wellen durch die verdnderte induzierte Doppelbrechung quasi-instantan.

Um den Zusammenhang zwischen angelegtem Feld und Intensitit der Signalwelle
zu kliren, wurde der Kopplungsprozef im Rechner simuliert [113]. Die Wellenaus-
breitung der niherungsweise ebenen Wellen wird durch die tensoriellen Kogelnik-
Gleichungen (2.29) beschrieben. Diese miissen um einen Term, der die Doppelbre-
chung beschreibt, erweitert werden (siche Gleichung (3.1)).

Die Differentialgleichungen wurden fiir den stationdren Fall schichtweise in hin-

reichend kleinen rdumlichen Schritten entlang der Ausbreitungsrichtung berechnet.
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Abbildung 3.20: Abhingigkeiten der Zeitentg,, , 39, At g, und der Intensitét
Is(ts,) von der Umschaltzeit 7y der Hochspannungsquelle. Linien verbinden

experimentelle Punkte.

Die Kopplung durch das photorefraktive Gitter wird durch das Raumladungsteld
Es¢ bestimmt, welches nach (3.3) vom Faktor m(z) und einem konstanten Faktor
abhingt. Im stationdren Fall ergibt sich m(z) mit (2.8) aus den Intensitdten und
Phasen der Wellen in der jeweiligen Schicht. In einem ersten Schritt wird entspre-
chend fiir jede Schicht das Raumladungsfeld bestimmt. Im néichsten Schritt wird
die Signalintensitit im Zeitraum des Umpolens fiir verschiedene angelegte elektri-
sche Felder durch Losen der Kogelnik-Gleichungen berechnet. Dabei wird nun das
(,eingefrorene” ) Raumladungsgitter aus dem ersten Schritt zugrunde gelegt, welches
den schnellen Anderungen nicht folgt.

Die berechnete Abhéngigkeit der Signalwellenintensitit G' bei der ZWM wih-
rend des Umschaltens des angelegten elektrischen Rechteckfeld ist in Abb. 3.21 dar-
gestellt. Man findet eine parametrische Abhéngigkeit der Signalintensitit vom an-
gelegten Feld.

Die Ergebnisse des Modells sollen nun detaillierter mit experimentellen Ergeb-
nissen verglichen werden. Abb. 3.22 zeigt die normierte Signalintensitit ohne an-
gelegtes elektrisches Feld in Abhéngigkeit vom Eingangs-Polarisationswinkel. Die
Berechnungen wurden mit den experimentellen Parametern durchgefiihrt, erwar-
tungsgemiik findet man eine gute Ubereinstimmung. Abb. 3.23 zeigt die Intensitiit
der Basis und das Intensititsverhéltnis zwischen Spitze und Basis bei angelegtem
Rechteckfeld. Es wurden die gleichen Materialparameter (Np und N ) wie in obi-
ger Rechnung fiir den feldfreien Fall verwendet. Auch hier stimmen die berechneten

Kurven gut mit den Messungen iiberein. Abweichungen konnen auf eine inhomo-
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E ; (kV/mm)

Abbildung 3.21: Berechnete Intensitit G' wihrend einer Flanke des ange-
legten Rechteck-Wechselfeldes fiir ¢ = 90° (Egy = 1,5kV/mm).

gene Feldverteilung innerhalb des Kristalls (Elektroden erstrecken sich nicht iiber
die gesamte Linge des Kristalls) und auf eine kleine Abweichung vom [111|-Schnitt

zuriickgefiihrt werden.
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Abbildung 3.22: Gemessene (Kreuze) und berechnete (Linien) Intensitét der

Signalwelle ohne angelegtes elektrisches Feld (Exy = 0).

Fiir die momentanen Auslesespitzen und die Polarisationsabhingigkeit ihrer Vor-
zeichen kann eine anschauliche Begriindung gefunden werden. Berechnungen erge-
ben, dak ein hinreichend grofes elektrisches Feld, bei dem der Effekt der Doppelbre-
chung die optische Aktivitat iibertrifft (7;—3?'4145‘[] > p), die Polarisation von Wellen,
die in Richtung der Eigenmoden der Doppelbrechung (2.32) polarisiert sind, fixiert,
d.h. die Drehung des Polarisationswinkels aufgrund der optischen Aktivitit kom-
pensiert wird. Die Wirkung auf die Zweiwellenmischung kann man sich anhand des
obigen Falles der Abb. 3.19 klar machen: Die Eingangs-Polarisation 90° ist eine

Eigenmode der [111]-Orientierung, welche die meiste Zeit (wihrend ein positives
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Abbildung 3.23: Gemessene (Kreuze) und berechnete (Linien) Intensitit G’
der Basis (a) und Verhiltnis der Intensitdten von Spitze und Basis (b) bei

angelegtem Rechteck-Wechselfeld (fgyv = 20Hz, Egy = 1,5kV/mm).
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oder negatives Feld anliegt) fixiert bleibt. Es wird dabei ein photorefraktives Git-
ter geschrieben, an dem beide Wellen gebeugt werden. Die Kopplung wirkt in der
gegebenen Anordnung verstirkend fiir die Pumpwelle und abschwéchend fiir die Si-
gnalwelle. Wiahrend des Umpolens fillt das angelegte Feld kurzzeitig auf Null, die
Fixierung der Polarisation wird aufgehoben. Wihrend der Ausbreitung kann sich
nun der Polarisationswinkel drehen, die Kopplung wird schwicher bzw. dndert das

Vorzeichen.

Bei BGO und BSO ist die optische Aktivitét viel grofer (21°/mm bei 633 nm im
Vergleich zu 6,3°/mm bei BTO). Daher sind hier theoretisch entsprechend grokere
elektrische Felder nitig, um die Polarisation zu fixieren. Dies erkliart, warum erst

bei der Untersuchung der schmalen BT O-Kristalle diese Spitzen entdeckt wurden.

Es bleibt zu erwihnen, dak momentane Auslesespitzen (bzw. die parametrische
Abhiingigkeit des Beugungswirkungsgrades von kurzfristigen Anderungen des elek-
trischen Feldes) nicht nur bei Rechteckfeldern zu erwarten sind, sondern bei be-
liecbigen angelegten Feldern, insbesondere auch bei einem zeitlich konstanten Feld.
Als Anwendung dafiir ist die rauscharme Signalverstirkung denkbar, nutzbar z.B.
in der stroboskopischen Interferometrie. Durch entsprechende Wahl der Kristall-
orientierung (longitudinal) und Eingangspolarisation (0°) wird erreicht, dak zwar
das photorefraktive Gitter geschrieben wird, aber keine Beugung bzw. Kopplung
zwischen den Wellen stattfindet. Damit wird verhindert, dak sich Streulicht selbst
verstirkt (sog. Fanning), d.h., es wird ein storender Rauschuntergrund unterdriickt.
Bei (kurzzeitiger) Verringerung des Feldes koppeln die Wellen iiber das eingeschrie-
bene Gitter. Aufgrund der endlichen Antwortzeit des photorefraktiven Kristalls
kann sich jedoch noch kein Fanning ausbilden, womit nur die Signalwelle verstirkt

wird.

Der bei starker Kopplung auftretende Energietransfer von der Pumpwelle in das
verstirkte Streulicht kann die Pumpwelle zu einem bedeutenden Teil entleeren, so
dak keine groken Verstirkungen der Signalwelle mehr moglich sind [114]. Durch
obige Anordnung kann dies verhindert werden, so dak kurzzeitig die Pumpwelle

hauptsichlich in die Signalwelle gebeugt wird.

Eine weitere Anwendungsmoglichkeit ist, die momentanen Auslesespitzen zur
Bestimmung des internen elektrischen Feldes zu verwenden. Wie im nédchsten Ab-
schnitt beschrieben wird, kann damit die Gréke eines elektrischen Abschirmfeldes

im photorefraktiven Kristall bestimmt werden.
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3.5 Messung des internen elektrischen Abschirmfel-

des

Bei den Untersuchungen der momentanen Auslesespitzen wurde gefunden, daf die
Spitzen um so schneller entstehen und um so kiirzer sind, je hoher die Intensititen
der Wellen sind. Dies schien zunichst im Widerspruch zur im vorigen Abschnitt
gefundenen Erklarung der Auslesespitzen zu stehen. Danach beruhen diese auf der
Verénderung des Polarisationszustands der Wellen wihrend der endlichen (und von
der Intensitdt unabhéngigen) Umschaltzeit der Hochspannungsquelle. Eine Erkli-
rung fiir diese Intensititsabhingigkeit konnte im Auftreten von elektrischen Ab-
schirmfeldern gefunden werden.

Eine inhomogene Beleuchtung eines Photoleiters, z.B. mit einem raumlich be-
grenzten Strahlbiindel, bewirkt bei angelegtem elektrischen Feld eine inhomogene
Umverteilung und somit eine Anhaufung von Ladungen im Medium. Im Grenzge-
biet der Beleuchtung hiaufen sich Ladungstriger an und bauen damit ein elektrisches
Feld auf, das dem &dufkerem Feld entgegengesetzt ist und dieses im Kristallinneren
teilweise abschirmt. Dieses Abschirmfeld E 4, reduziert das im Inneren des Kristalls
wirkende elektrische Feld, d.h. im statischen Fall ist das interne Feld E; kleiner als
das von auken vorgegebene Feld Fy. Das interne Feld ist hier definiert als ein im
Mafkstab der Gitterperiode homogenes Feld, d.h., es beinhaltet nicht das periodi-
sche photorefraktive Raumladungsfeld Re(Egce 3:“{‘-"""");, welches keinen Einfluls auf
die Polarisation der ungebeugt durchtretenden Welle hat. Damit gilt fiir das interne
Feld

Ei(t) = Eo(t) + Ea(2). (3.5)

Die Stéirke des Abschirmfeldes kann in der Grokenordnung des angelegten Feldes
sein und somit entscheidend den Autbau des photorefraktiven Raumladungsgitters
und die induzierte Doppelbrechung beeinflussen. Die Geschwindigkeit des Aufbaus
des Abschirmfeldes hingt von der dielektrischen Relaxationszeit 7p; (2.15) ab, liegt
also in der Grokenordnung der photorefraktiven Antwortzeit.

Das Abschirmfeld tritt bei der Zwei- und Mehrwellenmischung mit angelegtem
elektrischen Gleichfeld oder Wechselfeld geringer Frequenz (im Vergleich zu 1/7p;)
auf, wenn nicht der ganze Kristall homogen ausgeleuchtet ist. Dies ist bei iiblichen
Kristalldimensionen (mm bis cm) z.B. bei nichtaufgeweiteten Laserstrahlen der Fall.
Das Abschirmfeld bewirkt einerseits eine Reduktion des fiir den Gitteraufbau wirksa-
men angelegten Feldes und hat damit Einflulk auf die Wellenkopplung. Andererseits

beeinflufkt es die Doppelbrechung und damit den Polarisationszustand der Wellen.
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Letzteres kann bei der elektrooptischen Modulationstechnik |75 genutzt werden,
um aus der Verdnderung des Polarisationszustands einer Welle auf das Abschirmfeld
zu schliefsen. Das Abschirmfeld beeinfluftt auch das Auftreten der momentanen Aus-
lesespitzen (s. letzten Abschnitt). Die elektrooptische Modulationstechnik und die
Messung der momentanen Intensititsspitzen werden im folgenden zur Bestimmung
des Abschirmfeldes eingesetzt und miteinander verglichen |77|. Messungen wurden

an zwei verschiedenen (faserdhnlichen) BTO-Proben durchgefiihrt:
e BTO-1: d = 20mm, b = 1,0mm, |[001|-Orientierung (longitudinal)

e BTO-33: d = 9.9mm, b = 3,3mm, [111]-Orientierung.

3.5.1 Elektrooptische Modulationstechnik

Mit der elektrooptischen Modulationstechnik [75] wird bei vorgegebener Eingangspo-
larisation einer Welle die Ausgangspolarisation gemessen, woraus das interne Feld
bestimmt werden kann. Dies kann mit einer Anordnung nach Abb. 3.24 gesche-
hen, bei der die Intensitit des Strahls hinter Polarisator, Kristall und Analysator
gemessen wird. Bei dieser Technik wiirde photorefraktive Wellenkopplung storen,
da durch die Kopplung selbst die Polarisation in schlecht exakt bestimmbarer Weise
verdndert wird. Die Modulationstechnik wird daher nur mit einer einzelnen Welle

angewendet.

. POL BTO AN

LB D

Abbildung 3.24: Anordnung fiir die elektrooptische Modulationstechnik mit
monochromatischer Lichtquelle L, Polarisator POL, Analysator AN, Lochblen-
de LB (1 mm Durchmesser) und Detektor D.

Die Wellenausbreitung der Welle der Amplitude :'_l‘_c,-n[z) wird in Anlehnung an
(2.29) und (3.1) durch die Gleichung

‘M;ﬁ (p+ L%ME H) Ago(2) (3.6)

beschrieben. Die Absorption wird nicht beriicksichtigt, da sie auf die Polarisation
und den elektrooptischen Effekt keinen Einflufs hat.



Kapitel 3. Zweiwellenmischung 59

Die optische Aktivitit p kann aus einer unabhingigen Messung genau bestimmt
werden. Der elektrooptische Koeffizient ryy variiert, je nach Ziichtung, zwischen
den Kristallen. Er kann aus einem Vergleich des gemessenen Polarisationszustands
bei der elektrooptischen Modulationstechnik mit den Ergebnissen von (3.6) bei be-
kanntem internen Feld E; bestimmt werden. Dazu wurde eine Messung mit einem
unaufgeweiteten Signalstrahl (633 nm, TEMy-Mode, Durchmesser des Gaukschen
Strahls 1,8 mm) sehr geringer Leistung durchgefiihrt (Ps = 1,8 yW hinter dem Ana-
lysator, damit im Mittel I¢ = 0,61 xW/mm? hinter der Lochblende). Bei dieser
Leistung baut sich innerhalb der Mefzeit nur ein vernachlissigbares Abschirmfeld
auf (7p; im Minutenbereich). Somit kann nach (3.5) E;(t) = Ey(t) = Uyy(t)/b
gesetzt werden.

Mit der Anordnung aus Abb. 3.24 wurde die Transmission 7" in BTO-1 in Ab-
hingigkeit vom angelegten Feldes gemessen. Abb. 3.25 vergleicht die Ergebnisse
mit den Resultaten der numerischen Simulation nach (3.6). T ist definiert als die
gemessene Leistung Pr am Detektor bezogen auf die Leistung B, wenn der Analy-
sator im feldfreien Zustand auf maximalen Durchlak gestellt wird (d.h. parallel zur
Polarisation der Welle),

_ Py

T=-L
By

(3.7)

0.8 (ﬂ :;PL A '(f\ ﬂ\ - %ﬂiﬁi‘ﬁ

)
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A\
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Abbildung 3.25: Gemessene (durchgezogene Linie) und berechnete Trans-
mission (gestrichelt) bei schwachem Signalstrahl (Ps = 1,8 pW) in BTO-1.

Die Stellungen von Polarisator und Analysator waren so gewéhlt, dafi maximale
Modulation der Kurve erreicht wurde (ppor = +30°, pan = +66°). Fiir die Berech-
nung nach Gleichung (3.7) wurde fiir den elektrooptischen Koeffizienten der Wert
74 = 5,1pm/V gewihlt, bei dem die beste Ubereinstimmung mit den Messungen
an beiden BTO-Proben vorlag.

Die Kurve aus Abb. 3.25 kann als Kalibrierkurve verwendet werden, um in der

Umkehrung aus einer gemessenen Transmission das entsprechende interne Feld Ej
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abzuleiten. Wegen der Periodizitit der Kurve tritt dabei in der Umkehrfunktion
eine Mehrdeutigkeit auf, die bei einem zeitlich verinderlichen internen Feld aufgelost
werden kann, wenn das interne Feld an einer Stelle, z.B. dem Nullpunkt bekannt ist
(Anfangswert oder Symmetricachse bei Wechselspannung).

Bei Anlegen eines elektrischen Rechteck-Wechselfeldes mit einer Umschaltperi-
ode Thyy kleiner 7p; weicht das interne Feld aufgrund der Feld-Abschirmung vom
angelegten Feld ab. Dies ist bei der hoheren Signalleistung Py = 18 mW (entspricht
im Mittel Ig = 6,1 mW/mm?) und der Wechselfrequenz 0,6 Hz der Fall. Abb. 3.26
(oben) zeigt die gemessene Transmission innerhalb einer Halbperiode des Wechsel-
feldes. Das daraus mit der Kalibrierkurve aus Abb. 3.25 berechnete interne Feld E;
ist in Abb. 3.26 (unten) dargestellt. Man erkennt, daf unmittelbar nach Feldum-
kehr bei t = 0 das interne Feld grofser ist als das angelegte Feld und ndherungsweise

exponentiell gegen einen geringeren Grenzwert konvergiert.

B~
)
£
z
1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 200 400 600 800
t (ms)

Abbildung 3.26: Gemessene Transmission (oben) nach Umpolen des ange-
legten Feldes bei t = 0 bei hoher Signalintensitét (Ps = 18 mW) in BTO-1.
Daraus berechnet (unten): das interne elektrische Feld. Dieses wird durch den

exponentiellen Verlauf ,exp” gendhert.

Dieser Verlauf folgt aus dem Abschirmfeld F 45, das mit der Zeit gegen den Wert

E 4y konvergiert und unmittelbar nach Umpolen das gleiche Vorzeichen hat wie das
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momentan angelegte Feld Ey und damit das interne Feld vergriofkert. Danach klingt
das Abschirmfeld durch Photoleitung nahezu exponentiell mit der Zeitkonstanten
T4 ab und strebt gegen den neuen Grenzwert mit umgekehrten Vorzeichen. Fiir die

BTO-Proben wurde (bei der oben gegebenen Leistung/Intensitiit) gefunden:

BTO-1: Eap = —-0,71-Ey
Tap = 130ms
BTO-33: Eqp = —0,80- Ey
Tap = 100 ms. (3.8)

3.5.2 Momentane Auslesespitzen

Wird bei der Zweiwellenmischung mit angelegtem elektrischen Feld nach Abb. 3.18
(S. 51) die Periode des Rechteck-Wechselfeldes in den Bereich der dielektrischen
Relaxationszeit gesenkt, wird sich, wie im vorigen Abschnitt beschrieben, in jeder
Halbperiode ein elektrisches Abschirmfeld aufbauen. Dieses erreicht um so hohere
Werte, je groker die Halbperiode ist und geht niherungsweise exponentiell gegen den
Grenzwert E 4,0. Wihrend des Umpolens tritt das momentane Intensitidtsmaximum
in der Signalwelle im Zeitpunkt tg, auf, wo das interne Feld Ej(tg,) = 0 ist [118].
Das bedeutet, dals die Intensitiatsspitzen nicht beim Nulldurchgang des angelegten
Feldes auftreten, sondern schon etwas frither. Diese Verschiebung ist umso grofer,
je geringer die Umschaltfrequenz und je héher die Intensitéit der Welle ist (da sich
dann das Abschirmfeld stérker entwickeln kann). Mit (3.5) gilt dann

Ea(tsp) = —Eo(tsy). (3.9)

Durch die Messung von Ej, zum Zeitpunkt fg, lakt sich somit das Abschirmfeld
bestimmen.

Die zeitliche Entwicklung des Abschirmfeldes innerhalb einer Halbperiode lift
sich aus dem exponentiellen Ansatz mit der Zeitkonstanten 74, und dem Grenzwert
E 4po berechnen. Man findet

2 ‘
Exp(t) = Eapo | ———7—-¢ " —1]. (3.10)

Ty

l1+e Zan

Die Groke des sich nach einer Halbperiode authauenden Abschirmfeldes wurde
nach Gleichung (3.9) aus der Messung der momentanen Intensititsspitzen in der
ZWM fiir verschiedene Umschaltperioden Ty bestimmt. Der Winkel ¢/ zwischen
Signal- und Pumpwelle betrug 5,0°, die Gesamtleistung der Wellen 18 mW bei ei-
nem Verhiltnis Pp/Py = 112. Die Amplitude des angelegten Feldes war Epyy =
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1,5kV/mm. Es wurden die Polarisationswinkel ¢ = 0° in BTO-1 und ¢ = 130° in
BTO-33 fiir die einfallenden Wellen eingestellt, was zu ausgepragten Spitzen fiihrte.
In Abb. 3.27 werden die in BTO-33 bestimmten Werte mit den aus Gleichung (3.10)

unter Verwendung der Parameter (3.8) berechneten Werten verglichen.

€
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Abbildung 3.27: Abhéngigkeit des Abschirmfeldes E 45 von der Periode Thy
des elektrischen Rechteck-Wechselfeldes. Linie: berechnet nach (3.10) aus den
experimentellen Werten Eapg und 745. Kreise: berechnet aus dem Wert des

angelegten Feldes im Maximum der Auslesespitze und (3.9).

Man findet eine qualitative Ubereinstimmung beider Kurven. Im Bereich langer
Perioden weichen die Kurven iiber die Fehlergrenzen hinaus voneinander ab. Die
Ursache konnte in unterschiedlichen Abschirmfelder in beiden Fillen liegen. Die ex-
perimentelle Kurve beruht auf der ZWM, wo das Abschirmfeld hauptsichlich durch
die Pumpwelle verursacht, jedoch entlang des Weges der Signalwelle gemessen wird.
Bei der berechneten Kurve hingegen wird das Abschirmfeld von der (hellen) Signal-
welle verursacht und gemessen.

Es soll nun die eingangs erwihnte Intensititsabhingigkeit des zeitlichen Auftre-
tens der momentanen Auslesespitzen geklart werden. Die Zeit, wann das interne
Feld den Nulldurchgang hat und damit das Intensititsmaximum auftritt, lakt sich
bei Kenntnis der Umschaltcharakteristik der Hochspannungsquelle und der Gro-
e des Abschirmfeldes berechnen. Die Grofe des Abschirmfeldes beim Umpolen
zum Zeitpunkt Ty /2 ist durch Gleichung (3.10) gegeben. Die verwendete Span-
nungsquelle hat ndherungsweise eine exponentielle Umschaltcharakteristik mit der
Zeitkonstanten 74y = 1,1ms. Das interne Feld ist zu dem Zeitpunkt Zg, gleich Null,
wenn das angelegte Feld nach (3.9) den Wert —E 4, erreicht hat. Daraus ergibt sich

l—q q

t_c;p = —THv In 2 -+

(3.11)

Ty

l1+e 2ma
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Es kann nun der plausible Ansatz gemacht werden, dak das Abschirmfeld propor-
tional zum angelegten Feld ist, E 4, = —qFE -, wobei ¢ ein positiver Faktor ist.
Mit dem Ansatz 14, ~ 1/I |75] (74 = 130ms bei 18 mW in BTO-1) und ¢ =
0,71 kann nun die Abhéngigkeit von 7g, von der einfallenden Intensitit berechnet
werden. Das Ergebnis wurde mit direkten Messungen von tg, verglichen (Abb. 3.28).
Man findet eine gute quantitative Ubereinstimmung. Wie aus (3.11) folgt, hiingt t,
nicht von der Amplitude Eyy des angelegten Feldes ab. Dies wird in den Messungen

(innerhalb der Fehlergrenzen) bestitigt.

1
— E(): 5,0 kV/mm
0.8 ~§ = =0~ = E =2,0kV/mm
berechnet
= 06
g
&
= 04
0,2
0 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 L
I, (mW;’n‘mz)

Abbildung 3.28: Zeitpunkt tg, der Auslesespitzen in Abhéngigkeit von der
Gesamtintensitidt Iy, Linie: berechnet nach (3.11) aus den experimentellen
Werten fiir Eapg, Tap und 7hyv. Kreise und Rechtecke: aus Messungen mit

verschiedenen Amplituden des angelegten Rechteckfeldes.

Es konnte gezeigt werden, dak ein elektrisches Abschirmfeld die Ursache fiir die
Abhéangigkeit der Zeit fg, der momentanen Intensititsspitzen von der Intensitat
ist. Dieses Feld beeinfluftt die Doppelbrechung im elektrooptischen Kristall und
ist fiir die Dynamik des Autbaus eines photorefraktiven Gitters von Bedeutung.
Aus der Messung der Polarisation der durchtretenden Wellen (elektrooptische Mo-
dulationstechnik) und aus den momentanen Intensitidtsspitzen kann die Groke des

Abschirmfeldes (auch zeitaufgeldst) bestimmt werden.



Kapitel 4

Mehrwellenmischung

In diesem Kapitel werden Fille betrachtet, in denen eine zusétzliche (zweite) Pump-
welle eingesetzt wird, die gleichzeitig oder im zeitlichen GGegentakt mit der anderen
Pumpwelle in die selbe Region des photorefraktiven Kristall oder in verschiedene
Regionen des Kristalls unter verschiedenen Winkeln einféllt. Diese Anordnung wird
in Abschnitt 4.1 zur Formung des Intensititsprofils der Signalwelle angewendet, wo-
bei sich gegeniiber der ZWM verinderte Eigenschaften zeigen. In Abschnitt 4.2
werden beide Pumpwellen in einer interferometrischen Anordnung zur Erzeugung
unterschiedlicher Referenzwellen eingesetzt. Die gemeinsame Auswertung beider re-

sultierender Interferogramme liefert zusitzliche Information fiir die Auswertung.

4.1 Dreiwellenmischung

Bisher wurde immer der Fall betrachtet, dal die Signalwelle eine viel geringere
Intensitdt als die Pumpwelle hat. Nach Gleichung (2.27) auf Seite 13 ist die Verstér-
kung dann unabhingig von der Signalintensitit, d.h., eine Intensititsverteilung in
der Signalwelle wird homogen verstirkt (oder abgeschwiicht). Dies kann man sich
einfach anschaulich klar machen. Bei einer gegebenen Pumpintensitit und einem
festen Gitter wird eine schwiéchere Signalwelle mehr verstiarkt, d.h., der Energie-
transfer bezogen auf die Signalintensitit ist groker. Andererseits ist das Gitter bei
einer geringeren Signalintensitidt schwicher, da die Modulationstiefe (2.8) geringer
ist. Beide Effekte kompensieren sich bei obiger Bedingung gerade.

Oftmals ist es aber gewiinscht, dak Strukturen in der Intensititsverteilung der
Signalwelle inhomogen verstirkt werden (ohne die Phase der Welle zu veréndern).
In der Interferometrie ist es vorteilhaft, eine ungleichméfbige Intensititsverteilung

(z.B. aufgrund einer ortsabhingigen Reflektivitit des zu vermessenden Objekts)
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durch Verstirkung dunklerer Bereiche (bzw. Dédmpfung hellerer Bereiche) homogen
zu machen, um maximale Sichtbarkeit im Interferogramm zu erhalten. Die Verstir-
kung oder Dampfung von Bildteilen in der Fourierebene kann zur Kantenverstirkung
oder Hervorhebung periodischer Strukturen genutzt werden [2|. Aber auch bei der
Strahlprofilformung (wie im Abschnitt 3.3) oder anderen mektechnischen oder infor-
mationstechnischen Anwendungen kann die inhomogene bzw. gezielte Beeinflussung
der Intensititsverteilung gewiinscht sein.

Diese kann bei der Zweiwellenmischung z.B. dadurch erreicht werden, dak die
Pumpwellenintensitit schwicher gewéhlt wird als die Signalintensitit. In diesem
Fall ist die stationire Modulationstiefe in Bereichen geringer Signalintensitit gro-
fer, und die Signalwelle wird mehr verstirkt [115]. Eine andere Moglichkeit ist,
die Verstirkung bei der ZWM durch inkohédrente Beleuchtung gezielt und ortsab-
hiingig zu beeinflussen |38, 39]. In Regionen hoher inkohérenter Bestrahlung wird
die Modulationstiefe des photorefraktiven Gitters und damit die Kopplung mit der
Pumpwelle (aufgrund der hoheren Gesamtintensitit) verringert. In Referenz [102]
wird die Abhéngigkeit der Verstirkung von der Gesamtintensitit zur Gliattung ei-
nes Gaukprofils genutzt (siche auch Abschnitt 3.3). In beiden Féllen hingt die
Signalverstirkung deutlich von der Signalintensitit selbst ab.

In der hier vorgestellten Dreiwellenmischung wird eine zweite Pumpwelle ver-
wendet, die zur gleichen Zeit in den photorefraktiven Kristall einfillt, jedoch unter
einem anderen Einfallswinkel. Es wird gezeigt, dal damit die Verstirkung orts-
abhiingig und unabhingig von der Signalintensitét eingestellt werden kann [116].
Daraus folgt auch, dal die Summe der Pumpwellenintensititen beliebig gewihlt
(solange sie viel groker ist als die Signalintensitit) und somit der verfiighbaren Lei-
stung der Lichtquelle oder der geforderter Antwortzeit angepaft werden kann. Die
mogliche Verstarkung umfafst dabei einen groferen Bereich als bei der ZWM.

Die Verstiarkung bei der Dreiwellenmischung wird im folgenden Abschnitt expe-
rimentell und theoretisch beschrieben. Im Abschnitt 4.1.2 wird die Dreiwellenmi-
schung zur zweidimensionalen Beeinflussung des Intensititsprofils einer Welle ange-

wendet.

4.1.1 Verstiarkung der Signalwelle

Die Richtung des Energietransfers bei der Zweiwellenmischung héngt bei gegebener
experimenteller Anordnung letztlich vom Vorzeichen des elektrooptischen Koeffizi-
enten ab. Werden Signal- und Pumpwelle vertauscht, kehrt sich auch die Richtung
des Energietransfers um, aus einer verstirkten Signalwelle wird eine gedimpfte. Bei

Verwendung zweier Pumpwellen mit verschiedenen Vorzeichen der Einfallswinkel
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(Abb. 4.1, es werden wieder kleine Einfallswinkel angenommen) erreicht man somit
z.B. mit der einen Pumpwelle (A) eine Abschwichung, mit der anderen (B) eine
Verstarkung der Signalwelle. Es soll nun geklart werden, wie gro die Verstirkung
der Signalwelle bei gleichzeitigem Einfall beider Pumpwellen ist und wie sie von

deren Intensitdtsverhdltnis 3(0) in der Eintrittsfliche des Kristalls, mit

8(z) = 22,

I_,al[z)
abhingt. Es sei wieder vorausgesetzt, daf die Summe der Pumpwellenintensititen
I, und Ip viel groker als die Intensitédt der Signalwelle I ist, (I + Ip) > Is.

(4.1)

Die Verstiarkung wurde mit der Anordnung nach Abb. 4.1 mit ebenen Wel-
len in Abhéngigkeit von 3(0) gemessen. Dazu wurde fiir den Modulator M eine
A/2 Verzogerungsplatte eingesetzt, mit welcher der Polarisationswinkel ppg, vor
dem Polarisationsstrahlteiler eingestellt werden konnte. Dieser bestimmt das Tei-
lungsverhiiltnis zwischen den Pumpwellen A und B, es gilt 5(0) = tan?(¢pg) bzw.

wpst = arctan y/3(0). Die Linsen dienen der Abbildung.

PH M L PSt X
pl g - A1 A 3 Sp J—>
-
S B
0, 1‘
Sp * v D
6 K L D
Sp”‘ LMZ

Abbildung 4.1: Aufbau fiir die Dreiwellenmischung mit Pinhole und Strahl-
aufweitung PH, Spiegel Sp, Modulator (FLCD oder Verzigerungsplatte) M,
Linsen L, Polarisationsstrahlteiler PSt, Verzogerungsplatten A/2, BTO-Kristall
K und Detektor (Kamera oder Photodiode) D.

Die Messungen wurden an 2 verschiedenen BTO-Proben in longitudinaler Ori-
entierung durchgefiihrt, BTO10 (d = 10,0 mm) und BTO3 (d = 3,0 mm), die gemes-
senen Abhéngigkeiten sind in Abb. 4.2 dargestellt. Die Einfallswinkel der ebenen
Wellen (A = 633nm) betrugen 04 = —f0p = 23° die Intensititen waren [g =
3,0uW/em? und Iy + Ig = 0,23mW /em? ((I4 + Ig)/Is = 75). Fiir die Eingangs-
Polarisationswinkel wurde 45° fiir BTO10 und 80° fiir BT O3 gewihlt, so dalk unter
Beriicksichtigung der optischen Aktivitit der mittlere Polarisationswinkel im Kri-
stall 90° betrigt und die Kopplung maximal ist (2.32) [69]. Es wurde kein elektri-
sches Feld an den Kristall angelegt.
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Abbildung 4.2: Abhingigkeit der Dreiwellenmischungs-Verstirkung vom In-
tensitdtsverhiltnis 3(0) der Pumpwellen in BTO10 (a) und BTO3 (b) ohne
angelegtes elektrisches Feld.
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Zur Berechnung dieser Abhéingigkeit wird zunichst das aus 3 Wellen gebilde-
te Interferenzmuster betrachtet. Die kohiirente Uberlagerung der 3 Wellen mit den
komplexen Amplituden Agy, Aqg und Apgg ergibt die Intensitit I, = Iy+2Ag0 A0+
2A50Apy + 2A 40 Ay, wobel I die Gesamtintensitit ist. Im Gegensatz zur Zweiwel-
lenmischung (I;p = Iy + 2Ag0Apg) erhilt man 3 Gitter, die sich linear {iberlagern.
Allerdings ist die Modulationstiefe m (2.8) jedes einzelnen Gitters aufgrund der
hoheren Gesamtintensitit geringer als im Fall der Zweiwellenmischung.

Die Materialgleichungen (Kukhtarev-Gleichungen) sind nichtlinear, daher ist zu
erwarten, dals sich die entsprechenden photorefraktiven Gitter gegenseitig beeinflus-
sen. Dies wurde bisher auch schon in der Literatur fiir drei [49, 48| und mehr Wellen
[50] beschrieben. Die Nichtlinearitiit soll hier in erster Niherung vernachlissigt wer-
den.

Zunachst wird nur die Kopplung der Signalwelle mit den Pumpwellen und nicht
die Kopplung der Pumpwellen untereinander betrachtet. Die Absorption braucht
dabei nicht beriicksichtigt zu werden, da sie auf alle Wellen gleichermalen wirkt
und die Gesamtintensitit im stationédren Fall keinen Einfluf auf die Verstirkung hat.
Aus der Herleitung der gekoppelten Wellengleichungen fiir 2 Pumpwellen findet man,
dal die Kopplung der Signalwelle mit den Pumpwellen linear in 2 Anteile zerlegt
werden kann. Die Anderung der Signalamplitude dAgy kann dann durch dAg, =

dAZ,+ dAZ, beschrieben werden, mit

1
dr’l:ﬁ}n[z) = _im.‘:'_d(z)l—‘_‘;fl_dn(z) dz
1
dAgy(2) = Em.ﬁ'B(Z)F.S'ABO(Z) dz. (4.2)

['s ist die Kopplungskonstante fiir die Kopplung einer Pumpwelle mit der Signalwel-
le. Sie ist fiir beide Pumpwellen gleich (bis auf das Vorzeichen, das an den Anfang des
rechten Teils der Gleichung gezogen wurde), da die entsprechenden photorefraktiven
Gitter wegen des symmetrischen Einfalls (04 = —#p) die gleiche Raumfrequenz und
damit auch gleiche Amplituden haben. Mit den entsprechenden Modulationstiefen
mga(z) = 72'45“(?“'4"“(3) und mgp(z) = 72'43"(31)[;43“(3) folgt aus (4.2)
df’lsn = F_‘,';;E::)Tiﬂgn (Z) dz. (—13)
Die Pumpwellen werden durch die Kopplung mit der Signalwelle nicht beeinflufst
("undepleted pump approximation”, Abschnitt 2.2). Mit dem Ansatz eines konstan-
ten (3(z) = [y fiir das Intensitdtsverhéltnis, kann (4.3) einfach gelost werden, man
erhilt

. B 1
Is(z) = Is(0)e* $5o717, (4.4)
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Die entsprechende Kurve ist in Abb. 4.3 (durchgezogene Linie) dargestellt. T'g
wurde so gewihlt, dak diese mit den experimentellen Ergebnissen an den Stellen
arctan /3y = 0 und arctan v/, = 90° (entspricht jeweils der Zweiwellenmischung)
iibereinstimmt (BTO10: T's = 0,25cm ! und BTO3: T's = 0,22c¢m !). Man er-
kennt, dak fiir die gleiche Intensitéit beider Pumpwellen (arctan /Gy = 45°) keine
Verstidrkung auftritt (G = 0). Hier wird die Abschwiichung durch Pumpwelle A
gerade durch die Verstarkung durch Pumpwelle B kompensiert.

80% S R N R Bo=B(0)

60%
’ - - = - By=B(d)
40%

20%
O
0%

-20%

-40%

_60% lléllillilléllill
0° 15° 30° 45° 60° 75° 90°

arctan’/B(0)

Abbildung 4.3: Berechnete Dreiwellenmischungs-Verstiarkung fiir konstantes

3(z) = By. Durchgezogene Linie: 3y hat den Wert an der Eintrittsfliche des
Kristalls. Gestrichelt: G hat den Wert an der Austrittsfliche des Kristalls. Im

Kristallinneren variiert 3(z) zwischen beiden Grenzfillen.

Eines der drei Gitter im Kristall (zwischen beiden Pumpwellen) bewirkt eine
Kopplung zwischen den Pumpwellen. Damit gilt nicht mehr die ,undepleted pump
approximation”, und [ kann sich im Kristall entlang der Ausbreitungsrichtung éan-

dern. Die gekoppelten Wellengleichungen ergeben
IJfIJI[Z) - ﬁ[[])ﬁ QI‘AB? [—15)

wobei I'4p die Kopplungskonstante zwischen den Pumpwellen ist. Es muf erwihnt
werden, dak fiir #(z) =~ 1 die Modulationstiefe m(z) = 1 ist, d.h., der harmonische
Ansatz im Kukhtarev-Modell nicht mehr gut zur Beschreibung geeignet ist. Hohere
Ordnungen bei der Berechnung von m werden in [51| untersucht. Andererseits ist
die Abweichung der Niherung von den experimentellen Ergebnissen fiir m — 1
oftmals kleiner, als man erwarten wiirde [43|. Es wird sich hier zeigen, daf in
diesem Fall (selbst im weiter unten besprochenen Driftfall) die Experimente gut mit

den Rechnungen iibereinstimmen.
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Aus den experimentellen Werten 3(d) = 0,30 in BTO10 und (d) = 0,79in BTO3
fiir ein Eingangsverhiltnis $(0) = 1 wird die Kopplungskonstante I' 4z = 0,60 cm *
in BTO10 und I'yp = 0,40cm ! in BTO3 abgeleitet. Diese unterscheiden sich von
den Werten fiir I'g aufgrund der unterschiedlichen Raumfrequenz der entsprechenden
Gitter.

Der (indirekte) Einfluk der Kopplung der Pumpwellen miteinander auf die Signal-
welle kann einfach abgeschiitzt werden. Wird in Gleichung (4.4) fiir den konstan-
ten Wert [, statt des Eingangsverhdltnisses (3(0) der nach (4.5) berechnete Wert
By = [B(d) genommen, so ergibt sich eine Deformation der Verstdrkungskurve in
Abb. 4.3 (gestrichelte Linie). Bei arctan /By = 45° wird die Signalwelle deutlich
abgeschwicht, da hier Pumpwelle A eine hohere Intensitit als Pumpwelle B hat.

Daraus wird klar, dak der Einfluls der Kopplung der Pumpwellen untereinander
beriicksichtigt werden muf. Dies erreicht man durch Einsetzen von (4.5) in (4.3),
womit man
B3(0)e #ass —1

dAgy =Dy [
S (,s’f(o)e 2Wanz 1

) Ago(2) dz (4.6)

erhilt. Nach Integration findet man fiir die Signalintensitit

B(0)2e a8z 4 25(0) + X anz S/2an -

Is(z) = I5(0) ( (3(0) 4 1)2

Die anhand dieser Gleichung berechnete Verstarkung der Signalwelle ist in Abb.
4.2 (durchgezogene Linie) fiir die Parameter beider Kristalle (mit obigen Werte fiir
die Kopplungskonstanten) dargestellt. Die berechneten Kurven stimmen quanti-
tativ gut mit den gemessenen iiberein. Man erkennt, daf die Verschiebung des
Nulldurchgangs in BTO10 stéirker ist als in BTO3. Dies liegt am groferen Energie-
transfer zwischen den Pumpwellen im lingeren BTO10-Kristall. Die Berechnungen
bauen auf den skalaren Gleichungen auf, d.h., optische Aktivitit und Doppelbre-
chung sind nicht beriicksichtigt. Dies ist nahe einer Eigenmode der Doppelbrechung
eine gute Naherung, wenn die Drehung der Polarisation aufgrund der optischen Ak-
tivitdt klein ist (diinne Kristalle). Numerische Berechnungen haben gezeigt, daf
auch bei den hier verwendeten dickeren Kristallen der Fehler unterhalb der Mefun-
sicherheit bleibt, wenn anstelle des elektrooptischen Koeffizienten ein “effektiver”
Koeffizient gewihlt wird. Dieser ist durch die obige experimentelle Bestimmung der
Kopplungskonstanten implizit enthalten.

Es soll erwihnt werden, dak im Diffusionsfall (ohne angelegtes elektrisches Feld)
die Phasen der beteiligten Wellen durch die Wellenkopplung nicht beeinfluft wer-

den, I ist reellwertig, wie es z.B. fiir die Interferometrie wichtig ist. Gegeniiber der
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Zweiwellenmischung erreicht man einen verdoppelten Umfang des Verstiarkungsbe-
reiches bzw. einen doppelten Dynamikumfang, da sowohl positive als auch negative
Verstidrkung erreicht werden kann. Der Verstidrkungsbereich kann (wie auch bei der
Zweiwellenmischung) durch ein elektrisches Wechselfeld vergrokert werden. Ist die
Wechselperiode viel kiirzer als die photorefraktive Antwortzeit, so ist auch in diesem
Fall die Kopplungskonstante reellwertig, und die relativen Phasenverteilungen der
Wellen werden nicht verdndert (wohingegen die absolute Phase durch die induzierte
Doppelbrechung veréndert wird [59, 117]).

In Abb. 4.4 ist die gemessene Verstiarkung der Signalwelle in BTO10 bei angeleg-
tem elektrischen Rechteck-Wechselfeld (Eyy = 6kV/em, fyy = 20Hz, 4 = —0p =
10,4°) dargestellt. Man erkennt, dak der Verstdrkungsbereich durch das Feld auf

[-70 %...4+358 %| erweitert wird, was einem Kontrast von iiber 15:1 entspricht.

400% i i i i i | = =O- = gemessen

300% ——— berechnet

200%
O
100%

0%

-100%
0° 15 30° 45° 60° 75° 90°

arctan’}/3(0)

Abbildung 4.4: Abhingigkeit der Dreiwellenmischungs-Verstirkung vom In-
tensitdtsverhiltnis 3(0) der Pumpwellen in BTO10 mit angelegtem elektrischen
Rechteck-Wechselfeld (6,0 kV/cm).

4.1.2 Formung des Intensitatsprofils

Verwendet man als Modulator M in Abb. 4.1 (S. 66) ein Display, welches ortsab-
héngig den Polarisationswinkel der Welle steuert (z.B. ein geeignetes Fliissigkristall-
display, "LCD”), so kann das Teilungsverhéltnis am Polarisationsstrahlteiler ortsab-
hingig eingestellt werden. Durch eine geeignete Abbildung (hier wurde durch die
Linsen eine 4 f-Abbildung verwirklicht) wird das Display auf den Kristall abgebildet

und die Signalwelle entsprechend ortsabhéngig verstarkt.
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Um dies zu untersuchen, wurde ein ferroelektrisches Fliissigkristalldisplay (F-
LCD) eingesetzt, welches den Polarisationswinkel zwischen 2 Zustéinden umschalten
kann. Als Detektor wurde eine CCD-Videokamera (bekannter Empfindlichkeits-
kennlinie) verwendet. Fiir das Eingangsmuster aus Abb. 4.5 ergibt sich die in Abb.
4.6 dargestellte stationdre Verstirkung der Signalwelle. Die experimentellen Para-
meter stimmen mit denen fiir die Messung in Abb. 4.4 iiberein, d.h., es war wieder
ein elektrisches Rechteck-Wechselfeld an den Kristall BTO10 angelegt.

Abbildung 4.5: Im F-LCD dargestelltes Bild. Die 2 Graustufen entsprechen
den 2 Schaltzustédnden des Displays und damit 2 Teilungsverhiltnissen hinter

dem Polarisationsstrahlteiler.

100 % ~

50 %

G 0 % -

-50 %

Abbildung 4.6: Gemessene Verteilung der Signalverstirkung.

Die nach Abb. 4.4 erreichbaren Verstiarkungswerte werden hier nicht erreicht. Die
Ursache ist zum einen, dafs durch das verwendete F-LCD nicht zwischen senkrechten
linearen Polarisationswinkeln umgeschaltet wird (die Polarisationswinkel unterschie-

den sich um 40°). Die Wellen werden durch das Display elliptisch polarisiert. Beides
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fithrt dazu, daks nicht die ganze Intensitéit in eine der Pumpwellen allein geleitet wird
und somit die maximale Verstiarkung nicht erreicht wird. Zum anderen fiihrt das
Auffrischen des LCD-Bildes (viele Male pro Sekunde) vermutlich zu Schwankun-
gen in der Phase des transmittierten Lichts, was den Aufbau des photorefraktiven
Gitters beeintrachtigt.

Man erkennt in Abb. 4.6, dal die Flanken in x-Richtung breiter sind als in
v-Richtung. Diese Verbreiterung wurde noch deutlicher bei den Messungen mit gro-
ferem Einfallswinkel (Messungen ohne elektrisches Feld) beobachtet. Der Grund
liegt darin, dak korrespondierende Strahlbiindel der Pumpwellen A und B (die z.B.
einem Bildpunkt des Displays entsprechen) nicht iiber die gesamte Tiefe des Kri-
stalls iiberlappen, wie in Abb. 4.7 dargestellt. Es ergibt sich ein ,Unschérfe*-Bereich
in x-Richtung mit der Breite u = d tan(#). Dieser Bereich ist bei kleineren Einfalls-

winkeln oder kiirzeren Kristallen kleiner.

Abbildung 4.7: ijb(!l"li—ippllllg korrespondierender Strahlbiindel.

Es wurde gezeigt, dal die Dreiwellenmischung zur zweidimensionalen Beeinflus-
sung der Intensititsverteilung einer Welle angewendet werden kann. Auch hier wird
die Phasenverteilung der Signalwelle im Diffusionsfall oder im Driftfall mit symme-
trischem elektrischen Wechselfeld hinreichend hoher Frequenz nicht verdndert, was
z.B. bei direkter Beeinflussung der Signalwelle mit einem LC-Display nicht der Fall

ware.

4.2 Echtzeit-Hologramminterferometrie mit doppel-
ter Zweiwellenmischung

Ein durch zwei (oder mehr) kohédrente Wellen geschriebenes Gitter bewirkt, wie
schon beschrieben, eine Kopplung der Wellen, d.h. die wechselseitige Beeinflussung
von Intensitdt, Phase oder Polarisation. Die Verstirkung (Abschwichung) der Si-

gnalwelle kann aufgrund der Linearitit der Wellenausbreitung auch als konstruktive
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(destruktive) Uberlagerung der unbeeinfluten Signalwelle mit der gebeugten Pump-
welle betrachtet werden, wie es in Abb. 4.8 dargestellt ist.

mit der Signalwelle S. Es sind K: Kristall, G: Phasengitter, D: Detektor.

Es sei wieder Ip > I4 vorausgesetzt mit der Naherung einer konstanten Pump-
wellenamplitude (,undepleted pump approximation®, siche Abschnitt 2.2) und einer
geringen Modulationstiefe des Interferenzmusters und des photorefraktiven Gitters.
Aufgrund des geringen Beugungswirkungsgrades (Grokenordnung 1%, auch mit an-
gelegtem Rechteckfeld) kann die Beugung der Signalwelle vernachlissigt werden.
Andererseits fiihrt die Beugung der Pumpwelle aufgrund ihrer hohen Intensitét i.a.
zu einer deutlichen Beeinflussung der Signalwelle.

Im Sinne der Interferometrie kann die gebeugte Pumpwelle als Referenzwelle
in einem Zweistrahlinterferometer betrachtet werden. Im stationdren Fall wird die
Signalwelle unabhéngig von ihrer Intensitit und Phase homogen verstirkt. Dies
bedeutet, dal die komplexe Amplitude der Referenzwelle proportional zur Ampli-
tude der stationdren Signalwelle ist bzw. dal die Referenzwelle eine holographische
Rekonstruktion der Signalwelle ist. Der Proportionalititsfaktor hingt von den ex-
perimentellen Bedingungen, d.h. von der Raumfrequenz des Gitters, der Grife eines
angelegten elektrischen Feldes und dem verwendeten Kristall ab.

Auf eine Anderung in der Signalwelle reagiert das photorefraktive Medium in-
nerhalb der Antwortzeit, d.h. verzogert. Somit bleibt die Referenzwelle in einem
Zeitraum, der viel kiirzer ist als die Antwortzeit, niherungsweise unverindert. Pho-
torefraktive Kristalle konnen somit als holographische Speicher in der Echtzeit-
Hologramminterferometrie [120, 121] zur Messung von Phasenéinderungen in der
Signalwelle verwendet werden.

In den folgenden Abschnitten werden durch Verwendung zweier Pumpwellen
zwel unabhéingige Referenzwellen verschiedener Phase erzeugt. Dies entspricht ei-
nem Phasenschiebeverfahren und ermoglicht die Verbesserung der Phasenauflésung
und die Vergroferung des Eindeutigkeitsbereich fiir die Phasendifferenz-Bestimmung
[122, 123|. Es werden der Diffusionsfall (ohne angelegtes elektrisches Feld) und der
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Driftfall (mit elektrischem Gleichfeld), die beide unterschiedliche Eigenschaften zei-
gen, in den Abschnitten 4.2.2 und 4.2.3 untersucht. Die zwei Referenzwellen werden
durch 2 verschiedene photorefraktive Gitter erzeugt, die entweder rdumlich getrennt
sind (rdumliches Multiplexing, Abschnitt 4.2.4) oder im selben Raumbereich des
Kristalls liegen, aber zeitlich abwechselnd geschrieben und ausgelesen werden (zeit-
liches Multiplexing, Abschnitt 4.2.5).

4.2.1 Intensitit im Interferogramm

Die Proportionalitit der Referenzamplitude Agg zur stationdren Signalamplitude
ATat kann durch die Gleichung
, - pstat
z"l By = L ‘ fl:-nd
= |V]de . g (48)
beschrieben werden. Die komplexwertige Konstante V7 hiangt vom verwendeten Kri-
stall, dem Einfallswinkel (bzw. der Raumfrequenz des Gitters) und dem angelegten
Feld ab. ¢ beschreibt die Phasendifferenz zwischen der Referenzwelle und der sta-

tionaren Signalwelle.

Die Uberlagerung beider Wellen bildet ein Interferogramm mit der Intensitit
Y = I502% 4 Tpo + £/ IS5 Irg cos(¢). (4.9)
Eine Anderung der Signalamplitude kann in der Form
Agy = K AStatel Avs (4.10)

geschrieben werden, wobei K eine Betragsinderung beschreibt und Agg eine Pha-
seninderung. Die Intensitdt des Interferogramms ist nach dieser Anderung (bei

unverénderter Referenzwelle) durch
Iip = K2I350 4 Tag + ) K2I858 Ty cos (6 + Agps) (4.11)

Zur Auswertung wird nur die relative Intensititsinderung AG im Interfero-

gegeben.

gramm betrachtet. Sie ist definiert durch

IIF

stat
IH"

AG = (4.12)

Diese wird in den folgenden Abschnitten getrennt fiir den Driftfall und den Dif-

fusionsfall berechnet.
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4.2.2 Diffusionsfall

Im feldfreien Fall ist V" reellwertig, d.h. je nach Richtung des Energietranstfers positiv
oder negativ (¢ kann die Werte 0° und 180° annehmen).
Setzt man (4.9) und (4.11) in (4.12) ein, so erhélt man fiir die relative Intensi-

tatsinderung im Diffusionsfall

K% —1+42V(Kcos(Aps) — 1)

AG =
(V +1)2

(4.13)

Eine Vertauschung der Einfallswinkel von Signal- und Pumpwelle bewirkt eine
Umkehr des Energietransfers, wie schon im Abschnitt 4.1 dargestellt. Diese Umkehr
findet auch beim Umschalten zwischen den Pumpwellen P 4 und P im Aufbau von
Abb. 4.9 statt. Die Pumpwellen fallen hier zunichst in verschiedene Regionen des
Kristalls ein (rechtes Teilbild). In beiden Wechselwirkungsgebieten A und B findet

Zweiwellenmischung statt mit verschiedenen Faktoren VA und VB,

Abbildung 4.9: Aufbau der doppelten Zweiwellenmischung mit Signalwelle

S, Pumpwellen P 4 und Pg, Laser L, Strahlteiler ST, Spiegel Sp (Sp* mit Piezo-
steller), photorefraktivem Kristall K, Hochspannungsquelle Uy und Detektor
D (Photodiode oder CCD-Kamera). Rechte Abbildung: Die Pumpwellen fallen

in verschiedene Regionen A und B des Kristalls.

Es werden hier wieder kleine Einfallswinkel der Wellen angenommen (d.h., die
x-Komponenten der Wellenvektoren k und z-Komponente des Gittervektors K¢ kon-
nen vernachldssigt werden). Die Betrachtungen sind zunéchst auf ebene Wellen (mit
homogener Intensitét) beschrinkt.

Abb. 4.10 (Kreuze und Kreise) zeigt die gemessene relative Intensitdtsinderung
in einem BTO-Kristall (,BTO10“ mit Linge d = 10,0 mm und Breite b = 10,0 mm,
longitudinale Orientierung) nach einer Phasendnderung Apg in der Signalwelle. Die

Intensitat der Welle wurde dabei nicht verdndert.
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Die Intensititen der Wellen (A = 633nm) betrugen Iﬁ = IE = 600 uW /cm?
und Iy = 30 uW/em? (Ip/Is = 20). Damit lag die photorefraktive Antwortzeit im
Bereich von 30s. Die Einfallswinkel waren 84 = —fg = 23°, alle Wellen waren
linear polarisiert mit ¢ = 55° (was im Mittel iiber die Linge des Kristalls etwa
einer vertikalen Polarisation entspricht). Die Phasenschiebung wurde durch einen
geregelten Piezosteller am Spiegel Sp™ des Aufbaus in Abb. 4.9 erzeugt.

Fiir die nach (4.13) berechneten Kurven (Linien in Abb. 4.10) wurden die Werte

fiir V' so gewihlt, dak eine moglichst gute Ubereinstimmung mit der Messung vorlag:

VA =_0,23
VB = 10,20

Die Betriage der Werte sind in den Regionen A und B verschieden, da sich auf-
grund der Kopplung in B die Modulationstiefe im Kristall entlang der Ausbreitungs-
richtung vergrofkert, in A verringert und somit die Gitter im Mittel verschiedene

Amplituden haben.

T T T eoel 1 1] o a¢

150 x AGB

100 — berechnet
s 50 :
] 5
a2 0 :

-50 | : ke

_100 i 1 i 1 i 1 i 1 1 1 i 1 1

-180 -120 -60 0 60 120 180
Ags(®)

Abbildung 4.10: Gemessene und berechnete relative Intensititsinderung im

Interferogramm nach einer Phasendnderung in der Signalwelle.

Aus einer gemessenen relativen Intensititsinderung kann nach Abb. 4.10 auf die
Phasendnderung zuriickgeschlossen werden. Fiir die Bestimmung der Phasenénde-

rung gibt es jedoch Einschrinkungen:

1. Die Eindeutigkeit ist auf einen Bereich von 180° beschrinkt, das Vorzeichen

von Aypg kann nicht bestimmt werden.

2. Aufgrund des harmonischen Kurvenverlaufs ist die Auflésung gering an den
Stellen Apg = k- 180° (k ganzzahlig).
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3. Bei einer beliebigen Anderung der komplexen Signalamplitude kann nicht mehr
eindeutig auf die Phasen- oder Intensititsinderung in der Signalwelle zuriick-

geschlossen werden.

Unter der Voraussetzung, daf in den Regionen A und B die gleiche Anderung in
der Signalwelle auftritt, konnen beide relativen Intensititsinderungen gemeinsam
zur Auswertung verwendet werden. Die entsprechende Darstellung von AG# und
AG? ist in Abb. 4.11 zu sehen. Man erkennt, dak bei einer gegebenen Intensitiitsin-
derung K? die Punkte fiir verschiedene Phaseniinderungen auf einer Geraden liegen.
Verschiedene Intensititsianderungen entsprechen verschiedenen Geraden. Die Gera-
den schneiden sich nicht, d.h., jede Anderung der komplexen Signalamplitude kann

eindeutig bestimmt werden.

o K=0,766
A K=0,866
X K=1

A K=1,155
O K=1,305

—&— berechnet

AGH (%)

Abbildung 4.11: Gemessene und berechnete relative Intensitétsinderungen
bei gemeinsamer Auswertung beider Regionen nach einer Phasen- und Intensi-

tatsinderung in der Signalwelle.

Durch die gemeinsame Auswertung der Mekdaten aus beiden Regionen A und B
fallt somit die dritte Einschrinkung in obiger Auflistung weg, d.h., im Diffusionsfall

gilt:

e Phasen- und Intensititsinderungen in der Signalwelle kénnen eindeutig unter-

schieden werden.

Die anderen beiden Einschriankungen werden durch Anlegen eines elektrischen

Gleichfeldes beseitigt, wie im folgenden beschrieben wird.
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4.2.3 Driftfall

Das Anlegen eines elektrischen Gleichfeldes an den Kristall (Driftfall) bewirkt im sta-
tiondren Zustand eine Phasendnderung des photorefraktiven Feldgitters Ego (2.12)
und somit eine entsprechende Phaseninderung der an diesem Gitter gebeugten Wel-
le. Der Faktor V' wird komplexwertig, d.h., die Phasendifferenz ¢ nimmt einen vom
angelegten Feld abhingigen Wert ungleich 0°/180° an.

Zur Berechnung der relativen Intensititsinderung sei nun vorausgesetzt, dak sich
die Intensitdt der Signalwelle nicht dndert (K = 1). Mit (4.9) und (4.11) folgt aus
(4.12) fiir den Driftfall

AG — olVI{cos(Bps — @) — cos(9))
V]2 +2[V]cos(¢p) +1

(4.14)

Mekwerte fiir verschiedene Phaseninderungen in der Signalwelle sind in Abb.
4.12 fiir die elektrischen Gleichfelder Ey = 2,0kV/cm und Ey = 6,7kV/cm darge-
stellt. Die experimentellen Parameter sind die gleichen wie im Diffusionsfall. Fiir
die berechneten Kurven wurden die Werte fiir V' und ¢ so gewihlt, dak die beste

Ubereinstimmung mit den Mefkwerten vorlag,

Ey=20kV/em: |[VA]=0264, oM =151°
VBl =0325, ¢B=34°

Ey=6,7kV/em: |[VA] =068, oM =152°
VB =062, of =094

Die Kurven sind im Vergleich zum Diffusionsfall verschoben und haben eine gro-
Kere Amplitude. Amplituden und Phasen dndern sich mit der Groke des angelegten
Feldes. In der gemeinsamen Auswertung der Interferogramme aus Regionen A und
B, Abb. 4.13, liegen die Werte auf einer Ellipse. Fiir verschiedene Vorzeichen der
Phasendnderungen ergeben sich verschiedene Positionen auf dieser. Man erkennt,
dak insbesondere fiir ein hohes elektrisches Feld die Auflosung fiir die Bestimmung
der Phasendnderung Aypg an den Stellen 0° und 180° sehr hoch ist. Aus dem
Vergleich mit den berechneten Kurven und aus Wiederholungsmessungen wird eine
Auflosung von \/50 bei Ey = 6,7kV/cm abgeschétzt.

Somit bringt die doppelte Auswertung im Driftfall folgende Vorteile fiir die Echt-

zeit-Hologramminterferometrie:

e Die Eindeutigkeit der Bestimmung von Ay, ist auf einen Bereich von 360°

erweitert, das Vorzeichen kann bestimmt werden.

e Hohe Auflésung an den Stellen Apg = k- 180° (k ganzzahlig).
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Abbildung 4.12: Gemessene und berechnete relative Intensitdtsinderung im

Interferogramm nach einer Phasenénderung in der Signalwelle. Ey =2,0kV/cm

(a) und 6,7kV/cm (b).
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Abbildung 4.13: Gemessene und berechnete relative Intensitdtsinderungen
bei gemeinsamer Auswertung beider Regionen nach einer Phasendnderung in

der Signalwelle. Ey = 2,0kV/cm (a) und 6,7kV /cm (b).
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4.2.4 Raumliches Multiplexing

In diesem Abschnitt sollen inhomogene Phasenidnderungen in der Signalwelle gemes-
sen werden. Um dies zweidimensional mit der Methode der doppelten Auswertung
durchzufiihren, muf die Anderung in jedem Teilbereich der Welle sowohl in Region
A als auch in Region B gemessen werden. Dies kann z.B. durch Amplitudenteilung
der Signalwelle an einem Strahlteiler geschehen, wie in Abb. 4.14 (a) dargestellt
(in diesem Beispiel muk ein Gangunterschied zwischen beiden Teilen beriicksichtigt
werden). Zur Auswertung werden Intensititséinderung in korrespondierenden Teilen

des Interferogramms gemeinsam herangezogen.

Pg

Blende B

@) PB (b) S

Abbildung 4.14: Réumliches Multiplexing: durch Amplitudenteilung (a)

oder durch Erzeugung einer abwechselnden Folge von Schichten A und B (b).

Eine andere Moglichkeit ist, durch entsprechende Blenden in den Wegen beider
Pumpwellen eine abwechselnde Folge von Schichten A und B zu schaffen, wie in Abb.
4.14 (b) dargestellt. Benachbarte Schichten kénnen gemeinsam zur Auswertung
herangezogen werden, wenn Anderungen in der Signalwelle in vertikaler Richtung
grofriumig sind im Vergleich zum Abstand der Schichten.

Fiir die Messungen wurde eine 4f—Abbildung im Signalstrahlengang des Auf-
baus in Abb. 4.9 installiert, welche das jeweilige Objekt in den Kristall abbildet.
Damit wurde im Diffusionsfall die Anderung der komplexen Signalamplitude nach
Einfiigen eines Graufilters gemessen. Es zeigt sich, dal dieser eine inhomogene Pha-
sendnderung in der Signalwelle bewirkt. Abb. 4.15 (a) zeigt den stationdren Zustand
der ungestorten Signalwelle mit einer abwechselnden Folge von Regionen A und B
(dunkle und helle Streifen). Unmittelbar nach Einbringen des Graufilters ergab sich
die in Teilbild (b) dargestellte Intensitédtsverteilung. Die Abnahme der mittleren
Intensitit resultiert aus der Absorption durch den Filter. Die harmonische Modu-
lation in horizontaler Richtung stammt von einem Keilfehler der Filterplatte. Die

relativen Intensititsinderung AG zwischen beiden Bildern wird nun zur Auswertung
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herangezogen. Die Absorption des Filters bestimmt die Position der Geraden, auf
der die Punkte [GA, GB) in der Darstellung von Abb. 4.11 liegen. Aus der Position
eines Punktes auf der Geraden kann die entsprechende Phasenéinderung bestimmt

werden.

(b)

Abbildung 4.15: Aufnahme der verstirkten Signalwelle im stationdren Zu-
stand vor dem Einfiigen des Graufilters (a), unmittelbar nach Einfiigen des

Filters (b) und im nachfolgenden stationédren Fall (c).

Nach einer hinreichend langen Zeit (Minuten) nach dem Einfiigen des Filters
wird ein neuer stationdrer Zustand erreicht (Teilbild c), dessen Intensitétsverteilung
sich nur um einen konstanten Faktor vom Ausgangszustand (a) unterscheidet. Von

diesem Zustand aus kann wieder eine neue Messung beginnen.

4.2.5 Zeitliches Multiplexing

Im Gegensatz zur rdumlichen Trennung der Regionen A und B (rdumliches Multiple-
xing) wird in diesem Abschnitt eine zeitliche Trennung untersucht. In einem Autbau
entsprechend Abb. 4.16 fallen beide Pumpwellen mit der Signalwelle in denselben
Bereich des Kristalls, jedoch in zeitlich abwechselnder Folge (periodisch). Dies wird
durch gegenphasiges Schalten der Intensitédts-Modulatoren (z.B. elektromechanische
Shutter oder Pockelszellen) erreicht. Somit findet zu jeder Zeit im Kristallvolumen
eine Wechselwirkung der Signalwelle mit nur einer Pumpwelle statt.

Es entstehen zwei in erster Niherung unabhéngige photorefraktive Gitter. In
jeder Halbperiode wird eines der Gitter geschrieben bzw. aufgefrischt und dabei
das andere Gitter etwas geschwicht. Wird die Umschaltperiode deutlich kiirzer
gewihlt als die photorefraktive Antwortzeit, so kdnnen beide Gitter (und somit die
entsprechenden Faktoren V') im stationdren Zustand innerhalb jeder Halbperiode
als konstant angesehen werden. Jedes Gitter kann aufgrund der Bragg-Bedingung
(Abschnitt 2.2) nur von der entsprechenden Pumpwelle augelesen werden. Somit

existiert in jeder Halbperiode neben der Signalwelle nur eine Referenzwelle. Beide
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Abbildung 4.16: Zeitliches Multiplexing: die Pumpwellen P4 und Pg fal-

Obj

len in zeitlich abwechselnder Folge in den selben Bereich des Kristalls K. Der
Detektor D (CCD-Kamera) ist iiber ,Snc® mit den Modulatoren Shy und Shpg
synchronisiert. Die Linsen L dienen der 4f-Abbildung des Objekts ,,Obj* auf

die Detektorebene.

Referenzwellen unterscheiden sich, wie beim raumlichen Multiplexing, im komplexen
Faktor V.

Mit dem Kristall BTO10 und einem elektrischen Feld Ey = -6,7kV/cm wur-
de eine Kalibriermessung durchgefiihrt, d.h. die Konstanten VA und VB bestimmt
(entsprechend den Abbildungen 4.12 und 4.13). Sie haben aufgrund des abwechseln-
den Schreibens und Loschens etwa den halben Betrag gegeniiber den Werten beim
raumlichen Multiplexing [|1A| =0,264, o™ = —143° und VB =0,252, ¢B = —78°,
negative Phasen wegen negativem angelegten Feld).

Mit dieser Anordnung wurden Phasendnderungen gemessen, die einmal durch
Erwarmung der Luft im Signalstrahlengang mit einer heifen Lotkolbenspitze und
einmal durch Drehen einer Zylinderlinse bewirkt wurden. Fiir die Messungen wur-
den die Modulatoren mit dem Bildtakt der CCD-Kamera synchronisiert, so daf ein
Interferogramm innerhalb eines Halbbildes der Kamera aufgenommen werden konn-
te. Damit kénnen beide Interferogramme (mit Referenzwelle A und B) innerhalb
eines Vollbildes aufgenommen werden. Dies ermoglicht prinzipiell die Verfolgung
von Phasendnderungen im Videotakt.

Abb. 4.17 (a) zeigt die Phasenéinderung unmittelbar nach Einfiihren der hei-
fen Lotkolbenspitze und (b) nach Drehen der Zylinderlinse (Brennweite f = 4m).
Die Genauigkeit liegt, wie aus Wiederholungsmessungen hervorgeht, bei etwa A\/10.
Sie ist also schlechter als bei den Kalibriermessungen mit ebenen Wellen und Ver-
wendung einer Photodiode als Detektor (A/50). Die Griinde sind mdglicherweise
zusitzliche Vibrationen im Aufbau und Luftturbulenzen (zwischen den Aufnahmen

des stationdren und des verdnderten Zustands liegen etwa 20s Sekunden, in die-
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Abbildung 4.17: Phaseninderung bei Erwirmung der Luft mit einem Lot-
kolben (a) und nach Drehen einer Zylinderlinse mit f = 4m (b), ausgehend

vom stationdren Zustand, gemessen mit zeitlichem Multiplexing (25Hz).

sem Zeitraum wurde die Belichtung ausgeschaltet), Kristallinhomogenititen sowie
Nichtlinearitét, Rauschen und Quantisierungsfehler (8 Bit) von Kamera und Frame-
grabber. Es sei noch erwihnt, dak die oben erwéhnte hohe Auflésung von \/50 sehr
hohe Anspriiche an das Labor und die Elemente des Aufbaus stellt. Schallwellen
oder leichtes Beriihren der massiven optischen Bank waren schon als Intensitéts-
schwankungen am Detektor mefbar.

Bisher wurden noch keine Untersuchungen zur Reproduzierbarkeit der Messung
bzw. der Langzeitstabilitit der Faktoren V' gemacht. Es wurde gezeigt, dalk die
doppelte ZWM in der Echtzeit-Hologramminterferometrie eingesetzt werden kann.
Die doppelte Information, welche man mit den zwei erzeugten Referenzwellen er-
héilt, entspricht einem Phasenschiebeverfahren und ermdoglicht damit eine genauere
und tiber einen Bereich von 360 ° eindeutige Messung von Phasendnderungen in der
Signalwelle gegeniiber der einfachen Zweiwellenmischung. Dabei sind auch kontinu-

ierliche Messungen im Videotakt moglich.
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Zusammenfassung und Ausblick

5.1 Zusammenfassung

Gegenstand der Untersuchungen sind photorefraktive Sillenit-Kristalle, d.h. BGO,
BSO und BTO. Neue optische Anordnungen, welche die Charakterisierung dieser
Medien beziiglich ihrer photorefraktiven Eigenschaften als auch ihre Anwendung in
der Interferometrie und Strahlprofilformung ermdoglichen, werden experimentell und
in Simulationsrechnungen untersucht.

In Abschnitt 2.4 wird iiber ungewohnliche Eigenschaften, das sind untypisch hohe
Photoempfindlichkeit und Absorption im roten Spektralbereich, Oszillation der Ver-
stiarkung in der Zweiwellenmischung (ZWM), verhdltnismifig langsame Schwichung
des eingeschriebenen Gitters beim Auslesen und Resistenz des Gitters gegen Loschen
bei homogener Beleuchtung einer nominell reinen BSO-Probe berichtet. Die Resi-
stenz (Halbierung der Gitteramplitude nach 12 Stunden Beleuchtung) macht dieses
Material zu einem vielversprechenden Kandidaten fiir die optisch-holographische
Speicherung mit Uberlagerung vieler Volumenhologramme (Multiplexing).

Die iiblicherweise gute Beschreibung des photorefraktiven Prozesses in Silleniten
mit dem einfachen Bandtransportmodell mit nur einer Art von Ladungstrigern ge-
niigt bei diesem Material nicht. Vielmehr miissen Locherleitung und vermutlich auch
“shallow traps” (Niveaus nahe der Bandkante), wie sie beispielsweise meist bei fer-
roelektrischen photorefraktiven Kristallen vorzufinden sind, berticksichtigt werden.
Um die Eigenschaften auf spezielle Dotierungen zuriickzufiihren, wurden chemische
Analysen durchfiihrt. Der Vergleich mit einem anderen BSO-Kristall, der andere
optische Eigenschaften aufweist, zeigt zwar verschiedene Konzentrationen einiger
Elemente, jedoch ermdoglicht er keine Zuordnung zwischen den Elementen und den

Materialeigenschaften.
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In der ZWM werden durch geeignete Begrenzung der Strahlbiindel (nichtebe-
ne Wellen) bestimmte Wechselwirkungsgeometrien realisiert. Diese ermdglichen die
Bestimmung der Abhéngigkeit der ZWM-Verstiarkung z.B. von der Kristalldicke
(,ITrapezgeomtrie® ), vom Eingangs-Polarisationswinkel (,Rhombusgeometrie®) oder
von der Gitter-Raumfrequenz (,Zylindergeometrie®) in einer Messung mittels orts-
auflosendem Photodetektor (Abschnitt 3.2). Andererseits konnen derartige Wech-
selwirkungsgeometrien eingesetzt werden, um das Intensititsprofil einer Welle zu

verdndern, z.B. um ein Gauksches Profil zu glitten (Abschnitt 3.3).

Die in Abschnitt 3.1 zur Berechnung der Zweiwellenmischung mit nichtebenen
Wellen vorgestellten erweiterten vektoriellen Koppelgleichungen werden zur Simula-
tion der Kopplung nichtebener Wellen verwendet. Der Vergleich der experimentellen
Ergebnisse mit den numerischen Resultaten liefert Kristallparameter wie Donator-
und Akzeptorzahldichte, optische Aktivitit und Kristallschnitt.

Es zeigt sich, dak die Ergebnisse fiir den Kristallschnitt aus den optischen Mes-
sungen mit den Resultaten von Rontgenmessungen innerhalb der Fehlergrenzen
(£1,5°) iibereinstimmen. Aufgrund der hohen Absorption der Roéntgenstrahlung
in Silleniten wurde fiir die Rontgenmessungen eine Reflexionsanordnung erfolgreich
angewendet.

Bei Anlegen eines elektrischen Feldes an den Kristall mufs die Beeinflussung des
Polarisationszustands der Wellen durch induzierte Doppelbrechung beriicksichtigt
werden. Es zeigt sich, dak sich bei kurzer Anderung (im Vergleich zur photorefrak-
tiven Antwortzeit) des angelegten Rechteckfeldes die Beugungs- bzw. Kopplungs-
effizienz aufgrund des verdnderten Polarisationszustands der Wellen um Grofen-
ordnungen dndern kann. Die Ergebnisse der Messungen stimmen mit numerischen
Resultaten gut iiberein. Der Effekt fiihrt bei angelegtem elektrischen Rechteck-
Wechselfeld zu den in Abschnitt 3.4 beschriebenen ,momentanen Auslesespitzen®,
die ihr Maximum beim Nulldurchgang des internen elektrischen Feldes haben. Diese
Spitzen werden zur Bestimmung des internen elektrischen Abschirmfeldes genutzt
(Abschnitt 3.5). Ein Vergleich der Ergebnisse dieser Methode mit denen der elek-
trooptischen Modulationstechnik® zeigt eine qualitative und quantitative Uberein-
stimmung der Abhéngigkeit des Abschirmfeldes von der einfallenden Intensitiat und
der Feld-Wechselfrequenz.

Durch die Steuerung des Polarisationszustands durch das angelegte elektrische
Feld konnen bei geeigneter Wahl von Polarisationswinkel und Kristallorientierung
Schreib- und Leseprozefs zeitlich getrennt werden. Die Ergebnisse zeigen, dafs ein
Energietransfer dann nur kurzzeitig, hier beim Wechsel der Polaritit des angeleg-

ten Rechteckfeldes, auftritt. Damit wird selbst-verstirktes Rauschen (,Fanning®)
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unterdriickt, was z.B. die Moglichkeit einer periodisch gepulsten Verstirkung der

Signalwelle mit hohem Signal /Rausch-Verhéltnis erwarten laft.

In Kapitel 4 wird die Zweiwellenmischung durch eine zusitzliche Pumpwelle er-
weitert. Die Signalverstirkung hingt in der Dreiwellenmischung vom Intensitits-
verhiltnis zwischen den Pumpwellen, nicht aber von der Signalintensitit selbst ab
(Abschnitt 4.1). Dabei kénnen, anders als bei der Zweiwellenmischung, sowohl po-
sitive als auch negative Verstiarkungen erreicht und somit der Dynamikumfang fast
verdoppelt werden (ein Kontrast von 15:1 wurde mit einem BTO-Kristall mit ange-
legtem Wechselfeld erzielt). Die Anwendung der Dreiwellenmischung zur Verdnde-
rung eines Intensitdtsprofils (zweidimensional) wird demonstriert. Die Verstirkung
wird dabei durch ein Fliissigkristalldisplay bestimmt, welches das Intensitatsverhilt-
nis zwischen den Pumpwellen steuert. Dabei wird die Phasenverteilung der Welle
nicht beeinflufét.

Bei der doppelten ZWM (Abschnitt 4.2) werden mit zwei Pumpwellen zwei ver-
schiedene Volumenhologramme geschrieben, die entweder rdumlich getrennt sind
(rdumliches Multiplexing) oder zeitlich abwechselnd geschrieben und ausgelesen wer-
den (zeitliches Multiplexing). Die an diesen Hologrammen gebeugten Wellen dienen
als Referenzwellen und {iberlagern sich mit der momentanen Signalwelle (Echtzeit-
Hologramminterferometrie). Beide Interferogramme sind rdumlich oder zeitlich ge-
trennt und werden gemeinsam zur Bestimmung von Phaseninderungen in der Si-
gnalwelle herangezogen. Auch beim zeitlichen Multiplexing kénnen im gezeigten
Aufbau (mit Synchronisation der Modulatoren und der Kamera) beide Interfero-
gramme im Videotakt aufgenommen werden. Im Diffusionsfall (ohne angelegtes
elektrisches Feld) bietet die gemeinsame Auswertung die Méglichkeit, Phasen- und
Intensititsidnderungen in der Signalwelle zu unterscheiden. Im Driftfall (mit elek-
trischem Gleichfeld) konnen Phasenénderungen mit hoher Auflésung (bis zu A/50,

A = 633 nm) gemessen und das Vorzeichen der Phasenénderung bestimmt werden.

Es handelt sich bei der doppelten ZWM um ein Phasenschiebeverfahren, das
die inhirente Phasendifferenz zwischen schreibendem Intensitdtsmuster und Raum-
ladungsgitter, die u.a. vom Einfallswinkel der Pumpwelle und vom angelegten elek-
trischen Feld abhédngt, nutzt. Das Umschalten zwischen den beiden Referenzwellen
(durch wechselseitiges Einschalten der Pumpwellen) kann dabei ohne mechanische
Elemente geschehen. Die praktische Anwendung der doppelten ZWM wurde an-
hand der Messungen der Phasenidnderungen nach Einfiigen eines Graufilters und
einer heiken Lotkolbenspitze sowie nach der Drehung einer Zylinderlinse im Signal-

strahlengang erfolgreich demonstriert.



Kapitel 5. Zusammenfassung und Ausblick 89

5.2 Ausblick

Die weitere Untersuchung von Silleniten mit Locherleitung und ,shallow traps® ist
unter anderem fiir die Entwicklung optischer Speicher interessant. Hierbei ist die
Aufkldrung der photorefraktiven Prozesse (Energieniveaus der Storstellen und zu-
gehorige Anregungs- und Relaxationsraten) sowie die Zuordnung der speziellen Ei-
genschaften zu den entsprechenden Gitterdefekten und Fremdatomen von grundle-
gendem Interesse. Aus experimenteller Sicht scheint die Untersuchung der Uber-
lagerung verschiedener Volumenhologramme und deren gegenseitiger Beeinflussung
(insbesondere in Bi12Si029) besonders interessant, da diese die Anwendung der ver-
schiedenen ,,Multiplexing®-Verfahren zur holographischen Volumenspeicherung (mit
hoher Speicherdichte) ermdglicht.

Die Eigenschaften und Vorteile der verschiedenen Wechselwirkungsgeometrien
in der ZWM werden in dieser Arbeit vorgestellt und fiir Untersuchungen an Sille-
niten eingesetzt. Dariiber hinaus lohnt es sich, weitere Geometrien (z.B. auch im
Hinblick auf die Vierwellenmischung) zu untersuchen, die entsprechende niitzliche
Eigenschaften fiir die Materialcharakterisierung und fiir spezielle Anwendung mit
sich bringen. Dazu bietet sich an, das von den Osnabriicker Partnern (Gruppe um
Prof. K.H. Ringhofer) entwickelte Programmpaket zur Simulation der Wellenkopp-
lung zu nutzen (dieses ist auch ffentlich zugénglich).

Photorefraktive Kristalle sind schon seit langer Zeit vielversprechende Aufzeich-
nungsmaterialien fiir die Echtzeit-Hologramminterferometrie. Die interferometri-
schen Messungen in der Anordnung der doppelten ZWM wurden bisher nur an
Transmissionsobjekten durchgefiihrt. Prinzipiell sollte mit geringen Anderungen am
Aufbau auch die Vermessung von Reflexionsobjekten (Oberflichen) méglich sein. Da
Messungen an Oberflichen insbesondere auch fiir kommerzielle Anwendungen von
grofem Interesse sind, sollten in einem weiteren Schritt entsprechende Untersuchun-
gen durchgefiihrt werden. Ein weiterer noch zu untersuchender Punkt ist die Genau-
igkeit und Langzeitstabilitit der Anordnung. Die Auswertung basiert auf konstanten
und im Kristall homogenen (in einer Kalibriermessung festgelegten) Werten der Fak-
toren V', die durch den verwendeten photorefraktiven Kristall, das elektrische Feld
und die Einfallswinkel der Wellen bestimmt werden. Der Einfluls der Temperatur in
den Materialgleichungen, wie er aus dem Kukhtarev-Modell folgt, ist zwar (bei Zim-
mertemperatur) gering, und Alterungseffekte bei den Sillenit-Kristallen sind bisher
nicht gefunden worden, dennoch sind solche Untersuchungen eine Voraussetzung,

um das Prinzip der doppelten Zweiwellenmischung in der Mektechnik zu etablieren.
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Untersuchte Kristalle

Bi12GeOy

Bezeichnung  Orientierung Dimensionen
(Breite x Héhe x Dicke, mm?)

BGO 1 =177/ 73° 10,0 x 10,0 x 8,0

In Fassung: long./trans.
BGO II £=18°/72° 10,0 x 10,0 x 6,0
BGO III unbekannt
BGO V £=18°/72° 10,0 x 10,0 x 4,0
BluSlOZ[]
Bezeichnung  Orientierung Dimensionen

(Breite x Hohe x Dicke, mm?)

BSO-4

Bi;,Ti0y

Bezeichnung

[111]-Orientierung

Orientierung

1.5 x 4,9 x 10,9

Dimensionen
(Breite x Hohe x Dicke, mm?)

BTO3
BTO4
BTO10
BTO-4
BTO-8
BTO-11
BTO-14
BTO-18
BTO-33

long. /trans.
long. /trans.
long. /trans.

£ = 34°

£ =-26°

long. (£ = 3°)
longitudinal
longitudinal

[111]-Orientierung

7,5 x 5,1 x 3,2
unregelméfig, d = 3,4mm
10,0 x 10,0 x 10,0

0,9 x 5,5 x 21,2

2,0 x 5,8 x 21,0

1,7 x x 20,5

1,0 x x 20,0

33 x45 x99
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Kurz- und Formelzeichen

Kurzzeichen
CCD ,Charge coupled device® (hier: zweidim. Photodetektor)
BGO Wismut-Germaniumoxid, BijaGeOqg

BSO Wismut-Siliziumoxid, Bi;35109

BTO Wismut-Titanoxid, BijsTiO«

LCD sLiquid crystal display® (Fliissigkristallanzeige)
0.B.d.A. ,ohne Beschrinkung der Allgemeinheit®

PC Phasenkonjugation, phasenkonjugiert

VWM Vierwellenmischung

ZWM Zweiwellenmischung (oder -kopplung)
Lateinische Formelzeichen
a Lokale Ausbreitungsrichtung (normiert) (3.1)

Ap Amplitude der Pumpwelle /W /m?| (2.5)
Ag Amplitude der Signalwelle |\/W/m?2| (2.5)

b Kristalldimension in x-Richtung (Elektrodenabstand) |m]|
c Lichtgeschwindigkeit im Vakuum (¢ = 2,998-10% m/s)
d Kristalldimension in z-Richtung (Ausbreitungsrichtung) |[m|

diso Effektive Kristalldicke, (mit pdigy = 180°) |m| (Abschnitt 3.2.1)

dogg Effektive (fiir die ZWM wirksame) Kristalldicke [m| (Abschn. 3.2.1)

e Elementarladung (e = 1,602-10 7 C)

Ey Angelegtes elektrische Gleichfeld [V /m]| (2.11)

E 4 Elektrisches Abschirmfeld |V /m| (Abschnitt 3.5)

Ep Diffusionsfeld [V/m] (2.13)

Eyv Amplitude des angelegten elektrischen Wechselfeldes |V/m)|
(Abschnitt 2.4)

E; Internes elektrisches Feld |V/m| (Abschnitt 3.5)
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E.‘:'C
nid
E.‘:'C
E

f
fuv

Stationdre Amplitude des Raumladungsfeldes bei angelegtem
elektrischen Gleichfeld [V /m| (2.12)

Stationdre Amplitude des Raumladungsfeldes bei angelegtem
elektrischen Rechteckfeld [V /m]| (3.3)

Sattigungsfeld |[V/m| (2.14)

Brennweite einer Linse |m]|

Frequenz der angelegten Hochspannung (bzw. des angelegten
elektrischen Feldes) [1/s]

ZWM-Verstirkung (englisch ,Gain®) (2.25)

Normierte Signalintensitit (Abschnitt 3.4)

Relative Intensitdtsidnderung im Interferogramm (4.12)
Tensorielle Erweiterung von I' (2.31)

Mittlere Gesamtintensitit [W/m?| (2.7)

Intensititen der Pumpwellen A/B [W/m?| (4.1)

Intensitiit im Interferogramm |W/m?| (Abschnitt 4.1.1)
Intensitit der Pumpwelle [W/m?| (Abschnitt 2.2)

Intensitiit der Signalwelle [W/m?| (Abschnitt 2.2)

Positive ganze Zahl

Betragsinderung in der Wellenamplitude (4.10)
Boltzmannkonstante (kg = 1,3806-10 2* J /K)
Wellenzahlvektoren (Pumpwelle, Signalwelle) [1/m] (2.5)
Gittervektor des Brechzahlgitters [1/m] (2.9)

Driftlinge [m| (3.4)

Diffusionslénge [m] (3.4)

Modulationstiefe (2.8)

Brechzahl bei gegebener Wellenlédnge;

Anzahldichte der Ladungstriiger im Leitungsband [1/m?| (2.1)
Brechzahl bei gegebener Wellenlédnge im feldfreien Zustand
(besetzte) Akzeptorniveaudichte [1/m?| (2.3)
Donatorniveaudichte [1/m?| (2.1)

Dichte ionisierter Donatorniveaus [1/m?| (2.1)

Leistung der Pumpwelle [W]

Leistung der Referenzwelle (bzw. der gebeugten Pumpwelle) [W|
Leistung der Signalwelle [W]

Negatives Verhiltnis von Abschirmfeld zu angelegtem elektrischen
Feld (Abschnitt 3.5.2)

Q-Faktor (2.20)
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T Elektrooptischer Koeffizient (bzw. Tensor) |[m/V] (2.16)

T41 Komponente des elektrooptischen Tensors [m/V| (Abschnitt 2.3.2)
Td Debye-Abschirmlénge (-Radius) |m| (3.2)

5 Photoanregungs-Wirkungsquerschnitt [m?/J| (2.1)

t Zeit |

tsy Zeitpunkt der momentanen Auslesespitze [s| (Abschnitt 3.4)

T Absolute Temperatur [K|;

Transmission (3.7)

Tyv Periode der angelegten Hochspannung (bzw. des angelegten
elektrischen Feldes) [s| (Abschnitt 3.4)

Unpv Amplitude der angelegten Hochspannng |[V| (Abschnitt 3.4)

V Amplitudenverhiltnis zwischen Referenzwelle und stationirer
Signalwelle (4.8)

z,y,z Koordinaten |m]|

Griechische Formelzeichen

o Absorptionskonstante [1,/m)]

aR Absorptionskonstante (Rontgenstrahlung) [1/m| (Abschnitt 3.2.3)
3,50 Intensititsverhiltnis zwischen zwei Pumpwellen (4.1)

By Thermische Anregungsrate [1/s| (2.1)

€ Relative Dielektrizitétskonstante (bzw. Tensor)

€ Réaumlich gemittelte relative Dielektrizitdtskonstante bei optischer

Frequenz (w)

€p Relative Dielektrizitétskonstante bei optischer Frequenz (w) im
feldfreien Zustand

€s Statische Dielektrizitdtskonstante (bzw. -tensor) (2.4)

€y Dielektrizititskonstante des Vakuums (e, = 8,854-10 '2 As/Vm)

YR Rekombinationsrate [m?/s| (2.1)

r Kopplungskonstante [m | (2.24)

A Wellenlénge (im Vakuum) [m|

Ve Gitterperiode des Brechzahlgitters [m| (2.10)

1 Ladungstrigerbeweglichkeit [m?/Vs| (2.2)

w Kreisfrequenz der Welle |1/s]

) Phasendifferenz zwischen Signal- und Referenzwelle (4.8)

%) Polarisationswinkel (in Ausbreitungsrichtung betrachtet,

mathematischer Drehsinn)

YR Azimutwinkel bei der Rontgenmessung |°| (Abschnitt 3.2.3)



Kurz und Formelzeichen 105

9.’" 3 9.‘3’

Er

Phasenénderung in der Signalwelle (4.10)

Optische Aktivitét [°/m| (2.30)

Raumladungsdichte |C/m?| (Abschnitt 2.1)

Pauli-Matrizen (2.33)

Dielektrische Relaxationszeit [s| (2.15)

Umschalt-Zeitkonstante der Hochspannungsquelle [s| (Abschnitt 3.4)
Rekombinationszeit [s| (Abschnitt 3.4)

Winkel zwischen Signal- und Pumpstrahl |°] (Abschnitt 2.4)
Einfallswinkel von Pumpstrahl bzw. Signalstrahl |°| (Abb. 2.2)
Winkel des elektrischen Feldes / Gittervektors zur [001]-Richtung |°|
Neigungswinkel bei der Rontgenmessung [°| (Abschnitt 3.2.3)
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"Charakterisierung und Anwendung photorefraktiver Sillenit-Kristalle"

Thesen zur Promotionsarbeit von Gregor Cedilnik
(Version 0.1 /4/21/2023 1:07:00 PM)

Photorefrakive Kristalle reagieren dynamisch auf einfallende Lichtverteilungen mit einer ent-
sprechenden Brechzahlverteilung. Da diese wiederum das Licht beeinflufit, lassen sich mit
diesen Kristallen verschiedenste Anwendungen realisieren wie optische Verstirker, phasen-
konjugierende Spiegel, Neuigkeits- oder Zeitmittelungsfilter, Korrelatoren und holographi-
sche Speicher.

Die Forschung mit diesen Kristallen kann hierbei in 3 Richtungen unterteilt werden:

1.) Untersuchung der photorefraktiven Mechanismen, d.h. der physikalischen Prozesse inner-
halb der Kristalle (beispielsweise: welche Energieniveaus spielen eine Rolle?).

2.) Charakterisierung (und Optimierung) der Kristalle in bezug auf grundlegende, fiir An-
wendungen wichtige Parameter (beispielsweise: Auflésung, Antwortzeit, Transferfunktio-
nen).

3.) Untersuchung und Optimierung neuartiger Anwendungen unter Nutzung photorefraktiver
Kristalle.

Die Punkte bauen dabei aufeinander auf, so hilft z.B. die Kenntnis der Prozesse im Kristall,
Materialien zu entwickeln, die optimal fiir eine Anwendung angepalit sind.

Ziel der Arbeit war, das Anwendungsspektrum von photorefraktiven Kristallen, speziell der
Sillenite (B112GeO20, B112S1020, B112T1020), zu erweitern. Dazu wurden alle drei der obigen
Punkte bearbeitet. Es wurden Mef3verfahren zur Bestimmung von Materialparmetern entwi-
ckelt und anhand des Bandtransportmodells fiir photorefraktive Kristalle diskutiert. Daneben
wurden praktische Anwendungen der Kristalle in neuartigen Anordnungen entwickelt und
charakterisiert. Die Ergebnisse sind:

(#1) Es zeigt sich, daB fiir einige nominell reine Sillenit-Kristalle das einfache Bandtrans-
portmodell mit nur einer Art von Ladungstrdgern und einem Trap-Niveau zur Beschreibung
nicht ausreicht. Die besonderen Eigenschaften dieser Kristalle, u.a. die interne Kompensati-
on des Raumladungsgitters, bewirkt eine gesteigerte Haltbarkeit und Resistenz der einge-
schriebenen Information und machen das Material somit interessant fiir die Anwendung als
Datenspeicher. [cedilnik99 2] [nippolainen99 1]

(#2) Zur Charakterisierung der photorefraktiven Kristalle werden iiblicherweise Zweiwel-
lenmisch-Experimente herangezogen. Bei Verwendung von nichtebenen (hier raumlich be-
grenzten) Wellen und einem ortsauflosenden Detektor kann eine grofie Informationsmenge
in einer Messung aufgenommen erfaf3t. Dies ermoglicht die Bestimmung mehrerer Kristall-
parameter (optische Aktivitdt, Donatordichte, Abhangigkeit der Verstarkung vom Polarisati-
onswinkel, Piezoelektrischer Effekt) und des Kristallschnitts auf optischem Wege in einer
relativ einfachen MeBanordnung. [shamonina%97 1] [shamonina98 0]

(#3) Derartige Anordnungen kdnnen auch gezielt zur Strahlprofilformung genutzt werden.
[shamonina97 1]

(#4) Durch Anlegen eines elektrischen Feldes (Gleich- oder Wechselfeld) an photorefraktive
Kristalle kann der Prozefl des Ladungstransports und damit der photorefraktive Effekt deut-
lich verstarkt werden. Nebeneffekte sind dabei u.a. eine Phasenverschiebung des resultieren-
den Brechzahlgitters, Bildung von (kompensierenden) Abschirmfeldern im Kristall und eine
durch das angelegte Feld induzierte Doppelbrechung. Es zeigt sich bei letzterem, dafl bei An-



legen eines Rechteck-Wechselfeldes in der Zweiwellenmischung ein deutlich gesteigerter
(oder reduzierter) Energietransfer zwischen den Wellen in den Zeitpunkten des Umpolens
auftritt. Dieser Effekt kann quantitativ durch entsprechende numerische Berechnungen verifi-
ziert werden. [shamonina98 2]

(#5) Durch entsprechende Wahl der Parameter kann die Wellenkopplung wiahrend der statio-
niren Phasen des elektrischen Rechteckfeldes vollig unterdriickt werden, so dafl ein Ener-
gietransfer nur wihrend der Ubergiinge stattfindet. Diese zeitliche Trennung von Schreib-
und Leseprozess verhindert die Verstarkung von Rauschen (Fanning) und ist damit fiir die

Verstarkung von Signalen in getakteten bzw. getriggerte Anwendungen interessant. [sha-
monina98 2]

(#6) Da das Extremum des Energietransfers bei einem momentanen internen Felde von nihe-
rungsweise Null erreicht wird, ist dieser Effekt dazu nutzbar, die Grofie des im Kristall wir-
kenden Abschirmfeldes zu messen. [cedilnik99 1]

(#7) Das Anwendungsspektrum von photorefraktiven Kristallen konnte erweitert werden. Die
Verwendung einer zweiten Pumpwelle erméglicht in einer Dreiwellenmischungs-Anordnung
die Beeinflussung der Intensititsverteilung emer Signalwelle. Dabei kann die Verstarkung
in einem gegeniiber der Zweiwellenmischung fast verdoppelten Dynamikbereich vorgege-
ben werden (Kontrast von 15:1 in einem Bi,2T102 Kristall von 10 mm Kantenlédnge und an-
gelegtem Rechteckfeld). Die Verstarkung hingt dabei nicht von der Intensitét der Signalwelle
selbst ab. [cedilnik98 1]

(#8) Photorefraktive Kristalle werden erfolgreich als Hologrammspeicher in der Hologram-
minterferometrie angewendet. Durch Verwendung einer zweiten Pumpwelle in der doppelten
Zweiwellenmischung kann eine zweite Referenzwelle fiir die Echzeit-Hologramminter-
ferometrie erzeugt werden. Beide Referenzwellen haben verschiedene komplexe Amplituden
und bilden mit der momentanen Signalwelle verschiedene Interferogramme. Diese koénnen
paarweise (auch im vollen Videotakt) aufgenommen und zur Auswertung herangezogen wer-
den. Mit dieser Anordnung wird eine hohe Phasenauflosung erreicht (unter bestimmten Be-
dingungen besser als A/50, A = 633 nm) und gleichzeitige das Vorzeichen der Phaseninde-
rung bestimmt. [cedilnik99 4]
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