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Kurzfassung der Arbeit

Die kommerzielle Verfligbarkeit von Festkorperlasern mit nahezu beugungsbegrenzter
Strahlung bei hoher Leistung (d.h. hoher Brillanz) birgt groes Potenzial fiir industriel-
le Anwendungen. Eine Steigerung der Brillanz ermdglicht einerseits eine Produktivi-
tatssteigerung durch hohere Prozessgeschwindigkeiten und andererseits die Erschlie-
Bung und Verbesserung neuer Laserverfahren wie z.B. das Remote-Schweillen oder
die Generative Fertigung. Die wirtschaftlichen Vorteile des Einsatzes solcher Laser-
strahlquellen sind der Antrieb permanenter Entwicklungsbestrebungen, um zu héheren
(mittleren und/oder Spitzen-)Leistungen bei sehr guter Fokussierbarkeit zu gelangen.
Das volle Potenzial hoher Laserleistung bei hervorragender Fokussierbarkeit kann je-
doch nur ausgeschopft werden, wenn die zur Strahlfithrung und -formung eingesetzten
optischen Elemente nur eine minimale Absorption der Laserstrahlung aufweisen und
auf diese Weise vernachlédssigbare thermisch induzierte Aberrationen hervorrufen, so
dass die Strahlqualitdt auf dem Weg von der Strahlquelle zur Wechselwirkungszone
erhalten bleibt.

Voraussetzung fiir ein aberrationsarmes Optikdesign sind zum einen optische Materia-
lien mit niedriger Absorption und zum anderen eine gute Kenntnis der Absorptions-
werte der eingesetzten Substrate und Vergiitungsschichten. Vor allem in Féllen, in de-
nen keine eindeutigen Herstellerangaben oder Literaturwerte vorliegen, konnen Ab-
sorptionsmessungen hierbei die benétigten Informationen liefern und die Entwicklung
komplexer Optiken wesentlich unterstiitzen. In dieser Arbeit wird daher ein am Laser-
Laboratorium Géttingen entwickeltes photothermisches Messverfahren erweitert, das
die Bestimmung von Schicht- bzw. Oberflichen- und Volumenabsorption aus einer
einzigen Messung an einer Quaderprobe ermdglicht. Durch Modifikationen des Auf-
baus, der Kalibrierung anhand von numerischen Berechnungen sowie der Auswer-
tungsmethodik wird die Anwendbarkeit dieses Verfahrens von relativ groflen, isotro-
pen Glasproben ausgeweitet auf anisotrope Materialien und relativ kleine Quaderpro-
ben (laterale Dimension ca. drei- bis vierfacher Strahldurchmesser). Anhand von Mes-
sungen an zwei verschiedenen optisch nichtlinearen Kristallen (KTP, BBO) wird die
Eignung des angepassten Verfahrens demonstriert.
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Neben der Messung der Absorption ist ebenso die quantitative Betrachtung der daraus
resultierenden thermo-optischen Aberrationen von erheblicher praktischer Relevanz.
Beim Einsatz von Hochleistungslasern im Umfeld der industriellen Fertigung konnen
durch thermisch induzierte Verschiebungen der Strahltaille unerwiinschte Prozessin-
stabilitidten verursacht werden. Ist eine ausreichende Vermeidung der Absorption als
Ursache der thermo-optischen Effekte nicht mdglich, bilden geeignete Kompensati-
onsmethoden eine Moglichkeit, um die erforderlichen Prozessparameter zu gewéhr-
leisten. Hierzu werden in dieser Arbeit Untersuchungen eines Verfahrens zur passiven
Kompensation thermisch induzierter Effekte gezeigt. Zundchst wurde eine Kompensa-
tion des thermisch induzierten Taillenlagenshifts mit einem einfachen, planparallelen
Kompensationselement entwickelt und die Tauglichkeit durch Messungen nachgewie-
sen. SchlieBlich wurde mit dem Ziel der Vermeidung inhérenter Einschrankungen und
Nachteile dieser einfachen Methode ein darauf aufbauendes Konzept einer umfassen-
deren passiven Kompensation thermo-optischer Effekte mit einem mehrstufigen, plan-
parallelen Kompensationselement entwickelt. Dessen Eignung zur passiven Kompen-
sation von Aberrationen héherer Ordnung wurde mit Simulationen und Experimenten
untersucht und nachgewiesen.



Extended Abstract

In order to increase the efficiency of industrial laser-based manufacturing processes,
but also to broaden the field of application for scientific laser applications, it is desira-
ble that average powers and/or pulse energies as well as beam quality be further in-
creased. However, with any advancement in laser development leading to higher bril-
liance, the performance of beamline optics requires careful consideration. The ad-
vantages of high-power lasers with beam qualities close to the diffraction limit can
only be fully exploited when the optical elements which guide and shape the beam
exhibit negligible amounts of thermally induced effects.

In order to design low-aberration optics for high-power laser applications, it is thus
necessary to gain knowledge about the absorption properties of the employed optical
materials. While for many standard materials volume absorption values are available
from datasheets, it may sometimes be necessary to individually measure the absorption
characteristics of optical materials. With respect to characterizing coating/surface ab-
sorptions it is all the more inevitable to carry out particular measurements in many
cases. Alongside a number of existing measurement techniques at disposal, each one
with their inherent advantages and drawbacks, a crossed-beam photothermal method
has been developed at Laser-Laboratorium Goéttingen which allows for comparatively
short measurement times and a simultaneous but separate acquisition of bulk and sur-
face absorptions. One of the drawbacks of this technique has been so far its limited
applicability to large, isotropic glass samples. In order to extend its field of applica-
tion, further development has been made to enable absorption measurements of aniso-
tropic crystal samples with small dimensions relative to their thermal diffusion length.
To this end, the measurement setup, the calibration procedure by means of numerical
simulations as well as the evaluation procedure were modified, enhanced and adapted
to the conditions of small anisotropic samples. The suitability of the improved tech-
nique was verified by investigating absorptions of KTP and BBO crystal samples.
With this technique, the effect of annealing on the relaxation of irradation-induced
structural damages (“gray-tracking”’) in KTP and their effect on bulk absorption could
be shown. For BBO, a wavelength-dependent study of bulk absorption in the NIR
range was made, comparing the results of the enhanced photothermal method to litera-
ture values.
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Besides the quantification of absorption properties of laser optics it may, furthermore,
also prove necessary to control their consequences on functionality. Residual absorp-
tions in laser optics lead to an increase of the temperature and consequently to thermo-
optic effects, which in turn partly or fully obliterate the intrinsic advantages of a high-
brilliance laser beam. The most prominent effect in this regard is the thermally induced
focal shift, which leads to a displacement of the beam waist along the beam axis.
However, the entirety of thermo-optic effects is much more complex, comprising not
only focal shifts but also higher-order aberrations, which deteriorate the focusability
and therefore affect process parameters. If, for any laser application, thermo-optic ef-
fects do not range within the required parameter window, compensation approaches
may become of interest.

Among all conceivable compensation schemes, actively controlled adaptive optics of-
fer the greatest flexibility. By means of e.g. adaptive mirrors, highly flexible and dy-
namic correction of aberrations up to higher orders is possible. However, active com-
pensation techniques generally require additional electronic equipment, such as beam
monitoring devices, control units, and actuators. Thus, in order to establish an active
compensation of thermo-optic effects, a large amount of complexity must be intro-
duced to the optical system. However, in terms of cost and reliability, but also with
respect to the aptitude for easy retrofitting, this may be undesirable, particularly for
industrial applications.

As an auspicious alternative to expensive and elaborate active compensation systems,
passive compensation approaches may be taken into consideration. Through the utili-
zation of optical materials with a negative temperature coefficient of the refractive in-
dex (dn/dT), compensation systems can be designed, exploiting the thermo-optic be-
haviour of these materials to counteract the thermally induced effects of the actual op-
tical system. In this work, the development of a passive compensation technique for a
high-power NIR focusing optics for material processing purposes is demonstrated. As
a first step, the thermo-optic behaviour of different optical materials was characterized
by means of Hartmann-Shack wavefront measurements with the objective of assessing
their potential for passive compensation. Subsequently, a reduction of the thermally
induced focal shift of an F-Theta lens was shown by measurements of the beam caus-
tic, using a single plane optical Schott N-PK51element.

With the knowledge of the limitations and shortcomings of the above straightforward
one-element approach gained from the experiments, a more sophisticated passive
compensation scheme was developed. Aiming at passive compensation of higher-order
aberrations, theoretical considerations were made about the elimination of aberrations
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with a multi-stage layout and counterbalancing stress-birefringence by exploiting po-
larization effects. Through the use of various consecutive compensating elements of
different materials, the number of degrees of freedom for an optimized compensation
of wavefront deformations was increased. The enhanced layout was simulated and op-
timized numerically. It was demonstrated that an effective passive compensation of
higher-order aberrations is possible and the effects of stress-birefringence can be lev-
elled out by distributing the compensating mechanism over two symmetric sections
and rotating the polarization of the laser beam by 90° in between, thus achieving a po-
larization-neutral compensation. Based on the numerical results, an experimental setup
was designed and fabricated. The efficacy of the compensation of astigmatism through
stress-birefringence was verified by means of wavefront measurements. Beam caustic
measurements complemented the findings, proving a passive compensation of the fo-
cal shift and higher-order aberrations.






1 Einleitung

1.1 Motivation und Zielsetzung

Die schnelle und nach wie vor anhaltende Entwicklung von Festkdrperlasern mit hoher
Leistung bei hervorragender Strahlqualitdt wurde — hauptsdchlich im vergangenen
Jahrzehnt — dominiert durch die industrielle Einfilhrung des Scheibenlasers sowie
durch die kommerzielle Verfiigbarkeit von multi-kW-Faserlasern. Mit modernen
Scheiben- und Faserlasern stehen Strahlquellen zur Verfiigung, die hohe Leistungen,
gute Strahlqualititen und hohe Wirkungsgrade vereinen [1-4]. Treiber dieser Entwick-
lung ist das Interesse an einer Steigerung der Produktivitdt von industriellen Laserpro-
zessen bzw. an der ErschlieBung neuer Anwendungsfelder. Zur Maximierung der
Wirtschaftlichkeit beim fertigungstechnischen Einsatz von Hochleistungslasern ist es
hiufig notwendig, moglichst hohe Leistungen bei hoher Strahlqualitdt (d.h. kleiner
BeugungsmafBzahl M? bzw. hoher ,,Fokussierbarkeit™) in die Wechselwirkungszone zu
iibertragen. Hohe Laserleistungen sind aus 6konomischer Sicht insbesondere deshalb
wiinschenswert, da durch hohere Leistungsdichten eine Erhohung der Prozessge-
schwindigkeiten und damit der Produktivitit ermdglicht wird. Gleichzeitig wird eine
hohe Strahlqualitit angestrebt, da sich hieraus produktions- und anlagentechnische
Vorteile in Bezug auf die drei Grofen Fokusdurchmesser, Arbeitsabstand und Optik-
dimensionen ergeben [5-8].

Die durch eine Brillanzsteigerung gewonnenen Vorteile konnen allerdings nur dann
vollumfénglich genutzt werden, wenn in den zur Strahlfithrung und -formung einge-
setzten transmittierenden Optiken nur vernachldssigbar kleine thermo-optische Effekte
durch die teilweise Absorption der transmittierten Energie des Laserstrahls erzeugt
werden. Durch diese Restabsorption, sowohl an Vergiitungsschichten als auch im
Glasvolumen, ist aber eine gewisse thermische Reaktion grundsétzlich nicht vermeid-
bar. Jede Steigerung der Brillanz in der Strahlquellenentwicklung riickt daher konse-
quenterweise auch immer wieder die Eignung der Strahlfiihrungsoptiken in den Blick-
punkt und macht eine Betrachtung der im Strahlengang verwendeten Elemente und
deren thermischen Verhaltens erforderlich [9].
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Gerade beim Einsatz von Lasern mit Strahlleistungen im Kilowattbereich findet bereits
bei geringfiigiger Absorption der Strahlung in den optischen Gldsern und Vergiitungs-
schichten eine oft nicht mehr zu vernachldssigende Erwdrmung statt. Phasenfrontde-
formationen des Strahls aufgrund von thermisch induzierten Brechzahlgradienten und
thermomechanischen Effekten sind die Folge. Diese Phasenfrontdeformationen duflern
sich zum einen durch eine Verschiebung der Strahltaillenlage entlang der optischen
Achse des Systems (Aberration erster Ordnung [10,11]), dem hiufig auch so genann-
ten ,,Fokusshift“. Hierzu gibt es eine Vielzahl von Untersuchungen zu Materialbear-
beitungsoptiken, z.B. in [5,12,13]. Da sich thermisch induzierte Wellenfrontdeformati-
onen aber in aller Regel nicht wie ideale Linsen auswirken, zeigen sich die thermo-
optischen Effekte zum anderen auch in einer Verschlechterung der Strahlqualitét, bzw.
Erhohung der Beugungsmalizahl M2, was zu einer schlechteren Fokussierbarkeit fiihrt
(Aberrationen hoherer Ordnung) [14]. Effiziente und stabile Laserprozesse erfordern
jedoch stabile Strahleigenschaften innerhalb geeigneter Toleranzen [5]. Thermisch
induzierte Aberrationen sollten deshalb durch die Minimierung von Absorptionen
vermieden werden. Sind thermische Effekte nicht ausreichend vermeidbar, sodass das
optische System die geforderte Taillenlage, Leistungsdichte und -verteilung — und da-
mit die Prozessstabilitdt — nicht mehr zu gewéhrleisten vermag, konnen des Weiteren
Moglichkeiten der Kompensation in Betracht gezogen werden.

Es sind also zwei Themen zur Beherrschung thermischer Effekte in Laseroptiken her-
ausragend: Zum einen ist die Kenntnis von Absorptionswerten von Schichten und
Substraten fiir die Charakterisierung und Auslegung von optischen Komponenten not-
wendig. Zum anderen kdnnen geeignete Kompensationsmethoden dabei helfen, das
thermische Verhalten der Laseroptik auszugleichen und auf diese Weise Prozesssi-
cherheit herzustellen. Zu beiden Themen soll diese Arbeit einen Beitrag leisten. Do-
kumentiert werden einerseits die Weiterentwicklung einer photothermischen Messme-
thode zur gleichzeitigen Bestimmung von Oberflachen- und Volumenabsorptionskoef-
fizienten und andererseits die Entwicklung einer passiven Kompensationsmoglichkeit
von thermischen Effekten in Hochleistungsoptiken.

1.2 Aufbau der Arbeit

Fiir alle Untersuchungen in dieser Arbeit spielen thermisch induzierte Aberrationen in
dielektrischen Medien eine wesentliche Rolle. In Kapitel 2 werden dazu die grundle-
genden Effekte erldutert. Es wird eine analytische Naherung fiir thermo-optische Wel-
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lenfrontdeformationen gegeben sowie das verwendete numerische Simulationsverfah-
ren kurz vorgestellt.

Auf der Grundlage der in Kapitel 2 beschriebenen thermo-optischen Effekte wird in
Kapitel 3 zunéchst ein auf thermo-optischen Effekten beruhendes und im Rahmen der
hier dokumentierten Arbeiten weiterentwickeltes photothermisches Messverfahren zur
Ermittlung von Absorptionskoeffizienten optischer Materialien mit seiner Besonder-
heit der gleichzeitigen Bestimmung von Oberfldchen- und Volumenabsorption erldu-
tert. AnschlieBend werden einige typische Messungen gezeigt und diskutiert. Darauf
aufbauend wird die weiterentwickelte Methode beschrieben, die eine Absorptionsmes-
sung an nichtlinearen Kristallen bei kleinen Probendimensionen ermdglicht. Die dafiir
ndtigen experimentellen, messtechnischen und numerischen Erfordernisse werden er-
ortert und schlieBlich Ergebnisse von Messungen an zwei verschiedenen Kristallen
vorgestellt.

In Kapitel 4 werden verschiedene Methoden der Kompensation von thermisch indu-
zierten Aberrationen vorgestellt und dabei die Vor- und Nachteile des gewihlten pas-
siven Ansatzes diskutiert. Dazu werden die erforderlichen technisch-physikalischen
Grundlagen zur Umsetzung einer solchen passiven Kompensation vorgestellt. Hierfiir
wird zundchst ein analytischer Ansatz zur Beschreibung der Kompensation des ther-
misch induzierten Taillenlagenshifts aufgezeigt. Nach einer Betrachtung der Probleme
und Einschrankungen dieser einfachen Methode werden daraus Anforderungen an eine
komplexere passive Kompensation von Aberrationen héherer Ordnung abgeleitet und
ein zielfilhrender Ansatz beschrieben. Darauffolgend wird von der experimentellen
Untersuchung der Kompensation des Taillenlagenshifts berichtet und die dabei ge-
wonnenen Ergebnisse vorgestellt. Anhand der dort gezeigten, wie auch zuvor schon
theoretisch diskutierten, Einschrankungen des einfachen Ansatzes zur Kompensation
des Taillenlagenshifts wird die Notwendigkeit eines komplexeren Ansatzes aufgezeigt.
Zur experimentellen Umsetzung dieses Ansatzes wird zunédchst die Auslegung der
Kompensation anhand von numerischen Simulationen beschrieben. Ausgehend von
den dabei gewonnenen Daten und Kenntnissen werden dann die realisierte Kompensa-
tionsanordnung und die damit durchgefiihrten Experimente zu Verifizierung dieser
Methode beschrieben. Anschliefend werden die damit gewonnenen experimentellen
Ergebnisse vorgestellt und diskutiert.

SchlieBlich werden in Kapitel 5 die wesentlichen Ergebnisse dieser Arbeit zusammen-
gefasst.






2 Thermisch induzierte Aberrationen

2.1 Grundlegende Effekte

Die Wechselwirkung zwischen elektromagnetischer Strahlung und Materie kann sich
im Allgemeinen durch verschiedene, linear und nichtlinear mit der Strahlungsintensitét
skalierende Effekte &uBlern [15,16]. Deshalb verdienen gerade solche Strahlfiih-
rungsoptiken, die zur Handhabung von Laserstrahlung hoher Leistungsdichte dienen,
in dieser Hinsicht auch mit Blick auf zukiinftige Entwicklungen (vgl. Abschnitt 1.1)
grole Aufmerksamkeit. Thermische Effekte spielen selbstverstindlich nicht nur in
Strahlfithrungsoptiken, sondern auch in der Laserkavitit und dort insbesondere im la-
seraktiven Medium eine wesentliche Rolle. Da in dieser Arbeit der Fokus aber auf
Messung und Kompensation von thermo-optischen Effekten in Strahlfithrungsoptiken
liegt, sind die folgenden Ausfithrungen generell auf optische Materialien und Optiken
auBerhalb der Laserkavitiit bezogen. Es werden die fiir diese Arbeit relevanten Mecha-
nismen beschrieben und deren Auswirkungen auf die Funktion der Optik diskutiert. Da
die Feldstirken und Photonenenergien bei cw-Laserstrahlung im NIR-Bereich gering
sind, ist die Betrachtung von linearer Absorption und damit die Umwandlung von
elektromagnetischer Strahlung in thermische Energie hier ausreichend [16].

Propagiert eine elektromagnetische Welle in z-Richtung durch ein homogen absorbie-
rendes Medium, wird deren Intensitit / nach dem Lambert-Beerschen Gesetz

I(z)=1,-¢"* 2.1

geddmpft [6], wobei /, die in das Medium eindringende Intensitét und uy der Volu-
menabsorptionskoeffizient ist. Bei schwach absorbierenden Medien wie optischen
Glésern kann fiir viele Anwendungen vereinfachend eine konstante Intensitit im Me-
dium angenommen werden.

Die Absorption der Strahlungsenergie geschieht dabei nahezu instantan (fs bis ps)
durch eine Wechselwirkung der Photonen mit den gebundenen Elektronen des Materi-
als [6,17]. In einem zweiten Schritt findet dann die Thermalisierung des Festkorpers
statt, indem die kinetische Energie der Elektronen durch StoBvorgénge (bzw. Elektron-
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Phonon-Wechselwirkung) in Form von Schwingungsenergie auf die Atome des Fest-
korpers tibertragen wird. Dieser Vorgang findet auf Zeitskalen im Pikosekunden- bis
Nanosekundenbereich statt [6,17]. Samtliche Vorgénge, die auf groBeren Zeitskalen
stattfinden, im Hinblick auf diese Arbeit insbesondere thermo-optische Effekte bei cw-
Laserstrahlung, konnen daher mit klassischer Wiarmeleitung behandelt werden.

Optische Gliser, bzw. Dielektrika im Allgemeinen, sind fiir elektromagnetische Strah-
lung dann transparent, wenn deren Bandliicke grofer als die Photonenenergie ist. Erst
wenn die Photonenenergie gleich oder grofer als die Bandliicke ist, kann lineare Ab-
sorption im Material stattfinden [17]. Quarzglas besitzt beispielsweise eine Bandliicke
von 8,9 eV [18]; eine lineare Absorption ist somit erst im UV-Bereich zwischen
A=100nm und 200 nm moglich. Die lineare Absorption von Strahlung im NIR-
Bereich findet in optischem Glas deshalb in erster Linie an Verunreinigungen, Defek-
ten oder chemischen Zusitzen statt. Im Fall von Quarzglas handelt es sich hierbei
meist um geringfiigige Verunreinigung durch OH-Gruppen, die bei der Flammenpyro-
lyse ins Material eingebracht werden, sowie um metallische Verunreinigungen [19].
Im Fall von anderen optischen Gldsern wie Kron- oder Flintglas handelt es sich vor
allem um gezielt eingebrachte Zusitze, vorwiegend in Form verschiedener Metalloxi-
de, um die optischen Eigenschaften des Glases gezielt zu beeinflussen [20].

Nachdem in einem optischen Material durch Absorption Strahlungsenergie in thermi-
sche Energie umgewandelt worden ist, treten in der Folge verschiedene thermo-
optische Effekte auf. Dies sind im Wesentlichen drei verschiedene Mechanismen, die
in ihrer Gesamtheit eine thermisch induzierte Phasenfrontdeformation des transmittie-
renden Lichts verursachen: die Temperaturabhingigkeit des Brechungsindex, die
thermische Expansion und thermisch induzierte Spannungen. Bei vielen Laseranwen-
dungen mit zylindersymmetrischen Optiken liegt, bedingt durch die Intensitétsvertei-
lung im Strahl und die Wérmeleitungsverhidltnisse, ein negativer Gradient d7/dr in
radialer Richtung vor. Thermo-optische Effekte unterliegen deshalb héufig einer radia-
len Abhéngigkeit.

2.1.1 Temperaturabhingigkeit des Brechungsindex

Der grundlegende Parameter zur Beschreibung optischer Materialien ist die Brechzahl
n. Diese unterliegt zugleich verschiedenen Abhédngigkeiten. So ist die Brechzahl unter
anderem eine Funktion der Temperatur 7 des Mediums. Diese Abhdngigkeit ist durch
den thermo-optischen Koeffizienten dn/dT gegeben [21].
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Herrscht in einem zylindersymmetrischen Element eine inhomogene Temperaturver-
teilung, lasst sich die lokale Brechzahl somit durch

n(éT(r,z)):n0+§—;§T(r,z) 2.2)

mit der Temperaturdifferenz 67(r,z), bezogen auf eine Ausgangstemperatur 7, aus-
driicken [22].

In erster Ndherung folgt aus der Lorentz-Lorenz-Beziehung [15,23] ein positiver Zu-
sammenhang zwischen dem Brechungsindex eines Stoffes und dessen Teilchendichte.
Aus diesem Grund nimmt der Brechungsindex bei einer Temperaturerh6hung ab, da
die Teilchendichte aufgrund von thermischer Expansion kleiner wird. Dieses Verhal-
ten entspricht einem negativen thermo-optischen Koeffizienten dn/dT. Fiir Gase und
mit Einschrankungen auch fiir Fliissigkeiten ist diese Folgerung richtig. So hat bei-
spielsweise Wasser bei Zimmertemperatur einen relativ stark negativen thermo-
optischen Koeffizienten dn/dT = -10" K [20]. Allerdings weisen viele optische Mate-
rialien einen positiven thermo-optischen Koeffizienten auf, weil entgegengesetzt zur
thermischen Ausdehnung und der damit einhergehenden abnehmenden Teilchendichte
ein zunehmendes Volumen ¥ auBerdem eine positive Anderung des Brechungsindex
iiber die Polarisierbarkeit a,, [24,25] und damit eine Anderung des thermo-optischen
Koeffizienten hin zu positiven Vorzeichen bewirkt. Insofern bestimmen (bei gegebe-
ner Wellenldnge) die Betrdge und Vorzeichen der beiden Materialparameter thermi-
scher Expansionskoeffizient ¢ und die Anderung der Polarisierbarkeit mit dem Volu-
men da,,/dV tiber das Vorzeichen des thermo-optischen Koeffizienten eines Materials.
Bei Materialien mit kleiner thermischer Ausdehnung — also auch bei vielen optischen
Materialien — dominiert daher die Anderung der Polarisierbarkeit mit dem Volumen.
Das im Hochleistungsbereich sehr hdufig verwendete Quarzglas mit seiner sehr gerin-
gen thermischen Ausdehnung besitzt aus diesem Grund einen relativ stark positiven
thermo-optischen Koeffizienten von ungefihr 9-10° K™ und das ebenfalls breit einge-
setzte Borosilikatglas BK7 von ungefahr 3-10° K™ [20].

Des Weiteren besteht eine Abhéngigkeit der Polarisierbarkeit von der Frequenz bzw.
Wellenldnge. Der thermo-optische Koeffizient dn/dT selbst ist daher dispersiv. Je né-
her die Photonenenergie dabei der Bandliicke des Materials kommt, desto groB3er (ggf.
weniger negativ) wird der thermo-optische Koeffizient dn/d7T [24]. Dadurch kommt es
bei einigen Materialien (z.B. Schwerflint) sogar zu einem Vorzeichenwechsel von
dn/dT beim Ubergang zu kiirzeren Wellenlingen, wie an N-SF66 von Schott in Bild
2.1 beispielhaft gezeigt. In [26] wird ein physikalisch signifikantes Modell beschrie-
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Bild 2.1: Thermo-optischer Koeffizient von N-SF66 in Abhéangigkeit der Wellenldange und
Temperatur. Die Werte fiir dn/dT wurden mit einer empirischen Formel aus [27]
ermittelt.

ben, das nicht nur die Dispersion der Brechzahl, sondern auch die des thermo-
optischen Koeffizienten abbildet.

2.1.2 Thermische Expansion

Neben thermisch induzierten Variationen der Brechzahl ist aulerdem die thermische
Expansion verantwortlich fiir thermo-optische Phasenfrontdeformationen in optischen
Elementen. Bei inhomogener Erwirmung kommt es zu einer geometrischen Anderung
der Oberfldchen, die einen Einfluss auf die optische Funktion des Elements hat. Die
radiusabhingige Langendnderung eines zylindersymmetrischen Elements mit der Léan-
ge L betrigt [22]

ohne therm. ind.
i Spannungen

é'l(r):za Z(r,z)dz = a!L.BT(r,z)dz. (2.3)

mit dem Verschiebungsvektor u = (uy,uy,u,) und kann bei bekannten Werten fiir
E-Modul, Poissonzahl v und Expansionskoeffizient a mit den Gleichungen fiir das
elastische Gleichgewicht numerisch berechnet werden.

Da praktisch alle optischen Materialien einen positiven Wéarmeausdehnungskoeffizien-
ten a besitzen [20], findet im Regelfall (d.h. Absorption des Laserstrahls als zentrale
Wiérmequelle und vorwiegend zur Mantelfliche gerichtete Wérmeleitung) die grofite
thermische Ausdehnung im Zentrum des optischen Elements entlang der optischen
Achse statt. Dies hat zur Folge, dass in einem absorbierenden Medium der durch ther-
mische Expansion verursachte optische Gangunterschied (OPD) fiir den Laserstrahl im
Zentrum immer groBer sein wird als am Rand (vgl. Bild 2.2). Aus diesem Grund wirkt
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Bild 2.2: Qualitative, iiberhohte Darstellung der numerisch berechneten Deformation der
Eintritts- und  Austrittsflichen = eines  planparallelen = BK7-Quaders
(35x35x42 mm?®). Der kollimierte Strahl wird im Medium teilweise absorbiert,
wodurch Temperaturgradienten im Material hervorgerufen werden. Aufgrund der
daraus folgenden Wérmeausdehnung, die makroskopisch in einer Krimmung der
Oberflachen resultiert, erfdhrt der Strahl eine Fokussierung.

die Warmeausdehnung in optischen Elementen immer in erster Naherung als Sammel-
linse. In einem planen Element, durch das ein kollimierter Heizstrahl propagiert, wird
aufgrund der dort stattfindenden Absorption und Warmeleitung ein Temperaturgradi-
ent erzeugt, welcher durch thermische Expansion eine Kriimmung der Eintritts- und
Austrittsflichen des Elements verursacht. Abhéngig von den jeweiligen Material- und
Strahlparametern bewirkt der Strahl also beim Durchgang durch das Element mehr
oder weniger stark seine eigene Fokussierung.

2.1.3 Thermisch induzierte Spannungen

Der dritte fiir thermo-optische Phasenfrontdeformationen verantwortliche Effekt ist der
photoelastische Effekt, der bei Vorliegen thermisch induzierter Spannungen im Mate-
rial zu einer Deformation des Indexellipsoids [23] fiihrt und dabei auch isotropen opti-
schen Materialien doppelbrechende Eigenschaften aufprigt. Die Anderung des In-
dexellipsoids A(1/n?) ist in linearer Néherung gegeben durch

2

A(L] = Bl.j,d o, mit i, j,kl:x,y,z 2.4)
n

i

mit den Komponenten des spannungsoptischen Tensors B;; und dem Spannungstensor
o (Einsteinsche Summenkonvention). Sind die Koeffizienten B, und der Spannungs-
zustand bekannt, so kann die lokale Brechzahl in einem zylindersymmetrischen, iso-
tropen Medium mit
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n(a(r,z))w =n, ——(BG)W (2.5)

berechnet werden [3,9].

Die Indizes » und ¢ stehen jeweils fiir die radialen und azimutalen Polarisationsanteile.
In isotropen Medien, wie z.B. optischen Glésern, ist der spannungsoptische Tensor
invariant bei Rotation um alle drei Achsen. Die Doppelbrechung héngt in diesem Fall
also allein vom Spannungszustand im Medium ab. Da bei zentral geheizten und radial
wirmeleitenden, zylindersymmetrischen Elementen Spannungen in radialer und azi-
mutaler Richtung vorliegen, richten sich auch die Achsen des lokalen Indexellipsoids
nach diesen Spannungsrichtungen aus. Bei Propagation des Strahls in z-Richtung sind
die x,y-Schnitte des Indexellipsoids (Brechzahlellipsen) relevant. Bild 2.3 illustriert
diesen Fall.

Bild 2.3:  Skizze einer Indexellipse (gestrichelt) in einer kreisrunden Apertur fiir einen zur
x-Richtung parallelen E-Feldvektor am Punkt P in Abhédngigkeit von Winkel ¢
und Radius » (nach [28]).

2.2 Thermo-optische Effekte in optischen Elementen

Die drei in Abschnitt 2.1 beschriebenen Effekte leisten jeweils ihren Beitrag zum ge-
samten thermo-optischen Verhalten eines optischen Elements. Die dadurch hervorge-
rufenen Phasenfrontdeformationen werden zusammenfassend oft als ,,thermische Lin-
se“ bzw. ,.thermal lens* bezeichnet. Dieser zwar prignante Begriff ist allerdings im
Wortsinne nicht zutreffend, da die Bezeichnung ,,Linse* ein Element zur Erzeugung
einer sphdrischen Phasenfrontkriimmung impliziert. Eine thermisch induzierte Gradi-
entenlinse wird jedoch nur ndherungsweise im Spezialfall eines homogen geheizten
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Stabes mit radialer Warmeleitung und unter Vernachldssigung von thermischer Expan-
sion und elasto-optischen Einfliissen erzeugt. Durch das dabei hervorgerufene parabo-
lische Temperaturprofil {iber den Stabquerschnitt bildet sich ein ebenfalls paraboli-
scher Brechzahlverlauf aus [3]. Dieser entspricht in guter Ndherung dem idealen Ver-
lauf fiir Gradientenlinsen, der einer Sekans Hyperbolicus-Funktion folgt [29,30]. Da in
den meisten Anwendungsfillen fiir optische Elemente weder ein homogenes Heizen
des Materials stattfindet, noch ein rein radialer Warmeleitungsfall vorliegt und zudem
weitere thermisch induzierte Effekte (vgl. Abschnitt 2.1) nicht zu vernachléssigen
sind, kann in der Regel nicht von einer thermischen ,,Linse* gesprochen werden. Eine
thermo-optisch beeinflusste Wellenfront kann zwar durch eine Sphére approximiert
werden, die eine Linsenwirkung mit einer bestimmten Brennweite reprisentiert, es
handelt sich hierbei jedoch um eine starke Vereinfachung der realen Verhiltnisse. In
dieser Arbeit werden daher die allgemeineren Bezeichnungen ,,(thermo-optische) Pha-
senfrontdeformation® bzw. ,,Wellenfrontdeformation® bevorzugt.

2.2.1 Analytische Niherung

Propagiert ein kollimierter Laserstrahl mit dem Radius ;. durch ein zylindersymmetri-
sches optisches Element (Ldnge L, Radius R, Brechzahl ng), wird entsprechend den
Oberfldachen- und Volumenabsorptionskoeffizienten f und uy ein Teil der Strahlung
durch das Element absorbiert. Die resultierende Temperaturdifferenz 87(r,z) erzeugt
durch die in Abschnitt 2.1 beschriebenen Effekte eine Phasenfrontdeformation w ge-
geniiber einer Referenzwellenfront (z.B. vor dem Einschalten des Heizlasers aufge-
nommen) aufgrund von lokalen optischen Gangunterschieden. Fiir radial (7) bzw. azi-
mutal (@) polarisierte Strahlung ist mit den Gleichungen (2.2), (2.3) und (2.5) die
thermisch induzierte Phasenfrontdeformation w4 bei vernachldssigbarer Ablenkung
des Strahls im Medium gegeben durch [9]

(2.6)

Bild 2.4 illustriert den von Gleichung (2.6) beschriebenen Fall und die dafiir relevan-
ten Parameter.

Da nur die Wellenfrontgradienten und damit die Differenz w(r) - w(R) optisch relevant
sind, wird w(R) =0 vorausgesetzt. Nach der numerischen Berechnung des thermo-
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Bild 2.4: Ubersicht der Mechanismen der thermischen Wellenfrontdeformation und wich-
tige Materialparameter (nach [33]).

elastischen Zustands im Element mit der Wéarmeleitungsgleichung und den Gleichun-
gen fiir das elastische Gleichgewicht kann mit Gleichung (2.6) die thermo-optische
Wellenfrontdeformation des Strahls berechnet werden. Als erste Naherung ergibt sich
aus dem parabolischen Anteil der Wellenfront eine Sphére mit der Brechkraft [9]

d2
1) @7)
f‘,'¢ dr [r=0

Mit Gleichung (2.6) kann dabei w, abhidngig vom Spannungszustand, allein durch 67
ausgedriickt werden und es ergibt sich [31,32,9]

—=—K-L—38T(r)

; = 2.8)

|r=0"

Dabei ist K der thermo-optische Parameter und betrégt je nach Spannungszustand
(ebener Spannungszustand, ,,plane stress® bzw. ebener Verzerrungszustand, ,,plane

strain®)
K =ﬂ+(n —1)a(1+v)+n—°3(B +B )aE
pl.stress dT 0 4 I n (2 9)
d 3 .
Kpl.strain :d_;"'n%(B” +(1+2V)Bl)aE

mit dem thermischen Expansionskoeffizienten o, dem Elastizitdtsmodul E, der Pois-
sonzahl v und den spannungsoptischen Koeffizienten fiir parallele und senkrechte Po-
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larisation zur anliegenden Spannungsrichtung By, B [9]. Ein ebener Spannungszu-
stand liegt im Allgemeinen dann vor, wenn die die Spannungskomponente senkrecht
zu einer Korperoberflaiche null betrdgt und nur in zwei Raumrichtungen Spannungen
auftreten. Dies ist der Fall bei sehr diinnen, ebenen Elementen, die keine Krafteinlei-
tung senkrecht zu ihrer Ebene erfahren. Eine solche Néherung kann z.B. bei optischen
Planplatten vorgenommen werden. Der gegenteilige Fall, ein ebener Verzerrungszu-
stand, liegt im Allgemeinen dann vor, wenn die Verzerrung eines Korpers in einer
Raumrichtung eingeschrénkt ist. Ist ein Element unendlich lang, sind nur Dehnungen
in zwei Raumrichtungen moglich. Diese Ndherung kann bei optischen Elementen z.B.
fiir lange Stdbe vorgenommen werden [34].

Zusammen mit dem parabolischen Anteil der Temperaturverteilung in der Néhe der
Zylinderachse [9]

ST (r)=38T, —c, 4”13;% 72 (2.10)
7Z'I’L

mit der Temperatur auf der Zylinderachse 67, ergibt sich aus Gleichung (2.8) [9]

}—K-L;;fliﬂz. @.11)
]”rL

¢ ist dabei ein Koeffizient zur Beriicksichtigung der Strahlform (z.B. ¢, = 1 fiir einen
Flattop- und ¢, = 2 fiir einen GauB3-Strahl) und

,u:,uv+2-£ (2.12)
L
ist ein effektiver Absorptionskoeffizient, der sich entsprechend aus dem Absorptions-
koeffizienten fiir das Volumen uvy und dem Absorptionskoeffizienten fiir die Oberfld-
che f zusammensetzt.

2.2.2 Simulationsmethodik

Sowohl fiir den Vergleich mit experimentellen Wellenfrontmessungen als auch fiir die
Kalibrierung des Messverfahrens zur Absolutbestimmung der Probenabsorption wird
der Einsatz numerischer Verfahren zur Losung der zugrundeliegenden partiellen Diffe-
rentialgleichungen erforderlich. Obwohl die Entwicklung von entsprechendem Com-
putercode nicht Gegenstand dieser Arbeit ist, soll wegen der hdufigen Verwendung
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Bild 2.5: Diskretisierung in Zylinderkoordinaten bzw. kartesischen Koordinaten.

numerischer Ergebnisse auf die prinzipielle Vorgehensweise sowie auf die Wahl der
Materialparameter und Randbedingungen kurz eingegangen werden.

Fiir die Berechnungen wurde ein am LLG entwickelter Softwarecode auf der Basis der
Methode der finiten Differenzen (FD) eingesetzt. Zur numerischen Losung der Glei-
chungen fiir Temperatur, elastische Verformung [22] und schlielich der Wellenfront-
deformation (Gleichung (2.6)) wurden die optischen Elemente je nach Geometrie wie
in Bild 2.5 dargestellt in N Teilvolumina zerlegt, und die Differentialgleichung mit
Hilfe von FD-Approximationen diskretisiert. Zur iterativen Losung des resultierenden
linearen N x N Gleichungssystems Ax - b =0 kommt eine Variante des Verfahrens der
bi-konjugierten Gradienten [35] zum Einsatz, als Abbruch- bzw. Konvergenzkriterium
dient die Norm des Residuums r; in der /-ten Iteration

| _ JAx; -b]

- <Ne (2.13)
e/

mit Werten fiir & von 10 bis 10, Bild 2.6 zeigt graphisch die Schritte des numeri-
schen Verfahrens.

Nach der Berechnung von Temperatur und elastischen Spannungen bzw. Verzerrungen
ergibt sich der optische Gangunterschied

ou dn n
oPD, =;((no—1)z + 57 9T +20(Bc)ijijZ (2.14)

oz ijk

an den diskreten Stiitzstellen 7, j; durch Summation iiber den z-Index £.
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Bild 2.6: Ubersicht des Vorgehens zur numerischen Losung der Differentialgleichungen
fiir Temperatur und elastische Verformungen.

Neben einer konsistenten und numerisch stabilen Losung des FD-Systems ist die Wahl
der Materialparameter und Randbedingungen entscheidend fiir die Richtigkeit der nu-
merischen Approximation (vgl. hierzu auch Tabelle A.1). Fiir Quarzglas und Stan-
dardgléser von Schott sind die Materialdaten gut bekannt und konnten den entspre-
chenden Datenbldttern entnommen werden. In dieser Hinsicht problematischer sind die
Materialparameter der anisotropen Kristalle B-Bariumborat (BBO) und Kali-
umtitanylphosphat (KTP), fiir die in der Literatur zum Teil signifikant voneinander
abweichende Daten angegeben werden. Deshalb wurden in diesen Féllen fiir eine Feh-
lerabschitzung mehrere Simulationen mit unterschiedlichen Datensitzen vorgenom-
men und die mittlere thermisch induzierte Wellenfrontdeformation verwendet.

Als Randbedingungen fiir die Temperaturberechnung wurde in allen Simulationen ein
fester Wert von x =10 W/m® fiir den Wirmeiibergangskoeffizienten verwendet. Dies
entspricht bei kleinen Temperaturdifferenzen in etwa dem Wert fiir trockenen Stick-
stoff bei freier Konvektion. Die Berechnung der elastischen Verformung erfolgte unter
der Annahme einer kriftefreien Oberflédche.






3 Photothermische Absorptionsmessung

3.1 Absorptionsmessung an optischen Elementen: Stand
der Technik

Durch die Verfiigbarkeit von Lasersystemen mit hoher und weiter steigender Leistung
wachsen gleichzeitig die Anforderungen an die optischen Systeme und die darin ein-
gesetzten optischen Materialien zur Strahlfithrung und -formung. Da bei hoher Licht-
leistung bereits kleine Bruchteile absorbierter Leistung zu nicht mehr vernachlissigba-
ren thermo-optischen Effekten oder gar zur Schidigung des Materials fithren konnen,
sind sehr geringe Absorptionswerte der optischen Komponenten fiir den Einsatz in
Hochleistungsoptiken wesentlich. Dies gilt einerseits fiir optisch isotrope Materialien
wie optische Gléser, aber andererseits auch umso mehr fiir optisch nichtlineare Kristal-
le. Diese sind aufgrund der Natur ihres Einsatzes z.B. als elektro-optische Giiteschal-
tung (Pockels-Zelle) oder zur Frequenzkonversion prinzipbedingt hohen Intensitéten
ausgesetzt [36]. Der Einsatz nichtlinearer Kristalle wird aulerdem in diesem Zusam-
menhang zunehmend auch fiir Hochleistungsanwendungen interessant. Die mittleren
Leistungen von glitegeschalteten Kurzpulslasern reichen inzwischen bis an den Kilo-
watt-Bereich heran [37,38] und die Entwicklung frequenzkonvertierter Festkorperlaser
fiir Hochleistungsanwendungen gewinnt weiter auch an kommerzieller Bedeutung
[39]. Die Folge von Absorptionen im Kristall sind einerseits thermisch induzierte Pha-
senfrontdeformationen der transmittierten Strahlung. Andererseits kommen weitere
unerwiinschte Effekte hinzu, wie z.B. eine VergroBerung des Phase-Mismatch bei der
Frequenzkonversion und damit eine Verringerung der Konversionseffizienz [40], ein
verringertes Kontrastverhéltnis von Giiteschaltungen [41] oder eine Abnahme des
Transmissionsgrades von Kristallen durch das sogenannte gray-tracking [42,43]. Ob-
wohl die Bestimmung von Absorptionsgrolen aufwindige und teure Messverfahren
erfordert, kann diese dennoch wichtig fiir eine Ermittlung oder Abschétzung der Ein-
flisse thermischer und thermo-optischer Effekte sowie zur Bestimmung der Einsatz-
grenzen von nichtlinearen Kristallen sein [44,45].

Die am weitesten verbreiteten Messmethoden zur Bestimmung sehr niedriger Absorp-
tionskoeffizienten von optisch transparenten Materialproben nutzen indirekte Mess-
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prinzipien, da die zu messende Grofe (d.h. die Abschwichung des transmittierten
Lichts durch die Probe) im parts-per-million-Bereich und damit erheblich unterhalb
der Detektionsgrenze direkter Verfahren, wie z.B. der Spektrophotometrie, liegen [46].
Indirekte Prinzipien zur Absorptionsmessung nutzen im Wesentlichen drei verschiede-
ne physikalische Effekte: Wird elektromagnetische Strahlung durch Materie absor-
biert, fiihrt dieser Vorgang erstens zur Umwandlung der Strahlung in thermische Ener-
gie und damit zu einem Temperaturanstieg des Materials, zweitens zu einer daraus
folgenden thermomechanischen Expansion und drittens zu thermo-optischen (und in
geringerem Maf3e spannungsoptischen) Effekten [47].

Die unmittelbare Messung dieses Temperaturanstiegs an der Probe und der Riick-
schluss auf die gesuchten Absorptionskoeffizienten wird in kalorimetrischen Verfah-
ren ausgenutzt [48-50] und ist als Priifverfahren nach ISO 11551 [S1] standardisiert.
Der Vorteil der Kalorimetrie liegt insbesondere darin, dass es sich hierbei im Prinzip
um ein absolutes Messverfahren handelt. Mit einer Temperaturmessung der Probe so-
wie der Kenntnis der Materialdaten (v.a. Warmekapazitit, Warmeleitfahigkeit) des
Probenmaterials und der verwendeten Lichtleistung l4sst sich ohne weitere Annahmen
ein Absorptionskoeffizient berechnen [52]. Auch mit unbekannten Materialdaten kann
mit Hilfe einer geeigneten Kalibrierung (z.B. elektrisches Heizen einer Probe oder eine
Referenzprobe mit bekannter Absorption [49-51]) ein Absorptionswert ermittelt wer-
den. Allerdings wird die Absorption nur integral erfasst, da simtliche Dissipationsvor-
génge in der Probe ins Messergebnis eingehen. Eine Separierung von Oberflédchen-
und Volumenabsorption ist daher nur indirekt z.B. durch Extrapolation mithilfe einer
Dickenserie, d.h. mehrere Proben unterschiedlicher Lange, moglich. Zum Erreichen
einer hohen Genauigkeit erfordert das Messverfahren auflerdem eine aufwéndige
thermische Isolierung der Probe, eine gute thermische Kontaktierung der Temperatur-
fiihler an die Probe und die Vermeidung von reflektierter oder gestreuter Strahlung
innerhalb der Probenkammer. Die Messdauer beim Einsatz von kalorimetrischen Ver-
fahren ist relativ lang (bis zu 300 s), da eine ausreichende Warmeausbreitung inner-
halb des Probenvolumens oder sogar ein stationdrer thermischer Zustand erreicht wer-
den muss [51].

Die durch Absorption und Autheizung verursachte thermische Expansion des Proben-
materials wird bei photoakustischen Absorptionsmessverfahren ausgenutzt. Unter Ein-
satz gepulster Laserstrahlung werden durch das absorbierende und damit expandieren-
de Volumen Druckwellen im Probenmaterial erzeugt. Anhand einer piezoakustischen
Vermessung der Druckwellen konnen daher Riickschliisse auf die absorbierte Energie
gezogen werden. Prinzipiell ist auch hier ein Zusammenhang zwischen dem Schall-
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druck der akustischen Welle und der durch die durch die Druckwelle transportierte
(und somit im Material absorbierte) Energie hergeleitet worden [46,47]. In [46,53]
wird dennoch iiber eine Kalibrierung des Verfahrens an stark absorbierenden Medien
anhand eines alternativen Messverfahrens berichtet. Auch photoakustische Verfahren
erfassen in erster Linie die integrierte Absorption der Probe und eignen sich daher eher
schlecht zur Separierung von Oberflichen- und Volumenabsorption. Ein wesentlicher
Vorteil des photoakustischen Messverfahrens gegeniiber der Kalorimetrie besteht da-
rin, dass die Empfindlichkeit der Messung trotz sehr niedriger Probenabsorption nicht
durch eine mdglichst hohe mittlere Leistung erreicht werden muss und somit auch ge-
pulste Laserstrahlung zur Anregung der Druckwellen verwendet werden kann. Dies
erdffnet dem Verfahren die Moglichkeit der wellenldngenabhidngigen Absorptions-
messung unter Einsatz einer durchstimmbaren Quelle wie z.B. eines optisch-
parametrischen Oszillators (OPO) [46].

SchlieBlich werden durch eine Erwdrmung des Materials aufgrund von absorbierter
Strahlung thermo-optische Effekte hervorgerufen, welche erfasst und zur Bestimmung
von AbsorptionsgroBien herangezogen werden kdnnen. Verschiedene thermo-optische
Messverfahren mit ihren Vor- und Nachteilen stehen hierfiir zur Verfiigung, so z.B.
Photothermal Common-Path Interferometry (PCI) [54,55], Laser Induced Deflection
(LID) [56,57] oder photothermische Methoden anhand von Messungen der durch die
thermisch beaufschlagte Probe hervorgerufenen thermo-optischen Wellenfrontdefor-
mationen [22,33,58]. Alle genannten Verfahren haben gemeinsam, dass jeweils ein
Heizstrahl zur Aufbringung der thermischen Last und ein Beobachtungs- bzw. Test-
strahl zur Erfassung des verursachten Effekts zum Einsatz kommt. Bei PCI kommt ein
kohérenter Teststrahl zur Erfassung der in der Probe durch den Heizstrahl erzeugten
thermo-optischen Effekte zum Einsatz, welcher den Heizstrahl unter einem Winkel
kreuzt. Die durch thermo-optische Effekte verursachte lokale Fokussierung des Test-
strahls bewirkt dessen Selbst-Interferenz. Mithilfe eines Photodetektors werden die
durch Interferenz hervorgerufenen Intensititsunterschiede aufgezeichnet. Aufgrund
der interferometrischen Wirkungsweise erreicht PCI eine sehr hohe Empfindlichkeit
bei relativ kurzen Messzeiten [46]. Durch die Mdglichkeit des Scannens des Kreu-
zungspunktes der Heiz- und Teststrahlen innerhalb der Probe ist zudem eine grobe
Ortsauflosung der Absorptionsmessung und damit auch eine Trennung zwischen Ober-
flichen- und Volumenabsorption moglich. Zur Absolutbestimmung von Absorptions-
werten ist eine geeignete Kalibrierung der Messanordnung nétig [54]. Auch LID nutzt
thermo-optische Effekte, die in einer Probe durch die Absorption eines Heizstrahls
generiert werden. Dabei werden ein oder mehrere Teststrahlen durch die in der Probe
thermisch induzierten Brechungsindexgradienten von ihrem urspriinglichen Pfad abge-
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lenkt. Die Auslenkung des Strahls wird mittels einer positionsempfindlichen Diode
erfasst und ist in Zusammenwirken mit einer Kalibrierung (z.B. elektrisches Heizen
[57]) ein MaB fiir die in der Probe in Wiarme umgewandelte Strahlungsenergie. Auch
mit LID ist eine gewisse Ortsauflosung bzw. eine Trennung zwischen Oberfldchen-
und Volumenabsorption durch die gleichzeitige oder aufeinanderfolgende Auswertung
der Ablenkung mehrerer Teststrahlen erreichbar, wobei diese mit unterschiedlichen
Distanzen zur absorbierenden Oberfldche positioniert werden miissen. Die Nachteile
von LID sind eine geringere Empfindlichkeit und eine ldngere Messdauer gegeniiber
PCI [46,56].

Die am Laser-Laboratorium Géttingen entwickelten Methoden zur Absorptionsmes-
sung basieren auf der Erfassung der charakteristischen, durch eine durchstrahlte Probe
hervorgerufenen thermisch induzierten Wellenfrontdeformationen mittels eines Hart-
mann-Shack-Wellenfrontsensors und der Kalibrierung des Wellenfrontsignals. In
[22,33] wird hierzu eine in die Referenzprobe eingebrachte Kette elektrischer Wider-
stinde zur Einbringung einer definierten Energiemenge genutzt, wobei die Oberfla-
chenabsorption vernachldssigt wird. Eine alternative Methode wird hingegen in [58]
beschrieben. Dabei kreuzen sich Heiz- und Teststrahlen im rechten Winkel innerhalb
der Probe, wobei der Teststrahl einen erheblich groBeren Durchmesser als der Heiz-
strahl besitzt und auflerdem den Bereich in der Nihe der Eintrittsflache des Heizstrahls
in die Probe iiberdeckt, um so das Signal der durch Oberfldchenabsorption verursach-
ten Wellenfrontdeformation mit dem Hartmann-Shack-Sensor erfassen zu kénnen. Da
die Effekte der Volumenabsorption iiber die gesamte Probenldnge in Erscheinung tre-
ten, die Effekte der Oberflachenabsorption sich aber in Oberflachennéhe konzentrie-
ren, kann durch eine dementsprechend gewihlte Kalibrierung eine Separierung der
Oberfliachen- und Volumenbeitrige vorgenommen werden. Dies kann insbesondere
durch die Verwendung numerischer Berechnungen als Kalibrierwerte erreicht werden.
Konnen diese Berechnungen instationdr ausgefiihrt werden, so kann die Messdauer
dadurch reduziert werden. Diese Methode vereint also die Vorteile kurzer Messzeiten,
einer hohen raumlichen Auflosung mittels einer einzigen Aufnahme, eines relativ ein-
fachen experimentellen Aufbaus, sowie als herausragendes Alleinstellungsmerkmal
die Moglichkeit der gleichzeitigen, aber separaten, Messung von Oberflédchen- und
Volumenabsorption. Demgegeniiber steht ein erhéhter Kalibrieraufwand, da zur voll-
umféanglichen Anwendung des Verfahrens komplexe Simulationsrechnungen durchge-
fiihrt werden miissen. Des Weiteren wurde das Verfahren zur simultanen Messung von
Oberflachen- und Volumenabsorption in [58] allerdings nur zur Messung géngiger,
isotroper optischer Materialien bei monochromatischer Heizstrahlung untersucht, wéh-
rend in [53,59,60] bereits die spektrale Absorptionsmessung an optisch nichtlinearen
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Kristallen mit photoakustischen Methoden gezeigt wurde. Aufgrund der Mdglichkeit
zur direkten Kalibrierung, z.B. durch elektrisches Heizen, sind sdmtliche andere be-
schriebene Methoden iiberdies nahezu unabhéngig von den zu messenden Materialien.
Ebenso waren die in der zuvor genannten Publikation [58] verwendeten Proben relativ
grof} (25 x 25 x 45 mm?®), wobei bei der Kalibrierung vereinfachende Annahmen mog-
lich sind.

Gleichzeitig bietet die photothermische Methode mit gekreuzten Heiz- und Teststrah-
len aber einige herausragende Vorteile, die auch bei der Vermessung von kleinen, op-
tisch nichtlinearen Kristallen zum Tragen kommen konnen. Alle anderen zuvor be-
schriebenen Verfahren erlauben — abgesehen von der Mdglichkeit des Scannens iiber
die Probe — lediglich eine integrale oder quasi-punktuelle Betrachtung der Probenab-
sorption und bieten daher keine Mdglichkeit einer Ortsauflosung und damit einer
gleichzeitigen Messung der Oberflachen- und Volumenabsorption. Auflerdem erfor-
dern diese z.T. hohen experimentellen Aufwand. Aus diesen Griinden bestand fiir die
beschriebene photothermische Methode mit gekreuzten Heiz- und Teststrahlen die be-
sondere Herausforderung, die Moglichkeit eines Einsatzes des komplexen, mehrdi-
mensionalen Verfahrens zur Absorptionsbestimmung an bislang nicht eingesetzten
Probenmaterialien und -dimensionen zu untersuchen bzw. fiir solche Anwendungsfalle
weiter zu entwickeln. Die Methode wurde dabei erstmals fiir Messungen an optisch
nichtlinearen Kristallen mit anwendungstypischen, im Verhéltnis zu den eingesetzten
Heizstrahldurchmessern bzw. thermischen Diffusionsldangen relativ kleinen, Proben-
dimensionen eingesetzt. Aufgrund der hohen Empfindlichkeit der Wellenfrontmessung
mit dem Hartmann-Shack-Sensor wurde zudem der Einsatz gepulster Laserstrahlung
mit niedriger mittlerer Leistung zum Heizen der Probe untersucht, wodurch die Eig-
nung dieses Verfahren auch zur spektralen Analyse der Absorption mithilfe einer
durchstimmbaren Strahlquelle gezeigt werden konnte. Die Motivation zur Erweiterung
des Einsatzbereichs dieses Absorptionsmessverfahrens ergab sich also aus den be-
schriebenen, anfangs bestehenden Einschrinkungen gegeniiber anderen Absorptions-
messverfahren, bei gleichzeitig einigen wesentlichen Vorteilen dieser Methode. In
Anbetracht der genannten vorteilhaften Eigenschaften dieses Messverfahrens und der
noch nicht untersuchten und erschlossenen Ausweitung dessen Einsatzgebietes ergab
sich damit, aufbauend auf der genannten vorangegangenen Publikation [58], weiterer
Forschungsbedarf.
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3.2 Wellenfrontmessung mit gekreuzten Heiz- und Test-
strahlen

Die in [58] erstmals vorgestellte Methode der photothermischen Absorptionsmessung
mit gekreuzten Strahlen wurde vom Verfasser fiir einige der in [9] beschriebenen Un-
tersuchungen unveréndert angewandt. Da in diesem Kapitel {iber eine Weiterentwick-
lung dieser Methode berichtet wird, sollen als Grundlage einige typische Ergebnisse
von Messungen der thermisch induzierten Wellenfrontdeformation mit gekreuzten
Strahlen aus [9] kurz aufgezeigt werden. Diese wurden mit einem Aufbau wie in Bild
3.1 skizziert ermittelt. Die quaderformige und an vier Seiten polierte Probe wird so
positioniert, dass der Heizstrahl in z-Richtung propagiert. Des Weiteren wird der Test-
strahl so ausgerichtet, dass dieser parallel zu den Stirnfldchen in y-Richtung einfillt.
Auf diese Weise konnen gleichzeitig sowohl thermo-optische Effekte in der Néhe der
Eintrittsflaiche des Heizstrahls als auch im Volumen des Quaders quer zur Strahlrich-
tung mit einem Hartmann-Shack-Wellenfrontsensor [22,33] aufgenommen werden.
Zur Messung wird zunidchst eine Referenzwellenfront bei ausgeschaltetem Heizlaser
aufgenommen. AnschlieBend wird der Heizlaser zugeschaltet. Eine erneute Messung
nach 10 s Bestrahlungsdauer nimmt die Phasenfrontdeformation durch den thermisch
induzierten optischen Gangunterschied (OPD) auf. Die auf diese Weise gemessene'
relative Phasenfrontdeformation enthdlt einerseits Informationen iiber die Oberfla-
chenabsorption (nahe der Eintritts- oder Austrittsfliche des Heizstrahls) und anderer-
seits iiber die Volumenabsorption (entlang der Propagationsstrecke im Material). Fiir
die im Folgenden erlduterten Messungen wurden quaderférmige Glasproben mit den
Maflen 25 x 25 x 45 mm?® verwendet. Als Heizstrahl wurde der kollimierte Strahl eines
Yb-Faserlasers (IPG-YLR-500-AC; Py pax =256 W; dp =2,6 mm; 4 =1070 nm, M? <
1,2) verwendet. Dieser tritt durch die Stirnseiten in die Probe ein bzw. wieder aus. Als
Teststrahl wurde das kollimierte Licht einer Plasmaquelle (Energetiq EQ 99XFC
LDLS, d~30 mm) in Kombination mit einem Interferenzfilter (zentrale Wellenldnge
800 nm, 10 nm FWHM) eingesetzt, welcher durch die Langsseiten der Probe propa-
giert. Die durch eine teilweise Absorption des Heizstrahls verursachten thermisch in-
duzierten Wellenfrontdeformationen wurden mit einem Hartmann-Shack-Sensor ge-
messen. Zur Aufnahme des photothermischen Signals wurde der Teststrahl nach dem
Probendurchgang mit Hilfe eines Teleskops 3-fach verkleinert. Anders als bei dem in

! Da bei der Messung von Wellenfrontdeformationen mit dem Hartmann-Shack-Sensor ein Rekonstruktionsalgo-
rithmus zum Einsatz kommt, handelt es sich bei den verwendeten Daten nicht um Rohdaten, sondern immer um
bereits numerisch aufbereitete Daten. Die Wellenfrontrekonstruktion erfolgt durch den Fit mit Zernike- oder
Legendre-Polynomen, siche hierzu z.B. [11].
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Bild 3.1: Aufbau zur Messung von thermisch induzierten Wellenfrontdeformationen mit
gekreuzten Heiz- und Teststrahlen.

[58] beschriebenen Aufbau wurde dabei keine Laserdiode als Teststrahlquelle verwen-
det. Dies hat einerseits den Vorteil, dass mit Hilfe von Bandpassfiltern beliebige Test-
wellenldngen selektiert werden konnen, andererseits verringert das inkohérente Licht
storende Artefakte auf dem Wellenfrontsensor, die z.B. durch Interferenzen aufgrund
von Streulicht oder Reflexion an Oberfldchen entstehen.

In Bild 3.2 sind Messergebnisse des oben beschriebenen Verfahrens fiir verschiedene
optische Materialien gezeigt. Mit dem Hartmann-Shack-Wellenfrontsensor wurden
Relativmessungen durchgefiihrt. Mit der Groe wpy sind in der linken Spalte des Bil-
des die Peak-to-Valley-Werte der gemessenen Wellenfrontstdrungen angegeben. Die
Proben aus Quarzglas und N-FK5 waren fir A=1064 nm AR-beschichtet, die
N-PK51-Probe besal} eine unbeschichtete Eintrittsfliche. Die Wellenfrontverteilungen
zeigen alle eine mehr oder weniger stark ausgeprégte mittige ,,Rinne“. Durch die Ab-
sorption des Heizstrahls entlang des Quadervolumens und der resultierenden Tempera-
turerh6hung stellt sich dort aufgrund des thermo-optischen Koeffizienten dn/d7 an
lokalen Temperaturdnderungen eine abweichende Brechzahl sowie durch thermische
Expansion eine abweichende Geometrie ein. Beide Effekte fithren zu einem optischen
Gangunterschied (OPD) und damit zu einer messbaren Wellenfrontdeformation quer
zum Heizstrahl. Aufgrund der durch Oberfldchen- bzw. Schichtabsorption zusétzlich
erhohten Absorption des Heizstrahls nahe den Eintrittsflichen ist dort aufgrund des-
selben Mechanismus jeweils eine starke Kriimmung der Wellenfront messbar.
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Bild 3.2: Vergleich von Messungen mit gekreuzten Heiz- und Messstrahlen (linke Spalte)
und Simulationen (rechte Spalte) der absoluten thermisch induzierten Wellen-
frontstérung  wy,s fiir  drei  verschiedene optische Gléaser (Heizlaser:
Prmax =256 W; di = 2,6 mm; A, = 1070 nm) [9]. Die fiir die Simulation verwen-
deten Absorptionskoeffizienten wurden zunédchst mit dem in diesem Abschnitt
beschriebenen Verfahren bestimmt.

Im Fall von Quarzglas (positiver thermo-optischer Koeffizient dn/d7, positiver thermi-
scher Expansionskoeffizient a) bewirken Oberfldchen- und Volumenabsorption eine
Kriimmung der Wellenfrontdeformation in die gleiche Richtung. Typischerweise er-
hilt man fiir vergiitetes Quarzglas eine thermisch induzierte Phasenfrontdeformation
wie in Bild 3.2(a) gezeigt, wo nahe der Eintrittsflidche eine vergleichsweise starke Ab-
sorption an der AR-Schicht und dadurch eine Phasenfrontverzégerung (dn/d7 > 0!)
stattfindet. Im weiteren Verlauf entlang des Heizstrahls duBert sich die Volumenab-
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sorption durch eine relativ flache Rinne mit konstanter Tiefe. Dies gilt in dhnlicher
Form fiir N-PK51, allerdings mit umgekehrtem Vorzeichen, bedingt durch einen do-
minanten negativen thermo-optischen Koeffizienten dn/dT.

Das komplexere Verhalten von N-FKS5 kann mit folgendem Modell beschrieben wer-
den: Durch die relativ hohe Volumenabsorption in N-FK5 (uy = 0,12 m™ [9]) wird
eine starke Aufwdlbung der ldngsseitigen Flichen (Eintritt und Austritt des Test-
strahls) durch thermische Expansion hervorgerufen. Das negative dn/dT wird dadurch
iiberkompensiert, sodass in einiger Entfernung von der Stirnfliche in Summe eine
Phasenfrontverzogerung vorliegt (Wellenfrontdeformation w nimmt negative Werte
an). Nahe der Stirnfliche (Eintritt des Heizstrahls) wird jedoch einerseits die thermi-
sche Expansion bzw. die Aufwolbung der langsseitigen Flidchen durch Wéarmeabfluss
tiber die Stirnflache reduziert. Im Bereich des Heizstrahls kommt es andererseits durch
die relativ starke Absorption an der AR-Schicht zusétzlich zu einer Temperaturerho-
hung. Dies fiihrt in Summe dazu, dass das negative dn/dT in der unmittelbaren Umge-
bung des Strahleintritts die Ausbildung der thermisch induzierten OPD dominiert.
Sichtbar wird dies an der iiberhdhten Wellenfront im Bereich der Eintrittsfléche nahe
der Strahlachse, wo die thermisch induzierte OPD negative Werte annimmt, es damit
zu einer Phasenfrontvoreilung kommt und die Wellenfrontdeformation w daher positi-
ve Werte annimmt. Aufgrund der insgesamt starken Dominanz der thermischen Ex-
pansion ist N-FK5 also trotz des negativen dn/dT als Kompensationsmaterial nicht ge-
eignet.

In der rechten Spalte von Bild 3.2 sind die dazugehdrigen numerischen Simulationen
fiir diese Werkstoffe zu sehen, wobei die experimentell ermittelten Absorptionskoeffi-
zienten verwendet wurden. Offensichtlich ist eine gute Ubereinstimmung sogar fiir die
komplexe Wellenfrontdeformation bei thermischer Beaufschlagung der N-FKS5-
Quaderprobe gegeben. An der simulierten absoluten Wellenfrontstérung w,ys ist hier
gut abzulesen, dass tatsdchlich ein Vorzeichenwechsel des optischen Gangunterschieds
(OPD) und damit der thermisch induzierten Phasenfrontdeformation in unmittelbarer
Néhe des Heizstrahl-Eintritts stattfindet. Die seitlichen Oszillationen bei den drei ge-
zeigten Simulationen der Wellenfrontdeformation sind numerische Artefakte, die beim
Fit von Legendre-Polynomen an die numerischen Ergebnisse erzeugt werden [9]. Wird
die Amplitude dieser Artefakte beriicksichtigt, sowie die Tatsache, dass die Wellen-
frontmessung aufgrund der endlichen Ortsauflosung des Mikrolinsenarrays nicht bis
direkt an die Eintrittsfliche moglich ist, wo der steilste Gradient vorliegt, so stimmen
die Peak-to-Valley-Werte sehr gut mit denen der Messung tiberein.
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3.3 Simultane Oberflichen- und Volumenabsorptionsbe-
stimmung

Aus den in Kapitel 2 beschriebenen thermisch induzierten Wellenfrontdeformationen
konnen mit Methoden der Wellenfrontmessung und einer geeigneten Kalibrierung In-
formationen liber das Absorptionsverhalten von optischen Elementen gewonnen wor-
den. In [58] ist eine Methode beschrieben, die dazu geeignet ist, mit einer einzigen
Messung Oberflichen- und Volumenabsorptionen getrennt ermitteln zu koénnen. Es
werden dazu gekreuzte Heiz- und Teststrahlen und eine quaderférmige, an vier Seiten
polierte Probe verwendet, wie in Abschnitt 3.2 beschrieben. Die Kalibrierung erfolgt
mit Hilfe numerisch berechneter Wellenfrontdeformationen (vgl. Abschnitt 2.2.2).

Die in Gleichung (2.6) eingefiihrte Wellenfrontdeformation w kann — hier in kartesi-
schen Koordinaten — als eine Linearkombination einer Summe aus zwei Summanden

iy L, <l

w(x,z,t) = BuyV(xzt)+p-S(xz1)] (3.1)

geschrieben werden [58,61]. P ist dabei die mittlere Laserleistung. 7 und S sind
Formfunktionen fiir reine Volumen- bzw. reine Oberflédchenabsorption und héngen ab
von der Probengrofle, dem Heizstrahlprofil sowie von den Gegebenheiten der Wérme-
leitung und des Wiérmeiibergangs. Sie sind jedoch unabhédngig von P und den Ab-
sorptionskoeffizienten uy und £ [58]. Die Bedingungen uy-L, f < 1 miissen gelten,
damit die Abschwichung der Intensitit durch Absorption im optischen Material ver-
nachléssigt werden kann.

Die Formfunktionen ¥ und S werden anhand von Simulationsrechnungen bestimmt. Es
werden hierzu zwei verschiedene Berechnungen des thermo-optischen Verhaltens des
Probenquaders (mit gekreuzten Heiz- und Teststrahlen) durchgefiihrt. Zum einen wird
eine Formfunktion V fiir die thermisch induzierte Wellenfrontdeformation bei aus-
schlieBlicher Volumenabsorption bestimmt, indem fiir die Berechnung ein willkiirli-
cher Volumenabsorptionskoeffizient uy i, festgelegt wird und der Oberflédchenabsorp-
tionskoeffizient fs;, gleich null gesetzt wird. Zum anderen wird die thermo-optische
Formfunktion bei ausschlieBlicher Oberflichenabsorption S mit einem beliebig ge-
wihlten Koeffizienten fg;,, sowie uy sim = 0 numerisch ermittelt. Die simulierte Leis-
tung des Heizstrahls Py g;,, wird fiir beide Berechnungen ebenfalls willkiirlich gewéhlt.
Die diskreten Werte der beiden simulierten Wellenfronten werden auf die zuvor will-
kiirlich gewdhlten Absorptionskoeffizienten und auf die willkiirlich gewihlte Heiz-
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Bild 3.3: Vorgehen zur getrennten Bestimmung von Volumen- und Oberfldchenabsorption
an einer Quaderprobe mit gekreuzten Heiz- und Teststrahlen. Aus den simulier-
ten Wellenfronten fiir reine Volumen- bzw. Oberflichenabsorption und einer
Komponente fiir die Verkippung (schiefe Ebene) werden normierte Formfunktio-
nen entlang der Mittellinie entnommen und durch Gewichtungsfaktoren an die
Mittellinie der gemessenen Wellenfront gefittet. Die Gewichtungsfaktoren f, uv
entsprechen den Absorptionskoeffizienten der Heizstrahl-Eintrittsfliche und des
Volumens der Quaderprobe.

strahlleistung normiert (Division der simulierten Wellenfrontwerte durch Py i, und
jeweils uy sim oder fsin). In [58] wurden nur die zentralen Messwerte entlang der Mit-
tellinie (Strahlachse des Heizstrahls, x = 0) und die zugehodrigen Werte der Mittellinien
der berechneten Formfunktionen V, S zur Absorptionsbestimmung ausgewertet. Es
konnen so mit einer Anzahl von N Messpunkten w(zy) aus der Wellenfrontmessung
entlang der Mittellinie des Messbereichs und den zugehérigen N Werten der Mittelli-
nien der simulierten Formfunktionen die Absorptionskoeffizienten

x=(8 u, a)T=A+~%L(w(zl) w(z,\,))T (3.2)

bestimmt werden [58], mit Py als der fiir die Wellenfrontmessung verwendeten Heiz-
strahlleistung. Die Pseudo-Inverse A" der 3 x N -Matrix
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A=| : 2 (3.3)
S'(zy) V'(zy) Flzy)

wird mit Hilfe einer Singuldrwertzerlegung [35] bestimmt. S°, V* sind hier die Werte
entlang der Mittellinien der bekannten Formfunktionen S, V" und F eine diskrete, linea-
re Formfunktion (d.h. Punkte auf einer Gerade). Damit ist eine Néherungsldsung fiir £,
v und a in Gleichung (3.2) nach der Methode der kleinsten Quadrate gegeben. Die
lineare Formfunktion F ist erforderlich, um mit dem Fit des zugehorigen Koeffizienten
a eine mogliche Verkippung der gemessenen Wellenfront beriicksichtigen zu kdnnen
[58]. Eine grafische Darstellung dieses Vorgehens ist in Bild 3.3 skizziert.

3.4 Absorptionsbestimmung an nichtlinearen Kristallen

Die in diesem Abschnitt dokumentierten Untersuchungen dienten der Weiterentwick-
lung der in den vorangegangenen Abschnitten vorgestellten Methode der Absorpti-
onsmessung. Die Untersuchungen wurden in [61] verdffentlicht. Die folgenden Aus-
fithrungen sind deshalb an die der Publikation angelehnt.

3.4.1 Aufbau und Messung

Fiir die in Abschnitt 3.1 als sinnvoll erdrterte Weiterentwicklung des Messverfahrens
wurden als Testobjekte je eine Quaderprobe aus Kaliumtitanylphosphat (KTP) mit den
Dimensionen 6 x 6 x 9 mm’, sowie eine Probe aus p-Bariumborat (BBO) mit den Di-
mensionen 5 x 5 x 18 mm® verwendet. Beim KTP-Kristall ist nur die Eintrittsfliche
AR-beschichtet, wihrend beim BBO-Kristall beide Stirnflichen AR-beschichtet sind,
jeweils fiir 1030 nm. Beide Quaderproben waren zuvor fiir einige Zeit ihrer eigentli-
chen Bestimmung gemif als optischer Schalter (BBO) bzw. in einem optisch-

BBO KTP
b F 3
Ja b ; al 546°
zZ Ct zZ

Bild 3.4:  Ausrichtung der kristallographischen Achsen der BBO- und KTP-Probe zur Pro-
pagationsrichtung z des Heizstrahls [61].
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Wellen-  Puls- Repeti-
"e e s Strahldurchm. . epett Leistung
lange dauer tionsrate
2,9 mm
IPG-YLR-500-AC 1070 nm cw - 25/50 W
(GauB)
1700 — ~1,5 mm 0,21 —
Innolas DPSS OPO 9 ’ 100 H ’
fnotas 2300nm (Flattop) 2002w

Tabelle 3.1:  Spezifikationen der verwendeten Heizlaser [61].

parametrischen Oszillator (KTP) verwendet worden. Die Orientierungen der kristallo-
grafischen Achsen der beiden Proben sind in Bild 3.4 dargestellt. Zur differenzierten
Bestimmung von Schicht- und Volumenabsorption wurde der in Bild 3.1 bereits vor-
gestellte Aufbau mit gekreuzten Heiz- und Teststrahlen verwendet. Die Kristalle wur-
den dabei so positioniert, dass die Eintrittsflache des Heizstrahls und ein 8 mm langer
Bereich in dessen Propagationsrichtung entlang der z-Achse durch den Teststrahl er-
fasst und mit dem Hartmann-Shack-Sensor vermessen werden konnten. Zum Aufbrin-
gen der thermischen Last kamen sowohl der bereits in Abschnitt 3.3 erwédhnte Yb-
Faserlaser als auch der durchstimmbare Idler-Strahl eines Innolas-Lasers mit optisch-
parametrischem Oszillator zum Einsatz. Genauere Spezifikationen der verwendeten
Heizstrahlquellen sind Tabelle 3.1 zu entnehmen. Als Teststrahlquelle wurde ebenfalls
die im vorigen Abschnitt benannte Energetiq Plasmaquelle verwendet, deren Breit-
bandspektrum durch einen schmalbandigen Interferenzfilter nach dem Faserausgang
auf die Zentralwellenldnge von 650 nm (10 nm FWHM) begrenzt wurde. Der Test-
strahl wurde aus dem Lichtleiter kommend auf einen Durchmesser von ungefahr
30 mm aufgeweitet, kollimiert und senkrecht zum Heizstrahl bzw. parallel zur y-Achse
(d.h. parallel zur Stirnfliche der Quaderprobe, vgl. Bild 3.1) ausgerichtet. Auf eine
Verkleinerung des Teststrahldurchmessers vor dem Hartmann-Shack-Sensor konnte
verzichtet werden, da die vertikalen Probendimensionen der verwendeten Kristalle mit
5 bzw. 6 mm klein genug waren, um diese mit einem kollimierten Teststrahl vollstdn-
dig auf den Sensor zu projizieren. Der aufgeweitete Teststrahl wurde auf diese Weise
durch die Apertur des Hartmann-Shack-Sensors beschnitten. Bei der KTP-Probe wur-
den so 26 x 17 Subaperturen zur Wellenfrontrekonstruktion verwendet, bei der BBO-
Probe waren es 26 x 14 Subaperturen (vgl. Bild 3.5). Der Periodenabstand des Mikro-
linsenarrays betrug 300 um, die Brennweite /= 46 mm und der verwendete CCD-Chip
hatte 1392 x 1040 Pixel bei einer Pixelgrole von 6,45 um. Genauere Spezifikationen
des Hartmann-Shack-Sensors finden sich ebenfalls in [61].
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Fiir die Messung wurden zunéchst vier Bilder aufgenommen und gemittelt. Anschlie-
Bend wurde der Heizstrahl eingeschaltet, nach 10 s Wartezeit erneut vier Bilder aufge-
nommen und erst dann der Heizstrahl wieder abgeschaltet. Diese Prozedur wurde fiinf

Mal wiederholt, jeweils nach geeigneten Abkiihlzeiten von zwischen 45 s und 60 s.
Die fiinf auf diese Weise gemessenen Wellenfrontdeformationen wurden vor der wei-
teren Auswertung ebenfalls gemittelt.

Bild 3.5: Aufnahme der Spotmuster von KTP- (links) und BBO-Quadern (rechts) mit Ab-
bildung von Eintrittsfliche und Volumen auf den Hartmann-Shack-Sensor. Die
Umrisse der Quader und die Eintrittspunkte des Heizlasers sind markiert.

3.4.2 Simulation anisotroper Kristalle

Wie in Abschnitt 3.1 beschrieben, ist zur Kalibrierung des gemessenen photothermi-
schen Signals eine thermisch induzierte Wellenfrontdeformation mit bekannten Eigen-
schaften notwendig. Diese wird aufgrund der hohen Komplexitidt der thermo-
optischen, thermo-mechanischen und elasto-optischen Vorgédnge in der Probe anhand
von Simulationen ermittelt. Die Berechnung der Wérmeverteilung und der Spannun-
gen und Dehnungen erfolgte zeitabhéngig bis zur Messdauer von 10 s mit dem in Ab-
schnitt 2.2.2 beschriebenen Finite-Differenzen-Algorithmus. Die Materialparameter
wurden aus der Literatur iibernommen und sind in Tabelle A.1 im Anhang zusammen-
gefasst. Sofern es sich um Tensorgrofen handelt, mussten diese entsprechend der Ori-
entierung der Kristallachsen (vgl. Bild 3.4) rotiert werden. Die mechanische Randbe-
dingung wurde als kréftefrei, d.h. ohne Einspannung, festgelegt. AnschlieBend wurde
die thermisch induzierte optische Pfadlinge bzw. die daraus resultierende Wellen-
frontdeformation analog zu Gleichung (2.6) bestimmt, aufgrund der Probenform je-
doch in kartesischen Koordinaten und durch Integration in y-Richtung (d.h. in Rich-
tung des Teststrahls). Um eine bessere Ubereinstimmung zur gemessenen Wellen-
frontdeformation zu erreichen, bei deren Rekonstruktion eine Entwicklung mit Le-
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gendre-Polynomen zur Anwendung kam, wurden an die simulierten Wellenfronten
ebenfalls Legendre-Polynome vom selben Entwicklungsgrad angenéhert. Die Gitterpe-
riode wurde als ganzzahliges Vielfaches der Periode des Mikrolinsenarrays gewihlt,
um den Aufwand fiir die Interpolation bei der Auswertung zu verringern.

Fiir eine Abschitzung des Diskretisierungsfehlers wurden zusitzlich auflerdem Be-
rechnungen auf einem Gitter mit einer halb so grolen und einer doppelt so groBen Git-
terperiode ausgefiihrt. Die Abweichungen des RMS-Werts der simulierten Wellenfron-
ten wurden dann auf die Gitterperiode null extrapoliert, was fiir das gewiéhlte Gitter
einen Diskretisierungsfehler von 9% ergibt. Zur Ermittlung des Fehlereinflusses der
Materialparameter wurden mehrere Simulationen mit abweichenden Parametern aus
verschiedenen Literaturquellen durchgefiihrt. Die maximale Abweichung des RMS-
Werts der Wellenfront betrug dabei ca. 20 %. Schlie8lich wurde noch der Fehlerein-
fluss des Wirmeiibergangskoeffizienten x untersucht. Fiir den Wérmetibergang vom
Kristall zu trockener, ruhender Luft gilt ein ungefdhrer Wert von x ~ 10 W/m?. In Si-
mulationen mit x =15, 10 und 20 W/m? betrug die Abweichung des RMS-Wertes der
simulierten Wellenfronten weniger als 5 %. Fiir alle Rechnungen wurde deshalb der
Wert k=10 W/m? verwendet. Insgesamt liegt der Fehler der Simulationen somit bei
ungeféhr 22 %.

Anders als in Abschnitt 3.1 dargestellt, waren — zumindest fiir die KTP-Probe — Simu-
lationen der thermo-optischen Effekte an der Eintritts- als auch an der Austrittsflédche
des Heizstrahls notwendig, da durch die vergleichsweise kleinen Probendimensionen
ein Einfluss der Absorption an der Austrittsfliche aufgrund von Wérmeleitung nicht
mehr grundsétzlich vernachldssigt werden kann. Zur Bestimmung der erforderlichen
Formfunktionen fiir Oberflichen- und Volumenabsorption waren also bis zu drei ver-
schiedene Wellenfrontdeformationen (Ein- und Austrittsfliche, Volumen) notwendig.
Die Simulation fand mit willkiirlich gewé#hlten Leistungen und Absorptionskoeffizien-
ten statt. AnschlieBend wurden die errechneten Wellenfrontdeformationen auf diese
normiert.

3.4.3 Auswertung

Die Auswertung der Messungen findet angelehnt an die in Abschnitt 3.1 beschriebene
Fit-Methode statt. Durch das grofere Verhiltnis von thermischer Diffusionslidnge zu
den Probenabmessungen und durch die Anisotropie der Proben wird aber, anders als
dort gezeigt, ein hdherer Aufwand fiir den Fit erforderlich. Wéhrend fiir die zuvor be-
schriebenen Messungen lediglich ein Fit an die Mittellinie (Strahlachse des Heiz-
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strahls) durchgefiihrt wurde, machten die Kristallproben eine zweidimensionale Ap-
proximation der gesamten Phasenfrontdeformation erforderlich, um so einen héheren
Informationsgehalt fiir den Fit zur Verfiigung zu haben und den Einfluss einzelner
Messunsicherheiten zu verringern. Wie schon im vorigen Abschnitt erwédhnt, wurde
aufgrund der kleinen Probenabmessungen auch die von der Absorption an der riicksei-
tigen Stirnfliche (Austrittsfliche des Heizstrahls) verursachte Wellenfrontdeformation
S mit einem Fitparameter beriicksichtigt. Als Freiheitsgrade fiir etwaige Verkippun-
gen um die x- und z-Achsen in der Messung wurden zwei entsprechende Fitparameter
ay und a, fiir die schiefen Ebenen F, und F), eingefiihrt. Schlielich wurde noch in bei-
den Féllen ein Parameter b im Fit beriicksichtigt, der eine Konstante festlegt, um die
relativen Wellenfrontmessungen an die absoluten Simulationswerte anzupassen. Dies
erwies sich als notwendig, da bei den kleinen Probendimensionen quer zum Heizstrahl
(und der bei KTP zusitzlich relativ hohen Warmeleitfahigkeit) eine Temperaturerhd-
hung der langsseitigen Flichen durch Warmeleitung innerhalb der Heizdauer nicht
mehr vernachlissigbar ist. Der resultierende Vektor der Fitparameter

x=(8 B uy a  a, b)T:A+~%(w(xl,zl) w(xM,zN))T (3.4)

wird analog zu Gleichung (3.2) aus dem (M - N)-Vektor der Messwerte w/P (von
M x N Subaperturen) und der (M - N) x 6-Matrix

Si(x.z2,) Su(x,z,) V(x.z) F.(x,z) F(x.,z,) 1
A= : : : : 3.5)

Si(xy.zy) Sul(xynzy) Vixyzy) Fuxy.zy) F(xy,.zy) 1

bestimmt. Wie in Gleichung (3.1) ist fiir die Anwendbarkeit des Fitverfahrens die Be-
dingung uv-ls, f < 1 notwendig. Ist dies nicht der Fall, wie bei BBO fiir A>2 um,
wird Gleichung (3.4) nichtlinear, da die Volumenformfunktion /” dann selbst von uy
abhéngig wird. Unter diesen Umstédnden bietet sich eine iterative Losung von Glei-
chung (3.4) an:

(B By my a, a, b);l:AZ-%(w(x],zl) w(xM,zN))T. (3.6)

Die Eintrdge fiir V' '(x;,z;) in Gleichung (3.4) bzw. (3.5) werden dann im £+1-ten Iterati-
onsschritt von Gleichung (3.6) zu V'(x;z;,uv,) und beschreiben die simulierte Form-
funktion der Volumenabsorption mit dem Absorptionskoeffizienten uy, aus der k-ten
Iteration. Fiir einen Startwert sy = 0,1 m’ waren jeweils ky,, = 3...5 Iterationen aus-
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reichend, um eine Anderung von v von weniger als 5% bei aufeinanderfolgenden
Iterationsschritten zu erzielen. Aufgrund der starken Volumenabsorption muss ein er-
mittelter Absorptionskoeffizient der Austrittsfliche S gemdB Gleichung (2.1) mit dem
berechneten uy 4 max korrigiert werden und betrégt dann

B = Pu ettt 3.7)

3.4.4 Ergebnisse

Zur Bestimmung der Absorptionskoeffizienten wurde das in Abschnitt 3.4.3 beschrie-
bene Verfahren angewendet. In Bild 3.6 wird ein Vergleich zwischen dem Ergebnis
der Messung der durch einen Heizstrahl der Wellenldnge 1070 nm (vgl. Tabelle 3.1)
thermisch induzierten Wellenfrontdeformation und dem Fit der mit numerischen Be-
rechnungen ermittelten Formfunktionen an diese Messung angestellt. Im Bild links ist
also die linke Seite der Gleichung w = A-x (Umformung von Gleichung (3.4)) darge-
stellt, im Bild rechts entsprechend die rechte Seite mit dem nach Gleichung (3.4) er-
mittelten, optimierten Parametervektor x. Zur besseren Vergleichbarkeit der relativen
Messwerte des Hartmann-Shack-Sensors mit den absoluten Simulationswerten wurden
beide Wellenfrontdarstellungen so entlang der vertikalen Achse verschoben, dass die
Summe aller Punkte der dargestellten Oberfliche null ist. Aufgrund der Normierung
der Messwerte auf die verwendete Heizstrahlleistung im Experiment sowie der Nor-
mierung der berechneten Werte auf die in der Simulation verwendete Heizstrahlleis-

Messung Fit

AN

Bild 3.6: Links: Auf die Heizstrahlleistung P normierte Messung der thermisch induzier-
ten Wellenfrontdeformation in einem KTP-Kristall mit gekreuzten Strahlen
(AL=1070nm, PL=50W (cw), t=10s, dp=2,9 mm, Jpes = 650 nm). Rechts:
Auf die simulierte Leistung normierter Least-Square-Fit an die gemessene Wel-
lenfront als gewichtete Summe aller Formfunktionen (vgl. Gleichung (3.4) und

(3.5) [61].
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Bild 3.7:  Links: Auf die Heizstrahlleistung normierte Messung der thermisch induzierten
Wellenfrontdeformation in einem KTP-Kristall nach der Warmebehandlung (48 h,
120 °C) mit denselben Parametern wie oben. Rechts: Normierter Least-Square-Fit
an die gemessene Wellenfront wie oben [61].

tung ergibt sich eine normierte thermisch induzierte Wellenfrontdeformation wyop, in
nm/W. Der durch den Fit ermittelte Volumenabsorptionskoeffizient betrug
uy=0,028 m™'. Auch hier — wie schon bei der Vorstellung der Messungen in Ab-
schnitt 3.3 — ist eine deutlich erhohte Absorption durch die AR-Schicht der Eintritts-
fliche zu erkennen. Die Volumenabsorption duBert sich ebenfalls durch eine mittige
Rinne.

Da der KTP-Kristall, wie erwdhnt, vor der Messung bereits zur Frequenzkonversion
im Einsatz war, war eine erhéhte Absorption durch gray-tracking denkbar. In [42]
wird berichtet, dass eine Warmebehandlung fiir 48 h oberhalb von 100 °C eine Rege-
neration des gray-tracking bewirkt. Zur Plausibilitétspriifung wurde der zuvor photo-
thermisch vermessene Kristall deshalb fiir 48 h auf 120 °C erwdrmt. Die so behandelte
Probe zeigte bei einer erneuten Messung iibereinstimmend mit dem in der Literatur
berichteten Verhalten eine deutlich verringerte thermisch induzierte Wellenfrontde-
formation, wie in Bild 3.7 dargestellt. Der daraus ermittelte Volumenabsorptionskoef-
fizient war darauthin um den Faktor 3,7 reduziert und betrdgt uy = 0,0074 m™. Dieser
Wert stimmt angesichts der vorherigen Materialschiddigung und abweichenden Ver-
suchsbedingungen (Polarisation, Wellenldnge, Ausrichtung der Kristallachsen) gut mit
den in [62] gegebenen Koeffizienten fiir KTP iiberein.

Ebenfalls wurde eine BBO-Probe im selben Aufbau unter gleichen Bedingungen ver-
messen. In Bild 3.8 ist zundchst der Einfluss des negativen dn/dT von BBO sehr auf-
fallig. Auch hier findet die groBite Wellenfrontdeformation in der Néhe der AR-
beschichteten FEintrittsflaiche statt. Durch das negative Vorzeichen des thermo-
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Messung

Bild 3.8: Links: Auf die Heizstrahlleistung normierte Messung der thermisch induzierten

Wellenfrontdeformation in einem BBO-Kristall mit gekreuzten Strahlen
(AL=1070 nm, PL=50 W (cw), t=10s, dL=2,9 mm, Apess =650 nm). Rechts:
Normierter Least-Square-Fit an die gemessene Wellenfront wie oben [61].

optischen Koeffizienten handelt es sich in diesem Fall aber um eine Phasenfrontvorei-
lung durch einen positiven Gangunterschied (OPD) bei einer Temperaturerhdhung.
Die Auswertungsmethode nach Gleichung (3.4) bzw. (3.5) ergibt hier einen Volumen-
absorptionskoeffizienten von uy = 0,021 m™. Bei der BBO-Probe konnte die Absorp-
tion an der Austrittsflache aufgrund der groBBeren Probenldnge und der kleineren Wir-
meleitfahigkeit im Vergleich zu KTP vernachléssigt werden und dadurch die Form-
funktion Sy “ entfallen. Auerdem lieferte der Fit hier bereits nur bei Beriicksichtigung
einer Verkippung um die x-Achse zufriedenstellende Ergebnisse.

u [m‘l] Fehler P Fehler b Fehler R’

KTP
(vor Wirmebeh.) 0028 23% 2710 22% 80107 23% 097

KTP
(nach Wirmebeh.) 0,0074 38% 1,810% 22% 1,1-10* 33% 0,94

BBO 0,021 24% 2310 22% - - 0,98

Tabelle 3.2:  Absorptionskoeffizienten fiir KTP und BBO bei Apei, = 1070 nm. Die Austritts-
flache (f,) bei KTP ist unbeschichtet. Die maximalen Fehler ergeben sich je-
weils aus dem RMS-Wert des numerischen Fehlers (vgl. Abschnitt 3.4.2) und
der Standardabweichung aus fiinf Messwiederholungen. R* ist das Be-
stimmtheitsmal} des Fits mit der Methode der kleinsten Fehlerquadrate [61].
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Alle ermittelten Werte der Absorptionskoeffizienten fiir KTP und BBO bei
Jheiz= 1070 nm sind in Tabelle 3.2 angegeben. An den Werten sowie den Plots der Wel-
lenfrontdeformationen lésst sich erkennen, dass ein betrichtlicher Beitrag zur Gesamt-
absorption durch die AR-Beschichtungen verur