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2 Nichtlineare Optik in Kristallen

Fiir die angewandte NLO besonders wichtige Prozesse wie die Frequenzverdopplung, die
Summen-— oder Differenzfrequenzbildung ® und die parametrische Verstirkung erfordern

X(2) £ 0.

In diesem Kapitel soll gezeigt werden, dafl diese Bedingung nur in nicht—inversionssymme-
trischen Medien erfiillt werden kann, d. h. entweder an Grenzflichen zwischen beliebigen
Medien oder in Kristallen, die keine Inversionssymmetrie besitzen.

Dies erfordert zwangslaufig eine Auseinandersetzung mit der Kristalloptik, da nicht—
inversionssymmetrische Kristalle beispielsweise doppelbrechend sind. Es wird sich zeigen,
dafl gerade diese Eigenschaft benutzt werden kann, um die ”phase matching”—Bedingung
zu erfiillen. (Im folgenden steht haufig "PM” fiir ”phase matching”).

2.1 Konsequenzen der Symmetrien des Mediums

In Kristallen ist x(® keine skalare GriBe, sondern genau wie x") ein Tensor. Es gilt

PMYw) = e Y xih(wiw ") By(w') - Ey(w") (1)
7.k

1,7 und k stehen hier fiir die kartesischen Koordinaten z,y und z. Der Tensor XEJQ,)C besitzt
27 Komponenten, doch bestehen zwischen diesen zahlreiche Beziehungen. Beispielsweise
ist die Reihenfolge der Feldkomponenten offenbar willkiirlich. Das hat zur Folge, dafl
gelten mufl
2 ’ " 2 2 ’

Xi(wiw', ") = xiy(wiw”,w'). (2)
(Zu beachten ist, dafi die Frequenzen mitgetauscht werden miissen.) Haufig ist die Fre-
quenzabhéngigkeit uninteressant (z. B. bei der Frequenzverdopplung: w = w”); man fiihrt
dann iiblicherweise ein

1
dijr = §Xz('jl)c (3)
und hat dann die Beziehung

Der Tensor d;j; besitzt demnach nur 18 unabhiingige Komponenten. ' Im folgenden soll
die Bezeichnung x;;;, gewéhlt werden; die Frequenzabhéngigkeit soll nicht beachtet werden

9Die Differenzfrequenzbildung erlaubt einerseits, durch “Frequenzmischung® zweier “sichtbarer“ La-
ser kohéirente Strahlung im mittleren oder fernen Infrarot zu erzeugen (MIR oder FIR). Andererseits
erlaubt sie, die “up—conversion“eines MIR—- oder FIR-Signales durchzufiithren, d. h. die Umsetzung in das
Sichtbare oder nahe Infrarot (NIR), in dem gute Detektoren zur Verfiigung stehen.

10Fs ist sehr verbreitet, fiir 2 und zz den Index 1, fiir y und yy den Index 2, fiir z und zz den Index 3,
fiir yz und zy den Index 4, fiir z und zz den Index 5 und fiir zy und yx den Index 6 einzufithren. Aus
dyzz = dy(pz) Wird dann dys, usw.
Es ist wichtig zu wissen, dafl die Beziehung

47
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und es wird nicht mehr angegeben, daf} es sich um die quadratische Nichtlinearitdt handelt.

Bei einer Koordinatentransformation
z, =Y _ Tz (5)
A

transformiert sich y geméaf

!
X)\//L,V/ = Z T)\/)\T/.L/,LLTVIUXAHV‘
Apv

Wenn T in der betreffenden Kristallklasse eine Symmetrieoperation ist, so konnen wir das
gestrichene und das ungestrichene System nicht unterscheiden und erhalten die Beziehung

X/\///Vl = TA/AT}LIMTV,I/XANV' (6)
Ay

Beispiel 1: Wenn das Medium inversionssymmetrisch ist, so ist
Tyy = (=1)dy

eine Symmetrieoperation. Daraus folgt
o = (=1 Xow

und damit

X = 0 fiir alle A, p1, v.

In inversionssymmetrischen Medien gibt es demnach keine quadratischen Nichtlinearitéiten.!!

Beispiel 2: Ein beliebter Kristall der NLO ist KDP (Kalium-dihydrogenphosphat). Er
gehort zur Kristallklasse 42 m. Symmetrieoperationen sind

(a) 180°~Drehung um z—Achse
(b) 180°-Drehung um y—Achse
(¢) 90°-Drehung um z—Achse mit anschlieBender Inversion

Die Transformationsmatrizen zu (a), (b) und (c) sind
1 0 0 -1 0 0 01 O
T@=10 -1 0|;7®=| 01 0 |;79=[-10 0
0 —1 00 -1 00 -1

Aus der Transformation (a) folgt

Xy = T)E()l\) : T(a) . T(Q)X)\uy

Bt 122

gilt, bzw.
d(SI) = 3,68 - 10" *d(esu),

falls eg eingeschlossen ist. d wird fast immer in “esu“ (electrostatic units) angegeben — meistens ohne
jede Dimensionsangabe.

1Tn einem inversionssymmetrischen Medium muf8 P sein Vorzeichen éndern, wenn E sein Vorzeichen
dndert. Deshalb mufl P eine ungerade Funktion von E sein.
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mit der Folge

Xezy — Xazyz = <_1)X:r:py =0
Xyzz - <_1)nyr -

Xyzz - (_1)Xyzz =0
Xzzz - (_1)szx =0
Xyyy = (=1)’xyyy =0
Xzzz - (_1)3Xzzz =0
Xyyz = Xgoy = (=1)°Xyys =0
Xzzy = Xzyz — (_1>3Xzzy =

Xzyy = (=Dxzy =0

Ganz #hnlich liefert uns die Symmetrieoperation (b) die weiteren Bedingungen

Xygz = Xyoy = (—DXyyo =0
Xzyy = (“DXoyy =0
Xzzz = (_1>szz =0

Von Null verschieden sein konnen nur die Groflen

Xzyz = Xazys Xyzz = Xyzzs Xzey — Xzyx
Die Symmetrieoperation (c) liefert hierzu noch die Relation
Xayz — T:pyTy:):Tzz " Xyzz
(_1)2Xy:cz = Xyzz
Tatsédchlich brauchen also nur die beiden Komponenten x,,. und x.,, bestimmt zu wer-

den. Aus thermodynamischen Uberlegungen kann man allerdings folgern, dafl die Bezie-
hung

Xopry = Xpdv
naherungsweise erfiillt ist. Diese Beziehung trigt den Namen “Kleinmansche Vermutung*.
Im Falle von KDP ist bei A = 1,06 gemessen worden

Xeyz = Xazy = (0,98 £0,04) - 10 2m/V
Xezy = 0,94 - 1072m/ V.

Bekanntlich existieren 32 Kristallklassen. Von ihnen sind 21 nicht inversionssymmetrisch
und damit prinzipielle Kandidaten fiir quadratische Nichtlinearitdten. Fiir alle Kristall-
klassen ist natiirlich bekannt, welche Koeffizienten nicht—verschwindend sein kénnen und
welche weiteren Relationen bestehen. 2

Anmerkung: An der Grenzflache zwischen zwei Medien und insbesondere zwischen einem
Medium und dem Vakuum, d. h. an einer Oberflédche, herrscht in aller Regel keine Inver-
sionssymmetrie. Dadurch treten an Oberfléchen grundsétzlich quadratische Nichtlinearité-
ten auf, und zwar auch an isotropen Medien. Diese Eigenschaft kann ausgenutzt werden,
um Oberflachenuntersuchungen durchzufiihren. Ein Beispiel fiir die Anwendung dieser
Idee ist die Untersuchung von monoatomaren Schichten von Molekiilen auf Fliissigkeits-
oberflichen (Langmuir-Blodgett—Schichten).

12Es ist kein Zufall, daB quadratische Nichtlinearititen in Kristallen auftreten, in denen auch ein
Pockelseffekt beobachtet wird.
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2.2 Phasenanpassung im Fall einer quadratischen Nichtlinea-
ritét
Die iibliche Losung des Problems der Phasenanpassung soll hier am Beispiel der Frequenz-

verdopplung demonstriert werden. Bei anderen Prozessen liegen die Verhéltnisse ganz
dghnlich.

Die PM—-Bedingung erfordert
k% = 2k

und damit ergibt sich fiir den Brechungsindex die Bedingung

n* =n¥.
(Die hochgestellten Indizes kennzeichnen, ob die jeweilige Grofie sich auf Grund- oder
Oberwelle bezieht.) Wegen der Dispersion ist diese Bedingung im allgemeinen verletzt;
bei normaler Dispersion ist niimlich n?* > n¥.

E,4

(b}

REFRACTIVE INDEX

4———— FREQUENCY

Abbildung 10: Abhéngigkeit der Groflen n, und ng, bei einem negativ einachsigen Kristall von der
Frequenz

Kristalle, die keine Inversionssymmetrie besitzen, sind grundsétzlich doppelbrechend. Es
existiert dann ein “ordentlicher* und ein “auferordentlicher* Brechungsindex (n, und
Nao). Die Idee fiir die Phasenanpassung besteht jetzt darin, dafiir zu sorgen, daf

n> =ne (7a)
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oder

n2 =nY (7b)

ao

(vgl. Abb. 10). Wir wollen im folgenden nur uniaxiale Kristalle betrachten; nur diese spie-
len in der NLO eine Rolle.

Im “ordentlichen Strahl“ steht der E—Vektor auf der optischen Achse senkrecht. Der
Brechungsindex n, héngt dann nicht von der Ausbreitungsrichtung ab. Beim “aufler-
ordentlichen Strahl“ liegt der E—Vektor in der von der Ausbreitungsrichtung und der
optischen Achse aufgespannten Ebene. Der Winkel zwischen Ausbreitungsrichtung und
optischer Achse sei 1. Der auflerordentliche Brechungsindex héngt von ¢ ab, und zwar ist

nao(19> (8)

neono

B 2 ¢ip? 2 2
\/nosm ¥+ n?, cos? v

(Dies ist die Gleichung eines Rotationsellipsoids um die optische Achse.) Speziell ist
Nao(90%) = Ny

11913(1) Nao(V) = Ny

(Fiir ¢ = 0 existiert kein auflerordentlicher Strahl.) Man verwendet folgende Terminologie:

Neo > N PoOsitiv

’ . einachsige Kristalle”.
Neo < Ny  Negatlv

z (optic) axis

Abbildung 11: Indexellipoid fiir einen negativ einachsigen Kristall fiir die Fundamentale und die Harmo-
nische.

Bei normaler Dispersion ist n(2w) > n(w). Daher kann bei negativ einachsigen Kristallen
ein Winkel ¢,,, gefunden werden, so dafl

Mo (V) = 1) (9a)
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(vgl. Abb. 11) und bei positiv einachsigen, so daf
no” = N (Um), (9b)

sofern nur die Doppelbrechung grofl genug ist im Vergleich zur Dispersion. 9, wird als
“phase matching“~Winkel bezeichnet. 4,,, ist natiirlich wellenléngenabhéangig.

Da man bei einem Kristall zweckméfigerweise in der Ndhe der geometrischen Langsachse
einstrahlt, mufl der Kristall “geeignet geschnitten sein“, d. h. die (optische) Kristallachse
muf} in etwa den Winkel 9, mit der geometrischen Achse einschliefen. Der Kristall 1483t
sich deshalb nur in einem gewissen Wellenlédngenintervall benutzen, in dem dann die PM—
Bedingung durch Feinjustierung von 9 erreicht werden kann.

Unkritische Phasenanpassung:

Da nichtlineare Prozesse mit der Intensitét stark zunehmen, wird man versuchen, durch
Fokussierung die Intensitidt zu erhohen. Dabei tritt aber notwendigerweise eine gewisse
Winkelverteilung von k um 9,, auf. Es sei jetzt ¥ = ¥, + AY  (AY << 1). Dann ergibt
sich eine Fehlanpassung (“mismatch®)

2w

Ak = k* — 2k = == [n24(d,, + AD) — ng ] ; (10)

dabei haben wir n,, < n, angenommen. Fiir kleine A4 ist

d ao
n2 (9,0 + A9) = n2(0,,) + A9
o |,
dn
— w Aﬁ . ao
o AV T,

Wir finden ndherungsweise (unter Vernachlissigung der Dispersion)

2w

Ak~ ——(Ngo — Ny) - sin Yy, - AV (11)
c

Daraus folgt

Ak ~ 0, fallsd,, =90°.

In diesem Fall haben die Kugel, die den ordentlichen Brechungsindex représentiert, und
das Rotationsellipsoid, das den auflerordentlichen Brechungsindex représentiert, eine ge-
meinsame Tangentialebene: sie ”schmiegen sich aneinander an”. Das “90°-Phasematching*
ist also unempfindlich gegen Winkelabweichungen (“unkritisches Phasematching®).

Das 90°-PM 148t sich fiir eine vorgegebene Wellenléinge manchmal durch eine Temperatur-
variation erreichen (vgl. Abb. 12). Man nutzt dabei aus, dal n,, stark temperaturabhéngig
ist, n, aber kaum. (Dies hat natiirlich zur Folge, daf kritische Anwendungen immer ver-
langen, daf§ die Kristalltemperatur auch im Fall des “kritischen PM* hinreichend konstant
gehalten wird.)

13Dies Ergebnis kann man auch ohne jede Rechnung erhalten: im Falle 9, = 90° haben die Ellipse
n,(9) und der Kreis n2% () = n2¥ bzw. die Ellipse n®,(9) und der Kreis n¥ () = n% eine gemeinsame
Tangente. Bei kleinen Variationen von ¢ um 90° bleibt deshalb die Differenz der Brechungsindizes sehr

klein.
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Das 90°-PM sollte auch deshalb angestrebt werden, weil im auflerordentlichen Strahl an-
ders als im ordentlichen nur fiir ¥,,, = 90° der k—Vektor und der Poyntingvektor (Richtung
des Energieflusses) parallel sind. Ordentlicher und auflerordentlicher Strahl laufen deshalb
im allgemeinen auseinander (“walk—off“~Effekt). Dadurch wird die Wechselwirkungslange
fiir die Harmonischenerzeugung begrenzt.
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Abbildung 12: Temperaturabhéngigkeit der Wellenléinge der Grundwelle fiir 90-Phasematching bei der
Frequenzverdopplung, dargestellt fiir Isomorphe des Kaliumdihydrogenphosphats (KOP)

Typ I und Typ II — Phasematching

Wenn die nichtlinear gekoppelten Feldstirkekomponenten der Grundwelle beide dem ordent-

lichen oder beide dem auflerordentlichen Strahl angehoren, so spricht man von Typ I-
Phasenanpassung. Wird eine Komponente des ordentlichen Strahles mit einer Komponen-
te des auBerordentlichen Strahles gekoppelt, so spricht man von Typ II-Phasenanpassung.
Die Typ [-Phasenanpassung ist vorzuziehen, aber in Sonderfillen ist der Typ II nicht zu
vermeiden.

Anmerkung:

Bei OPOs erfolgt die grobe Festlegung der Emissonswellenldnge durch die PM—Bedingung.
Sie 148t sich also durch Temperatur- oder Winkelvariation verdndern (vgl. Abb. 13). Im

"Entartungspunkt” w; = ws ist die Frequenzselektivitit gering und daher die Emissions-
bandbreite des OPO grofs.
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Frequency Tuning of Parametric Qscillators

ANGLE TUNED LiNbOj
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Abbildung 13: Abstimmbereich und Bandbreite bei einem LiNbO3—(Kristall)-OPO, der von einem Nd-
YAG-Laser gepumpt wird (A = 1,06u).



