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Abstract:

The construction of a neodymium liquid laser with
circulating liquid is described. The properties of the
laser were studied. In the free running mode of the
laser the cross-section for the stimulated emission

€ was measured. In the same mode, the comparison of
theory and experiment shows backscattering. The
expecially long laser cell lowers the thresholds for
stimulated scattering effects to power densities
occurring in the actively Q-switched laser. Stimu-
lated Raman and Brillouin scattering has thus been
detected. In order to demonstrate Brillouin scattering,
the necessary line-narrowing of the laser emission was
produced by a pilot oscillator with small bandwidth.
The experimental arrangement allowed the laser output
characteristics to be studied at three different
bandwidths. |
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I, Einleitung

Ein wesentlicher Vorteil eines flissigen Lasermediums gegen-
Gber Festkdrper-Lasermaterialien ist die einfache und schnelle
Kihlbarkeit, Die durch das Pumplicht im aktiven Medium erzeug-
te Warme kann durch Umwdlzen der Flissigkeit in einem Wirmeaus-
tauscher abgefiihrt werden. AuBerdem verursachen hohe Lichtlei-
stungsdichten im Medium keine bleibenden Schiden, wie dies bei
FestkOSrpern der Fall ist., Diese Vorteile wurden zwar friih er-
kannt, jedoch fand man erst nach verhdltnismédBfig langwierigen
Entwicklungen zwei Typen von Flilssigkeitslasern: Die Farbstoff-
Laser, die die Fluoreszenz organischer Farbstoff-Molekiile be-
nutzen, und die anorganischen Neodym~-Flissigkeitslaser, die auf
der starken Fluoreszenz der Neodymionen in besonderen anorgani-
schen Ldsungsmitteln beruhen,

Beim ersten anorganischen Neodym~-Fliissigkeitslaser wurde Selen-
oxychlorid als Ldsungsmittel verwendet [l1]. Die schwierige Hand-
habung dieser Lasersubstanz war Anlass, nach weniger giftigen
Losungsmitteln Ausschau zu halten. In [2] wird erstmals iiber
Versuche mit Phosphoroxychlorid als L&sungsmittelbasis berich-
tet. Laseremission in einem System Nd3+:POCl3=SnC14, bzw,
Nd3+:poc13:nc14 erzielten etwa gleichzeitiq die in [3] und [4]
angegebenen Autoren. [5-8] verwenden dhnliche oder gleiche Wirts-
substanzen. Die Ldsungen erwiesen sich entweder als nicht stabil
oder konnten hinsichtlich optimaler Laseremission nicht geniigend
Neodymmengen aufnehmen. Diese Nachteile werden bei der Laser-
fliissigkeit Nd3+:POC13:Zr014 vermieden, Ihre Prdparation wurde
von Schimitschek [9] angegeben.

Inwieweit hat nun diese chemische Entwicklung zu einem gegeniiber
Festkdrper- und Gaslasern konkurrenzfihigen Lasermedium gefiihrt?
Einen Beitrag zu dieser Fragestellung soll unter anderem die
vorliegende Arbeit leisten. In ihr wird der Aufbau eines aktiv
glitegeschalteten Neodym-Fliissigkeitslaser im zirkulierenden
Betrieb beschrieben, Die Oszillatoreigenschaften werden hinsicht-




lich der wichtigsten Laserparameter untersucht. In die Unter-
suchung werden stimulierte Streuprozesse mit einbezogen., Erst-
mals wird stimulierte Brillouinstreuung (SBS) im Lasermedium
wdhrend des Oszillatorbetriebs nachgewiesen. Ebenso wird ge-
zeigt, daB stimulierte Paman-5treuung (SRS) auftritt und einen
erheblichen EinfluB8 auf das Verhalten des Oszillators ausiiben
kann., Die SRS wird bei drei verschiedenen Emissionslinienbrei-

ten untersucht.



II. Das Lasermedium

l. Das grundlegende Prinzip

Wie oben erwdhnt, war die Entwicklung von fliissigen Lasermedien
ein langwieriger Prozefi, Der Hauptgrund dafiir ist, daB die Fluo-
reszenzintensitdten von fluoreszierenden Stoffen in den gewdhn-
lich verwendeten Flissigkeiten gering sind. Eine Ausnahme sind
hier die fluoreszierenden Farbstoffe. Verantwortlich fiir die
kleine Quantenausbeute sind Fluoreszenzldschprozesse. Darunter
wird die strahlungslose Desaktivierung von angeregten Zustidnden
von Atomen, Ionen oder Molekiilen verstanden. Am Beispiel des
Neodymions Nd3+ - Neodym ist eines der wichtigsten laseraktiven
Elemente - sollen mdgliche L&schprozesse erldutert werden. Neodym
liegt in Wasser als dreiwertiges Ion vor. Es besitzt in dieser
Wirtssubstanz einen Fluoreszenzwirkungsgrad von nur 10-5. Die
wichtigste Ursache fiir diese niedrige Fluoreszenzausbeute sind

in diesem Fall die das angeregte Neodymion umgebenden Wassermole-
kile mit ihren energiereichen OH-Schwingungen [lo]. Auf diese
wird die elektronische Anregungsenergie ibertragen. Die Ubertra-
gung ist um so wahrscheinlicher, je mehr sich die Schwingungs-
energie des Losungsmittelmolekiils und die Energiedifferenz zwi-
schen dem metastabilen und dem ndchst niedrigeren Niveau glei-
chen. Beim System Nd3+:H20 entspricht die Energie der OH-Schwin-
4 4F3/2 - 4115/?_ 5600 cm T,
Ahnliche Verhdltnisse liegen auch fir andere L&sungsmittel mit

gung 3600 cm © und die des Ubergangs
NH-, CH- und OH-Gruppen vor und machen diese als Trédgerfliissig-
keit fir Nd-Laser unbrauchbar,

Neben dem eben geschilderten L&schprozeB existieren noch andere.
Von FestkOrperlasermaterialien her kennt man das Konzentrations-
1l6schen der Fluoreszenz, Ein nicht angeregtes Neodymion, das
sich in unmittelbarer Nachbarschaft eines angeregten befindet,
kann durch strahlungslosen Energieaustausch eine Desaktivierung
des angeregten Ions herbeifiihren [11l], A sei das vereinfachte




Niveauschema (Abb. 1) des angeregten Nd-Ions, B das des benach-
barten im Grundzustand befindlichen Ions. A geht vom metastabi-
len Zustand 3 (4F3/2 ) strahlungslos in den oberen Zustand

21 4115/2 ) des Grundmultipletts iiber. B wechselt dabei vom
Grundzustand 4 in den oberen Zustand 5 Uber. Von 5 bzw. 2 ge-
hen A und B strahlungslos in den Grundzustand iiber. Somit hat

A seine Anregungsenergie verloren ohne eines seiner typischen
Fluoreszenzphotonen entsprechend den Ubergidngen 4F 4

- I ’
4 4 4 3/ 2 13/2

4
F3/2 = 111/2 und F3/2 - 19/2 ausgesandt zu haben,

Abb. 1

L&schprozeBf zwischen eng benachbarten Neodymionen

Eine Desaktivierung des metastabilen Niveaus kann auch durch
Verunreinigungen wie z.B, Ionen anderer seltener Erden hervor-
gerufen werden,

Um die angedeuteten LOschprozesse mdglichst zu verhindern, miis-
sen die Neodymionen in eine Fliissigkeit eingebracht werden, die
besondere Forderungen erfiillen muB, Die Fliissigkeitsmolekiile

dirfen in ihrem Aufbau keine leichten Atome wie Wasserstoff ent-
halten, denn dies bedeutet energiereiche Schwingungen. Weiterhin



sollen die Molekille der Flissigkeit ein groBes Dipolmoment
‘besitzen, so daB sie die Nd-Ionen in Form von Solvatations-
schalen umgeben. Bei geniigend groBer Schalendicke ist die Wech-
selwirkung zwischen Ionen im oben genannten Sinn gering,

Selbstverstdndlich muB die Wahl des L8sungsmittels auch so ge-
troffen werden, daf die Wirtssubstanz mdglichst geringe Absorp-
tion bei der Laserwellenldnge und dem Emissionsspektrum der
Blitzlampen hat. Sowohl die auf Selenoxychlorid als auch auf
Phosphoroxychlorid aufgebauten LOsungen weisen diese Eigenschaf-
ten auf. Selenoxychloridl&sungen sind jedoch sehr giftig, hoch-
gradig feuchtigkeitsempfindlich und wirken stark korrosiv auf
alle filir die Konstruktion wichtigen Materialien auBer Glas und
Teflon.

31
.P0C13.ZrCl4

beschrdnken, die, wie wir noch sehen werden, wesentlich gilinstige-
re Eigenschaften aufweist,

Wir wollen uns im weiteren daher auf die L®&sung Nd

2., Zur Chemie der Laserfliissigkeit

Eine Neodymkonzentration von ca. 0,3 mol ist in den hier verwen-
deten Laserldsungen glinstig., Mit wenigen Ausnahmen ist jedoch die
Loslichkeit der Verbindungen der Seltenen Erden zu gering, um die-
se Konzentration im POCl3 als Losungsmittel zu erreichen, Eine
Verbesserung erzielt man durch Zugabe einer Lewis-Sdure, z.B.
Zirkontetrachlorid (ZrC14). Nach Lewis werden allgemein Stoffe,
die Elektronenpaare aufnehmen als Sduren oder Akzeptoren und sol-
che, die Elektronenpaare abgeben, als Basen oder Donatoren be-
zeichnet. POC13=ZrCl4 ist also ein Donator-Akzeptor-System, in

dem POCl3 der Donator und ZrC14 der Akzeptor ist.

Die Lewis-Sdure hat eine weitere Aufgabe, wie der folgende Be-

fund zeigt. Die erforderliche Neodymkonzentration in POCl3 kann




auch erreicht werden, wenn das Neodym in Form von wasserfreiem
Neodymperchlorat eingebracht wird. Diese Verbindung 1l8st sich
gut in POC13. Nach [4] ist jedoch die erzielte Fluoreszenzinten-
sitdt fir Laserzwecke zu gering. Erst die Zugabe einer Lewis-
sdure wie TiCl4 oder ZrCl4 bringt einen Fluoreszenzanstieg um
etwa den Faktor 50. Ohne Lewissdure treten also vermehrt Fluo-
reszenzlSschprozesse auf, d.h. nach II.1, das8 die schiitzende
Wirkung der gebildeten Solvatationsschalen nicht ausreicht,
Dies 1ld8t sich auf das Vorhandensein von Chlorionen (Cl ) in
POCl3 zurlickfilhren, Die Chlorionen kénnen auf Grund ihrer klgi-
)
in nahe Nachbarschaft zueinander bringen und dabei solvatisieren-
de POC13-Molekﬁle verdrdngen, Kleiner Abstand der Neodymionen
bewirkt aber den unter II.l beschriebenen Konzentrationsldsch=-
prozeB., Das zugegebene ZrCl4 bindet die schiddlichen Cl -Ionen
unter Bildung von (ZrCls)z——Ionen. Zusammenfassend kann man sa-
gen, daB die Zugabe von Lewissdure zu POCl3 das LOsungsvermdgen
dieses LOsungsmittels erhdht und den Fluoreszenzgquantenwirkungs-

nen GrdBe und ihrer starken negativen Ladung Neodymionen (Nd

grad der Neodym=-L&sung steigert.

Die auf die eben geschilderte Weise hergestellten Laser-Flissig-
keiten sind nicht stabil. Nach ldngerem Stehen scheidet sich !
Chlorgas ab und es bildet sich ein festes Reaktionsprodukt, des-
sen Natur nicht ndher untersucht wurde.

Die in dieser Arbeit verwendeten Laserldsungen Nd3+

:POCl3:ZrCl4
wurden nach dem in [ 12 ]beschriebenen Verfahren hergestellt, Es
sei hier skizziert. 0,3 Mol Neodymtrifluoracetat werden zu 1 1
POCl3 gegeben. Der Verlauf der exothermen Reaktion lid8t sich wie

folgt darstellen:

Nd(CFCOO)3 3 POCl3 T Nd(OZPC12)3 + 3 CFBCOCl

fest flissig fest gasfdrmig



Es bilden sich also festes Neodymdichlorphosphat und gasf&rmiges
Trifluoressigsdurechlorid. Letzteres muB durch ldngeres Kochen
vollstdndig aus der L&sung entfernt werden, bevor bei Zimmertem-
peratur die Lewissdure Zrcl4 zugegeben wird. Danach 1l&st sich
der Niederschlag Nd(OZPC12)3 auf, Nach [12] lautet die chemische
Gleichung fiir diese Reaktion:

Die entstandene L&sung besitzt eine Fluoreszenzlebensdauer von
ca. 2oo/us. Zur Erhdhung des Fluoreszenzquantenwirkungsgrades
und der Fluoreszenzlebensdauer bis zu 350/us (bei Zimmertempe-
ratur) hat es sich als wirksam erwlesen unter nochmaligem Auf-
kochen 0,3 Mol H20 tropfenweise hinzuzugeben.

Die so prdparierte LOsung wird filtriert und kann nach der in
Kapitel II.4 zu beschreibenden Qualitdtskontrolle in die Laser-
apparatur abgefiillt werden. Sowohl die Herstellung, als auch
das Abfiillen geschehen unter Schutzgas (He).

Hersteller und Reinheit der Ausgangssubstanzen:

Substanz Hersteller Reinheitsangabe
POC].3 Merck suprapur (Verunreinigung 10‘4%)
Nd(CF3C00)3 Auer Remy KG 99,999 %
ZrCl4 Research Organic/ 99,9 %
Inorg.Chem,.Corp.

3, Wichtige Eigenschaften der Laserfliissigkeit

Die nach [12] prdparierte Flissigkeit besitzt eine r&tlich-
blaue Farbe. Abb. 2 zeigt ihr Absorptionsspektrum.
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Abb, 2
Absorptionsspektrum einer

0,3 mol Na>*:POC1,:2rCl,~Lésung, Schichtdicke = 1 cm

Das Fluoreszenzspektrum von Nd3+:POC:13:ZrCl4 weist 3 Badnder im

nahen Infrarot auf, entsprechend den bereits erwdhnten Ubergin-

¢ ¢ 4 . 4 4
gen vom metastabilen Niveau F3/2 zu den Niveaus Il3/2' Ill/2

und 419/2 des Grundmultipletts. Die Emissionsmaxima liegen bei
A= 1,31/u, A= l,oS/U und A = 0,89/u. Der Ubergang bei A = l,oS/u
besitzt die grdBte Ubergangswahrscheinlichkeit, Die Linie mit

/

der Wellenlange 1,c5 ,u wird daher bevorzugt emittiert,

Die Fluoreszenzlebensdauer des Lasermediums hat einen Wert von

B ™ 350/us, wie man aus den Fluoreszenz- und Absorptionskurven
ermitteln kann [13,14], Die von uns hergestellten Fliissigkeiten
weisen Werte zwischen 300 und 350/us auf. In der vorliegenden

Arbeit verwendete LOosungen haben eine gemessene Fluoreszenzle-

bensdauer von T = 325115/us. Der Fluoreszenzquantenwirkungsgrad

ist gegeben durch das Verhdltnis p= Somit ist fir unsere

Laserflissigkeiten P = %%% = 0,93.

T
W °



Der Wirkungsquerschnitt G flir stimulierte Emission wurde in [14]
fir eine Nd3+=P0C13:SnC14-Lésung zu G = (8,5;1) . lo-zocm2 be-
stimmt, Der G = Wert einer Nd3+:POCl3:ZrC14-Lésung wird sich
von diesem innerhalb der MeBgenauigkeit nicht unterscheiden.

Die groBe Ahnlichkeit der Fluoreszenz- und Absorptionsspektren
lagt dies erwarten. In IV.4 wird eine Methode dargelegt, mit

der G im Laseroszillaratorbetrieb bestimmt werden kann.

Bei schneller SchuBfolge muB8 die Fliissigkeit in der Kiivette
zwischen aufeinanderfolgenden Schiissen ausgetauscht und gekiihlt

werden. Daher ist eine geringe Viskositdt der laseraktiven Lo-

sung fir groBe DurchfluBgeschwindigkeiten wichtig. Eine 0,3 mol
3+

Nd

ten eine Viskositdt von ca. 300 cp. Das rasche Umwilzen einer

Losung mit dieser Viskositdt bereitet erhebliche Schwierigkei-
3+

:SeOClz:SnCl4-Lésung besitzt bei optimalen Lasereigenschaf-

ten., Die Viskositdt einer 0,3 mol Nd4 :P0013=ZrC14-Lésung liegt
bei 7 cp [15] und ist damit fiir zirkulierenden Betrieb wesent-
lich besser geeignet. Die Zahl der gegeniiber der aktiven L&sung
resistenten Materialien ist grdBer als bei SeOClz. So zeigen
reines Nickel, reines Aluminium und der Klebstoff Gupalon 20

neben Glas und Teflon ausreichende Widerstandsfihigkeit.

Der Brechungsindex bei \ = 0,589/u wurde zu n = 1,485 gemessen
(bei einer Temperatur 4= ZOOC). Die Temperaturabhdngigkeit des

Brechungsindex dn/d¥ ist flir Fllissigkeiten im allgemeinen bei

Raumtemperatur um 1 bis 2 GrdBenordnungen stdrker als bei Fest-
kdrpern., Dies fihrt bei ungleicher Erwdrmung der Fliissigkeit zu
vermehrter Schlierenbildung und damit zu erhdhten Verlusten im
Resonator, wie auch zu einer Verschlechterung der Strahldiver-
genz, Im Bereich von 14°C bis 45°C wurde dn/d® bei A = 0,589/u
fir eine 0,3 mol Nd3+:P0Cl3:ZrC1 -Ldsung zu dn/dy = 4‘,8'10-4
bestimmt.

4

Grad

1




_lo—

4. Qualitatskontrolle der Laserfliissigkeit

Die Fluoreszenzlebensdauer ist die filr die Gliteabwdgung bedeutend-

ste GroBRe. An dem Verhdltnis [J=—ﬁ:— kann man erkennen, inwieweit
es gelungen ist, die angeregten Neodymionen vor Ldschprozessen zu
schitzen., Es war vor allem bei der Suche nach geeigneten Ldsungen
und Herstellungsverfahren wichtig, ein Gerdt zur schnellen und
einfachen T -Bestimmung zu haben. Es wurde daher ein Fluoreszenz-
lebensdauermeBgerdt entwickelt, mit dem auf Grund seiner Handlich-
keit und geringen GrOBe selbst an schwer zugdnglichen Stellen der
Herstellungsapparatur und an kleinen aktiven Volumina T rasch
bestimmt werden konnte. Aus Abb,., 3 ist der schematische Aufbau

des Gerdtes zu ersehen.

Blitzlampe  Lasermedium

Blitzlampen -

versorgung ___] @
u. Trigger-
einheit /

| Licht -
Oszillograph Fotodetektor Filter leiter

Abb, 3
Prinzip-Aufbau zur T -Bestimmung
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Es setzt sich aus drei Teilen zusammen: Dem Mefkopf, der elektri-
schen Versorgungs- und Triggereinheit und einem Oszillographen
mit einer Bandbreite grdgSer 350 kHz, Der Mefkopf ist eine Ein-
heit bestehend aus einer schnellen Blitzlampe (EG+G FX-1o08),
einer Photodiode und einem Lichtleiter, Die Blitzlampe liefert
einen 50 kW-Lichtimpuls (Halbwertsbreite 5/us) zum optischen
Pumpen der zu untersuchenden Flissigkeit. Auf der ebenen Stirn-
flédche der Blitzlampe ist ein Wdrmeschutzfilter (Schott KG 3,

Abschwdchung = 103

bei A = l,oS/u) mit Transparentkleber an-
gebracht. Zwischen Lichtleiter und Photodiode (SGD loo von EG+G,

4 ns Anstiegs- und 15 ns Abfallzeit) ist ein Kantenfilter (RG 780,
durchlédssig fiir A < 0,78/u) geschaltet, um die Diode vor tiber-
lastung durch reflektiertes Pumplicht zu schiitzen. Die elektri-
sche Versorgung der Blitzlampe ist niederinduktiv aufgebaut (Spei-
cherkondensator befindet sich im Blitzlampenkopf), um einen schnel-
len Anstieg des Blitzlichts zu gewdhrleisten. Die Triggereinheit
liefert 2 Startimpulse., Ein Impuls 1l6st zur Zeit t=o den Blitz-
lichtimpuls aus, der zweite, um ein variables At verzdgert, die
X-Ablenkung des Oszillographen. Aus dem exponentiellen Verlauf

der aufgenommenen Fluoreszenzintensitdt kann sofort die Fluores-
zenzlebensdauer bestimmt werden. AuBerdem kann 1 2zu verschiede-

nen Zeiten gemessen werden, je nach Wahl von At.

Die Gesamtverluste im Bereich der Emissionswellenlidnge sind ein
welterer Faktor in der qualitativen Beurteilung der hergestell-
ten Laserfliissigkeit., Diese Messung ist umstdndlich. Sie 148t
sich am einfachsten als Verlustmessung mit einem kontinuierli-
chen Nd-YAG-Laser ausfiihren.

Die Aufnahme der Absorptionskurve, wie unter II.3, gibt Auf-
schluB i{iber schddliche, nicht vom Neodymion herriihrende, Ab-
sorption und somit {iber den Reinheitsgrad der L&sungen. Ist die-

se Absorption merklich und lUber den ganzen Spektralbereich der
Blitzlampen verteilt, so kommt es iiber die momentane Erwdrmung
zur Ausbildung von Schockwellen, Dies kann zur Zerstdrung der
Kivette oder anderer Glasteile im Umlauf fihren,
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III. Aufbau des Lasers mit zirkulierender Fliissigkeit

In [16] wurde der Laser, mit dem sich die vorliegende Arbeit
beschdftigt, bereits beschrieben, Das Schema des Aufbaus zeigt

Abb. 4a.

Resonatorspiegel

R,

Warme -
austauscher

DurchfluBkuvette
mit laseraktiver
Flussigkeit

Polarisator Resonatorspiegel
Ry =99,7°%
|

'y

B-
]
!l

=

/

Pumplichtquellenc.

Umwalzpumpe

Abb. 4a

Pockelszelle

Homogenisierungs -
Gefale

Aufbauschema des Nd-Flilssigkeitslasers

1. Der Laserkopf

Die DurchfluBkiivette befindet sich in einem Zylinderreflektor
mit doppelelliptischem Querschnitt und elektropolierter Alumi-
niumoberfliche. Die Kiivette hat eine Ldnge von 53 cm, einen



Innendurchmesser von 9,5 mm und eine Wandstdrke von 4,5 mm,

Diese groBe Kiivettenldnge beginstigt das Auftreten stimulier-

ter Streuprozesse, so daB deren Existenz nachgewiesen und ihr
EinfluB auf das Laserverhalten untersucht werden kann. Die Kii-
vette ist innen und auBen aufgerauht. Dadurch wird die Pump-
lichtverteilung beziliglich Homogenitdt verbessert und das An-
schwingen von Moden senkrecht zur Kivettenachse (Umfangsmoden)
verhindert. AuBerdem wird durch die Innenaufrauhung der Bereich
des Ubergangs von laminarer in turbulente Strdmung verkiirzt.
Turbulente Strdmung ist vorteilhaft. Sie bewirkt iliber den Kiivet-
tenquerschnitt gleichmdBigen Austausch der Fliissigkeit und homo-
gene Temperaturverteilung, Die Kiivettenenden sind durch aufgekleb-
te Quarzfenster (Ultrasil) verschlossen, Diese Fenster sind fiir
A= l,oS/u entspiegelt (R = o0,0l). Da die Restreflexion der bei-
den Fenster bei hdheren Pumpenergien zum unkontrollierten Selbst-
anschwingen des Lasers fihrt, sind sie unter 84° zur Kiivetten-
achse geneigt angebracht. Die Parallelitdt der beiden Quarzschei-
ben zueinander ist besser als o,1°.

Abb, 4b

Laserkogf: l=Resonatorauskoppelspiegel, 2=Homogenisierungsgefds,
3=Pumplichtreflektor, 4=Wdrmeaustauscher, 5=Teflonbdlge, 6=Blitz-
lampen, 7=Polarisator, 8=Motor, 9=Magnetische Zentral-Drehkupplung,
lo=Dichtungslose Glaskreiselpumpe, ll=LaserdurchfluBkiivette
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Die KilvettenzufluBSstutzen sind so ausgebildet, da8 in Fenster-
ndhe keine strdmungsarmen Zonen auftreten kénnen. Als Pumplicht-
quellen dienen zwei lineare 18"-Blitzlampen (FX 47 - C 18 von
EG+G) . Es wurde durch entsprechende Auslegung der elektrischen
Versorgung versucht, die Pumplichtdauer an die der Fluoreszenz-
lebensdauer der Fliissigkeit ( T = 325/us ) anzupassen, Zwischen
Blitzlampen und Kiivette befinden sich gelbe Kantenfilter (Schott
GG 495), die die Laserfliissigkeit vor Blitzlicht mit einer Wel-
lenldnge A <500 nm schiitzen, In diesem Wellenlingenbereich be-
finden sich zwar noch kleinere Pumpbidnder, doch tragen diese

auf Grund der grdBeren Energie der strahlungslosen {iberginge
(Pumpniveaus - metastabiles Niveau) vermehrt zur Erwdrmung der
Fliissigkeit bei. Daher wurde auf diesen Pumpbeitrag verzichtet
und die Schlierenbildung in der Laserldsung klein gehalten.

Zum Umwdlzender korrosiven und feuchtigkeitsempfindlichen Fliis-
sigkeit wurde eine dichtungslose Glaskreiselpumpe [17] entwickelt.
Der Antrieb der Pumpe erfolgt iliber eine Magnetkupplung. Die Fliis-
sigkeit kommt in der Pumpe nur mit Glas in Berilhrung und dient
auch gleichzeitig zur Schmierung des Glaslagers. Die Stationen
der Fliissigkeit sind aus Abb. 4a zu ersehen. Die beiden Homoge-
nisierungsgefdBe am Ein- und Ausgang der Kiivette dienen zur Be-
seitigung von Temperaturschlieren, AuBerdem werden in diesen Ge-
fdBen Schockfronten, die sich beim optischen Pumpen bilden k&n-
nen,stark abgeschwdcht., Diese Schockwellen hatten zu Beginn der
Entwicklung hdufig zum Bruch der Glaspumpe gefilhrt. In den Fliis-
sigkeitskreislauf ist ein Wdrmeaustauscher aus Glas eingefiigt.
Mit dessen Hilfe kann die Temperatur bei einer SchuBrate von

1 SchuB pro Minute auf io,25°C konstant gehalten werden. Der
Wdrmeaustauscher ist an einen Thermostaten angeschlossen. Da
Wasser mit Phosphoroxychlorid sehr heftig unter Entwicklung

von Salzsdure reagiert, scheidet es aus Sicherheitsgriinden als
Kihlmittel aus. Der Thermostat wird daher mit Silicondl als
Kilhlfllissigkeit betrieben. Die Zuleitungen zwischen den ein-
zelnen Teilen des Laserumlaufs sind bis auf 4 Teflonbdlge aus
Glas., Mit diesen Bdlgen wird eine elastische Verbindung zwischen
Glaspumpe und den anderen Komponenten des Umlaufs hergestellt.
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2. Resonator und elektrooptischer Schalter

Der Resonator wird gebildet durch einen dielektrischen Plan-
splegel mit einer Reflektivitdt von R=99,7 % und einem konka-
ven Auskoppelspiegel, dessen Krimmungsradius 5 m betrdgt. Die
Reflexion dieses Auskopplungsspiegels wurde fiir die einzelnen
Versuche variiert. Die optische Linge des Resonators betridgt
150 cm. Der Resonator ist also hemikonfokal und stabil. Die
Justierung dieses Resonators ist wesentlich weniger kritisch
als die eines planparallelen Resonators.

Der elektrooptische Schalter besteht aus einer Pockelszelle

mit KDP- oder deuteriertem KDP-Kristall und einem Glasplatten-
polarisator mit 14 Quarzplatten (KDP = Kaliumdihydrogenphosphat,
KDDP = Kaliumdideuteriumphosphat)., Die unter ihrem Brewster-
winkel aufgestellten Platten ergeben fiir senkrecht zur DurchlaB-
richtung polarisiertes Licht eine Abschwdchung von 42 (Verhdlt-
nis von einfallender zu hindurchgegangener Lichtleistung). Da
die Kristalle hygroskopisch sind, werden sie in ein Gehduse mit
optischer Anpassungsfliissigkeit (Freon E2 oder Silicondl) ein-
gebaut. Die Pockelszelle wird im longitudinalen Betrieb (das
elektrische Feld liegt parallel zur optischen Achse in Lichtaus-
breitungsrichtung am Kristall) und bei ihrer A /4-Spannung ver-
wendet. Bei Anlegen der A/4-Spannung an die am Kristall ange-
brachten Ringelektroden ist der Gangunterschied zwischen dem
ordentlichen und dem auBerordentlichen Strahl nach Durchlaufen
des Kristalls gerade A/4, Das bedeutet, daB Licht, das linear
polarisiert den Glasplattensatz verldBt, nach zweimaligem Durch-
gang durch die Pockelszelle (Reflexion am loo %-Spiegel) in
seiner Polarisationsrichtung um 90° gedreht wird. Licht dieser
Richtung wird aber durch den Polarisator um den Faktor 42 ab-
geschwdcht. Bei angelegter A/4-Spannung ist der optische Schal-
ter flr Licht, das die Kilivette verl&B8t, praktisch undurchldssiqg,
Die verwendete KDP-Zelle besitzt eine A/4=-Spannung von lo,5 kvV,
die KDDP-Zelle eine solche von 4,5 kV. Die Verluste fiir die ge=-
6ffnete (spannungslose) Zelle betragen bei KDP ca. 17 % (fir

A= l,oS/u)und bei KDDP 3 %,




Iv. Zur Theorie

Zur Charakterisierung des Fliissigkeitslasers werden in Abschnitt V.
GroRen wie Wirkungsgrad, dynamische Verluste und optimale Aus-
kopplung aus dem Resonator bestimmt. Die Einfilhrung dieser Kenn-
groBen und der fiir sie wichtigen Gleichungen soll in diesem
Abschnitt geschehen. Eine ausfiihrliche Behandlung der Theorie

des Lasers ist in der Literatur, z.B. [18 - 211, zu finden.

1. Die Laserbedingung

Einen Laseroszillator erhdlt man, wenn ein Laserverstdrker mit
einer optischen Riickkopplung versehen wird. Dies kann mit Hilfe
eines ebenen Fabry-Perot-Resonators geschehen. Das laseraktive
Material habe Zylindergestalt mit kreisfdrmigem Querschnitt.
Seine Lidnge sei L. Die beiden parallelen Endfl&dchen stehen senk-
recht zur Zylinderachse und sollen mit einer Spiegelschicht

der Reflektivitédt Rl bzw. R2 versehen sein.

Die zeitabhdngige Photonenbilanz in einem solchen Resonator

wird durch eine sog. Ratengleichung beschrieben. Sie berilicksichtigt
die Photonenerzeugungs- und Verlustprozesse. Der Oszillator
schwingt an, wenn die Erzeugungsrate grdBer wird als die Verlust-
rate. Dann ist die Verstdrkung durch stimulierte Emission im
Lasermedium so groB, daB die Verluste im Resonator ausgeglichen
werden. Damit nun die Verstdrkung diesen kritischen Wert erreicht,
muB eine Mindestiiberbesetzung des oberen Laserniveaus (Mindest-
inversion) vorhanden sein. Diese Forderung fiihrt zu der von

Schawlow und Townes angegebenen Laserbedingung:

(1)
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ng ist die Inversion pro Volumeneinheit an der Schwelle der
Oszillation. p gibt die Zahl der Resonator-Moden pro Raumeinheit
an, die innerhalb der Fluoreszenzlinienbreite des verstdrkenden
Mediums liegen. tSP ist die Fluoreszenzlebensdauer, die bestimmt
wird durch den Zerfall der Besetzung des metastabilen Niveaus
infolge Uberganges zum unteren Laserniveau. tc kennzeichnet die
Verluste im passiven Resonator und ist als die Zeit definiert,
die verstreicht, bis eine vorgegebene Photonenzahl QO sich durch
die Verluste im Resonator auf den Wert Qo/e vermindert hat. Die

Photonenzahl zur Zeit t ist

Die Auskoppelverluste werden von den brigen Verlusten im

Resonator durch den Ansatz
l/tc = (1/tcl) + (l/tcz) (3)

getrennt. tCI steht filir die Auskoppelverluste und tc2 fir die
Ubrigen Verluste. Fiir einen Hin- und Herlauf im Resonator k&nnen
diese durch R,.R, = exp(-2L.n/c.tbl) und G = exp(-2L.n/c.tcz)
ausgedriickt werden. G ist der sog. dynamische Verlustfaktor,

n der Brechungsindex des Lasermediums_und c die Lichtgeschwin-

digkeit im Vakuum. Aus

exp(-ZL.n/c.tc) = R1'R2'G (4)

folgt fiir die Photonenlebensdauer im Resonator

_ -1
tc - 2L.n/c.ln(R1.R2.G) . (5)

Mit (5) kann man die Anschwingbedingung (1) auch in der Form

=1
p.tsp.c.ln(Rl.Rz.G)
nS = (6)
2L.n
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schreiben. Fiihrt man den filir das Lasermedium charakteristischen
n

P-tgy-C

ein, so erhdlt man aus (6)

Wirkungsquerschnitt fiir stimulierte Emission 6 = und

den Verlustkoeffizienten a=

n
c.tc2

Rl.Rz.exp 2L.(G.n, -@) =1 ., (7)

S

2. Dynamische Verluste

Die Inversion ist klein gegeniilber der Gesamtzahl der Nd-Ionen,
und die Pumplichtenergie ist in guter N&herung proportional zur

elektrischen Pumpenergie E.. Unter dieser Voraussetzung ist

S

ng = k.Eg . (8)

In der Praxis ist im allgemeinen R.= 1 (in unserem Fall R1=0,997).

1
Somit erh&dlt man aus (7) und (8)

'ln R,+ 26 ,k,L.E, - 2a.L =0 . (9)

2 S

Mit Hilfe dieser Gleichung kann man den Koeffizienten a der
dynamischen Verluste bestimmen, wenn man die Auskoppelreflekti-
vitat R2 variiert und jeweils die Schwellenergie ES dazu expe-
rimentell bestimmt.

In dem Faktor der dynamischen Verluste G = exp( -2 a.L) sind alle
Verluste enthalten, die, bezogen auf einen zweifachen Durchgang
durch das Lasermedium, wdhrend der Laseremission auftreten.
Ausgenommen sind lediglich die Auskoppelverluste. Anstelle des
Faktors G werden in der weiteren Arbeit auch die dynamischen

Verluste A=1-G verwendet.

3. Die Laserausgangsenergie

Yariv [22] hat filir die Laserausgangsenergie EA eines 4-Niveau-
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Lasers die folgende Formel angegeben:

E
E, = ng. h.v.V (EB -1) . (10)

o A8
A P T+A

Darin bedeutet:

Planck'sches Wirkungsquantum

das optisch gepumpte Volumen

1]

l—R2 die Transmission des Auskoppelspiegels

1-G die oben definierten dynamischen Verluste

< 2 1< T
L}

Emissionsfrequenz des Lasers

nS.h.\I.V(gg -1l) ist die vom verstdrkenden Medium in den Resonator
abgegebene - Energie, abziiglich der Energie, die zur Kompensation
der Verluste ben&tigt wird. Von der Energie im Resonator wird der
Bruchteil T/T+A ausgekoppelt. Bei konstantem T und G ist also

die Ausgangsenergie EA eine lineare Funktion der Pumpenergie Ep.
Die Steigung ﬂd= dEA/dEp ist der differentielle Wirkungsgrad,

in der angelsdchsischen Literatur "slope efficiency" genannt.

Es gilt:

1 nS.h.v.V . ] (11)
d ES T+A

Bestimmt man experimentell die Ausgangsenergie in Abhdngigkeit
von der Pumpenergie - das ist die Aufnahme der sog. Lasercha-

rakteristik - so liefert die Steigung der erhaltenen Geraden

den differentiellen Wirkungsgrad. Kennt man auBerdem A aus der
Messung der dynamischen Verluste, so kann man den Pumpwirkungs-

grad k und damit die Schwellinversion pro cm3 berechnen.

4. Bestimmung des Wirkungsquerschnitts €& fiir stimulierte Emission

Der Wirkungsquerschnitt 6 wurde fiir Nd3+:Se0C12:SnC14 und Nd3+:

POC13:SnCl in den Arbeiten [5,6] und [l4] angegeben. Zur Be-

4
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stimmung von @ wurden 3 verschiedene Methoden angewandt. Hier
soll ein von diesen unabh&ngiges Verfahren beschrieben werden.
Ehnlich wie das in [23] geschilderte Verfahren basiert es auf
Messungen im Laserbetrieb, ndmlich auf der Bestimmung der dyna-
mischen Verluste (II.2) und des differentiellen Wirkungs-
grades ﬂd (II.3). Voraussetzung ist die Giiltigkeit der Glei-
chung (8). Aus (8) und (11) folgt:

k=T . TI+a (12)
T hiv:V

Die Steigung tgeg, der Geraden, die bei der Ermittlung der dy-
namischen Verluste erhalten wird, ist

tge, = 20°.k.L . (13)

Somit lautet die Bestimmungsgleichung fiir 6 :

_ tgso .h.v .v.T (14)

Zlnﬂd.(T+A}

5. Optimale Auskopplung der Energie aus dem Resonator

Aus Gleichung (10) ist zu ersehen, daB fiir konstante Pump-
energie Ep die Ausgangsenergie EA eine Funktion der Trans-
mission T des Auskoppelspiegels ist. Die optimale Auskopp-
lung To' d.h. maximale Ausgangsenergie, erhdlt man aus der
Bedingung

(dEp/AT) pq =© . (15)
(o]

Gleichung (10) 1&Bt sich unter Beriicksichtigung der Gleichungen

(8) und (9) umformen zu

= k.h.V.V. (B, - Eg, + In (1 -T), . T  (1¢)

Ex so 56 .%x.T ) ° T4A
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ESo ist die Schwellenergie fiir T = o, also die Pumpenergie,
bei der die dynamischen Verluste gerade kompensiert werden.
Wendet man die Bedingung (15) auf die Gleichung (16) an, so
folgt fiir den Zusammenhang von To mit Ep:

TO.(TO+A)
(E -E..) .20 .k.L = ————— = 1In(1-T.) . (17)
.50 A.(1-T ) o
o
v. Eigenschaften des Lasers im freilaufenden und im

glitegeschalteten Betrieb

In diesem Abschnitt werden die Versuche beschrieben, deren
Ergebnisse fiir eine Charakterisierung des Lasers wichtig sind.

l. Die Emissionslinienbreite in Abhdngigkeit von der Betriebsart

Zu Beginn der hier vorliegenden Arbeit fehlten vergleichende
spektroskopische Untersuchungen beim anorganischen Nd-Fliissig-
keitslaser hinsichtlich der verschiedenen Oszillatorbetriebs-
weisen, wie freilaufender, aktiv glitegeschalteter und passiv
glitegeschalteter Oszillator. Uber solche vergleichende Messun-
gen an diesem Lasertyp wurde in [24, 25] berichtet. Die expe-
rimentelle Anordnung zeigt abb.5.

Der Laser selbst ist bereits in III. beschrieben worden. Bei
Riesenimpulsbetrieb wurden als optische Schalter entweder eine
KDP-Pockelszelle mit Plattenpolarisator oder eine Flissigkeit
mit nichtlinearer Absorption (Kodak 9740) in den Resonator
gestellt. Die Reflexion des Auskoppelspiegels wurde variiert
zwischen R2 = 8 % und R2 = 80 %. Im Strahlengang des Lasers
liegen 3 Strahlteiler, {iber die ein Konuskalorimeter zur
Energiemessung, eine Vakuumphotodiode (Anstieg 0,5 ns) zur
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Abb. 5

Versuchsanordnung zur Linienbreitenbestimmung

Pulsbreitenmessung und der Spektrograph gespeist werden. Vom
dritten Strahlteiler f&llt das Licht zundchst auf einen dif-
fusen Reflektor MgO. Der vom Licht getroffene Fleck wird durch
eine Linse (f = 20 cm) auf den Spalt des Spektrographen abge-
bildet. Es wurde ein 1/2 m-Jarrell-Ash-Gitter-Monochromator,

der iiber einen Bereich von 500 & auch als Spektrograph ein-
setzbar ist, verwendet. Mit einem Gitter, das 1180 Linien pro

mm besaf, hat der Spektrograph eine Aufldsung von 0,8 R. als
Plattenmaterial wurden sensibilisierte'Infrarotplatten (Kodak IZ)

verwendet. Sie wurden mit Kodak D 19-Entwickler entwickelt.
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Die Breite der Linien wurde mittels eines Densitometers
(Joyce, Zweistrahldensitometer) bestimmt. Eine Neonglimment-
ladung lieferte die Eichlinien im nahen Infrarot (10295 R,
10562 R, 10789 & und 11143 R), so daB die Laserwellenlinge
bestimmt werden konnte.

Ergebnisse: Die Laserwellenldnge ergab sich zu A = 10526 2.

Die Linienbreite im spikenden Betrieb betrug Akﬁf 6 8 und

erwies sich als unabhdngig von der Pumpenergie und der Trans-
mission des Auskoppelspiegels. Beim aktiv gilitegeschalteten
Laser war die Linienbreite mitA)\H= 15 R bis A?\.H =30 &%

Abb. 6a

Laserlinien.

Freilaufender

Aktiv glitegeschalteter

Passiv glitegeschalteter
Oszillator

10 400 500 600 [A]
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deutlich gr&Ber. Sie war wiederum unabhdngig von der Pump-
energie, &nderte sich jedoch mit der Transmission des Aus-
koppelspiegels. Mit abnehmender Transmission wurde die Linien-
breite grtBer. Bei passiv giitegeschaltetem Resonator wurde mit

AKH = 64 & eine um eine GrbBenordnung grdBere Linienbreite

gemessen als im freilaufenden Betrieb. Typische Laserlinien
zeigt die Abb. 6a.

Die dazugehdrigen Densitometerkurven sind in Abb. 6b wiedergegeben.

SPIKING :
o Abb. 6b

Densitometerkurven
zu Abb. 6a

PASS. Q-SW.:
Hw =64}




Diese Ergebnisse sollen nun qualitativ gedeutet werden. Liegt
eine homogen verbreiterte Verstirkerlinie vor, so kénnen alle
angeregten Ionen zur Verstdrkung eines jeden Mode innerhalb

der Fluoreszenzlinie beitragen. Wiirde beim Impulsaufbau die
Inversion unveré&ndert bleiben, so k&nnten die Eigenschwingungen,
deren Verstdrkung den Schwellwert liberschreitet, sich unabhingig
voneinander aufbauen. Die Moden mit gréBerer Verstdrkung
wachsen jedoch schneller an als die Moden mit geringerer Ver-
stdrkung. Die raschwachsenden Moden werden vor den anderen
Moden so energiereich sein, daB sie die gesamte Inversion ab-
bauen. Die energiereicheren Moden werden also auf Kosten der
energiedrmeren verstdrkt und unterdriicken diese mehr oder
weniger. In der Laseremission erscheinen also bevorzugt Moden
aus der Linienmitte, da diese zu Beginn des Impulsaufbaues
nahezu gleiche Verstidrkung vorfinden und etwa gleiche Energie
zum Zeitpunkt der Abnahme der Inversion besitzen. Sooy [26]
konnte zeigen, daB fiir die Modenunterdriickung die notwendige
Verstdrkungsdifferenz zwischen zwei Moden umgekehrt proportional
zur Zahl der Durchl&dufe durch das verstidrkende Medium ist.
Rascher Impulsaufbau ist gleichbedeutend mit geringer Anzahl

der Durchldufe durch das verstdrkende Medium. Damit ergibt sich
nur eine schwache Modendiskrimination, d.h. die Linienbreite

ist groBer.

Die oben aufgefiihrten Ergebnisse stimmen mit dieser Theorie
Uberein. Die Emissionslinienbreite des freilaufenden Oszillators

ist bei einer Fluoreszenzlinienhalbwertsbreite von 160 £ klein
(6 R). Die Impulsaufbauzeit ist groB8, da die Verstirkung an

der Schwelle der Oszillation nicht wesentlich Uberschritten
wird und damit zum Impulsaufbau eine groBe Zahl von Hin- und
Herldufen im Resonator notwendig ist. Der fehlende EinfluB der
Pumpenergie auf die Linienbreite ist eine Folge der homogenen
Verbreiterung der Fluoreszenzlinie. Hinzu kommt, daB sich die
Impulsaufbauzeiten bis zum Erreichen des Intensitidtsmaximums
nur geringfiigig dndern und damit die Zahl der Hin- und Herl&ufe
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praktisch gleich bleibt.

Beim aktiv geschalteten Oszillator ist die Impulsaufbauzeit
erheblich kiirzer und daher die Modenunterdriickung durch nicht-

lineare Verst&drkung bei homogen verbreiterter Linie geringer,
das Emissionsspektrum wird breiter. Bei zunehmender Spiegel-
transmission wird der Impulsaufbau langsamer, also nimmt die
Linienbreite ab.

Wird der Oszillator nun passiv geschaltet, so treten - aufgrund
der zus&dtzlichen Anwesenheit des nichtlinearen Absorbers im

Resonator - zwei Mechanismen miteinander in Wettstreit. Einer-
seits die eben angefiihrte Modenunterdriickung durch nichtlineare
Verstdrkung und andererseits die Seitenbanderzeugung durch den
nichtlinear absorbierenden Farbstoff, die so lange fortgefiihrt
wird, bis zus&tzlich Seitenbinder keine Verstdrkung mehr erhalten.
Dies fiihrt zu relativ groBen Linienbreiten (64 R).

Wie aus Abb. 6b unten deutlich hervorgeht, ist die Emissions-
linie asymmetrisch, nimlich zu langen Wellen hin verbreitert.
Das Absorptionsmaximum des verwendeten Kodakfarbstoffes liegt
bei A = 10600 R, ist also gegeniiber dem Maximum der Fluoreszenz-
linie um 75 & ins Infrarot verschoben. Somit 148t sich die
Asymmetrie der Emissionslinie damit erkl&ren, daB die Ankopplung
neuer Seitenbdnder bevorzugt in Richtung wachsender Nicht-
linearitidt erfolgt.

Die Ergebnisse dieser Untersuchung haben gezeigt, daB die Ver-
stdrkerlinie eines Nd3+:POCl3:ZrCl4-F1ﬁssigkeitslasers fir
Pulslédngen, wie sie im freilaufenden Betrieb auftreten (ca. 200 ns),
weitgehend homogen verbreitert ist. Das beweist die geringe
Linienbreite von 6 & im freilaufenden Betrieb gegeniiber einer
Verstdrkerlinienbreite von 160 % und vor allem deren Unabhdngig-
keit von der Pumpenergie. Bei vollkommen homogener Linie sollte

jedoch nach Statz und De Mars der zeitliche Emissionsverlauf
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in periodischen Pulsen bestehen, sobald das r&umliche Aus-
brennen der Inversion verhindert wird. Es miissen also die im
stationdren Fall und die bei langsam bewegter Fliissigkeit auf-
tretenden unregelméfigen Impulse des freilaufenden Betriebs
oberhalb einer bestimmten FluBgeschwindigkeit in eine Folge
zeitlich aquidistanter Impulse ilibergehen. Diese kritische FluB-
geschwindigkeit liefert folgende Abschitzung: Das aktive Medium

muf innerhalb der Impulsaufbauzeit um A gegen den ruhenden

4
Resonator bewegt werden. Bei einer Impulsaufbauzeit von wenig-
stens 200 ns und A/4 = 0,254 folgt eine kritische FluBgeschwin-
digkeit von h&chstens 2,5.10-5

—~ = 1,25.10° om/sec.
200.10

Diese FluBgeschwindigkeit wurde jedoch, wie Messungen ergaben,
in der Kilvette erreicht, und trotzdem konnte periodisches
"Spiken" nur bei wenigen Schiissen fiir Bruchteile der Emissions-
dauer beobachtet werden. Eine m8gliche Erklirung widre eine
nicht vollstdndig homogene Verst&drkerlinie. Vermutlich tragen
aber auch durch das Pumplicht erzeugte optische Inhomogenit&dten

in der Flissigkeit zum Abbruch angeregter Moden und Anschwingen

neuer Moden bei. Damit wird eine regelm#Bige Pulsfolge verhindert.

2. Bestimmung der dynamischen Verluste

Der Koeffizient der dynamischen Verluste @ wird nach Gleichung (9)

bestimmt, indem die Transmission T =(1—R2) des Auskoppelspiegels
variiert und dazu jeweils die Schwellenergie ES bestimmt wird.
Dazu wird hinter den Auskoppelspiegel in den Strahlengang des
Lasers eine Photodiode gestellt und am Oszillograph die Laser-
emission beobachtet. Die Pumpenergie wird bis zu dem Wert (ES)
gesteigert, beli dem gerade die Oszillation des Lasers einsetzt.
In Abb. 7 ist der neg. nat. Logarithmus der Reflexion R2 des
Auskoppelspiegels gegen den zugehdrigen Schwellwert Eg der
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Pumpenergie aufgetragen. Die Gerade wurde nach der Methode

der kleinsten Fehlerquadrate aus den Messergebnissen mit Hilfe
der zur Verfligung stehenden Rechenanlage gewonnen. Verwendet
wurde die Programmiersprache APL. Wie auch bei den folgenden
Messungen wurden die KDP-Pockelszelle und der Polarisator im
Resonator belassen. Die Pockelszelle befand sich dabei im
gedffneten Zustand, d.h. es lag keine Spannung an den Elektroden.
In den dynamischen Verlusten sind also auch die Verluste im

0 — T T T T T
0 100 200 300 400 500 600 Eg [J]

Abb., 7
Graphische Darstellung zur Bestimmung von @ nach Gleichung (9)
Steigung der Geraden: tgeg, = 2G.k.L
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Polarisator und in der Pockelszelle enthalten. Dieses Vorgehen
hat den Vorteil, daB wir Verlustdnderungen, die durch hohe
Leistungsdichten beim aktiven Giliteschalten auftreten, durch
Vergleiche mit denen im freilaufenden Betrieb ermitteln k&nnen.

Als Ergebnis erhalten wir bei einer im Pumplichtbereich lie-
genden Kiivettenlinge L von L = 46,3 cm:

3

|

tge, = 2G.k.L = (6,5 + 0,2).10

@ = (5,5+0,4).10°3 em”}

Il

Daraus resultiert flir den Faktor der dynamischen Verluste
-2a.L
G =-e

G = 0,61% 0,02

Und die dynamischen Verluste A =1-G fiir einen Hin- und Herlauf

im Resonator ergeben sich zu

a=0,39% 0,02

3. Die Lasercharakteristik des freilaufenden Oszillators

Die experimentelle Anordnung ist die gleiche wie die unter

V.2 in Abb. 5 dargestellte. Es wird lediglich die spektro-
skopische MeBeinrichtung nicht mitbenutzt. Der elektrooptische
Schalter ist ohne Spannung, d.h. er ist gedffnet. Der Fliissig-
keitslaser wird mit einem He-Ne-Laser grob justiert, die Fein-
justierung geschieht durch Beobachtung des jeweiligen Brenn-
flecks auf einem schwarzen R&ntgenfilm. Der MeBvorgang verlduft
wie folgt: Fir einen Auskoppelspiegel der Reflexion R2 wird die
Pumpenergie in Schritten von 25 J variiert und die zugehdrige
Laserausgangsenergie mit dem bereits erwihnten Konuskalorimeter




Ea [J]
25 - R,
247 °%,
126%
20 A 32.0%
40,5%
15 -
62.0%
10 1 40
793 %,
05 -
0 1 | T T 1 | 1 LB T T 1
O 01 02 Q3 04 05 06 07 08 09 10

Ep  [kJ]

Abb. 8
Die Lasercharakteristik fir verschiedene Reflektivitdt R2
des Auskoppelspiegels

gemessen. Fiir einen festen Wert der Pumpenergie wird das Er-
gebnis von 3 Schiissen gemittelt. Im ersten Schritt der Aus-
wertung werden diese Mittelwerte der Ausgangsenergie E, gegen
die Pumpenergie Ep aufgetragenund eine Ausgleichsrechnung

1. Grades mit Hilfe der Rechenanlage liefert die Werte der
interpolierenden Geraden. In Abb. 8 sind diese Geraden EA=EA(Ep)
fir verschiedene Reflexionswerte R, des Auskoppelspiegels in
ein (EA,EP)—Diagramm eingetragen. Auf die Eintragung der MeB-
punkte wurde zur Wahrung der Ubersichtlichkeit verzichtet.
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Die zu den einzelnen Geraden geh8renden Reflexionswerte R
sind am Ende der jeweiligen Geraden vermerkt.

2

Der zweite Schritt der Auswertung besteht nun darin, aus den
Koeffizienten der Geraden die Schwellwerte ES(RZ), d.h. also
die Pumpenergie fiir EA=0, zu entnehmen. Diese ES-Werte weichen
durchwegs merklich von denen in V.2. direkt bestimmten zu
hSheren Werten hin ab. Das riihrt daher, daB wenig oberhalb

des Schwellwertes kein linearer Zusammenhang zwischen Ausgangs-
energie und Pumpenergie besteht. Die aus den Koeffizienten

der Geraden gewonnenen Schwellwerte ES sind also extrapolierte
Werte. Die Anfangskriimmung der (EA,EP)—Kurven tritt auch bei
Festkdrperlasern auf und wird darauf zurlickgefiihrt, daB die
Inversion in der Stab- bzw. Kivettenmitte zuerst die Schwelle
Uberschreitet. Mit zunehmender Pumpenergie erweltert sich die
emittierende Zone, bis schlieBlich der gesamte Querschnitt des
laseraktiven Mediums iliberdeckt wird. Wenn dieser Zustand er-
reicht ist, steigt En linear mit Ep.

In Abb. 9 ist wie in Abb. 7 der negative natiirliche Logarithmus
der Reflexion R2 des Auskoppelspiegels gegen die Schwellenergie E
aufgetragen. Dabei wurde ES durch Extrapolation der jeweiligen

S

Lasercharakteristik gewonnen. Aus den extrapolierten Schwell-
werten ergibt sich nach dem gleichen Auswerteverfahren wie in V.2

3 -1

@ =(9,3+0,8).10"° cm ', tge, =(6,040,5).107>

und A=0,58+0,03 .

Die dynamischen Verluste sind also gr&Ber als die in V.2 erhal-
tenen. Die Ursache hierfiir ist in dem bereits erwihnten Umstand
zu suchen, daB8 bei der MeBmethode in V.2 nicht der gesamte Quer-
schnitt des Lasermediums emittiert.

Flir die nun folgende Berechnung von @ nach Gleichung (14) werden
die Werte tg €, =6,0.10 >, A=0,58, V=32,82 cm>, L=46,3 cm und die
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den Lasercharakteristiken entnommenen nd ~Werte verwendet. Aus
Gleichung (12) ergibt sich auBerdem die Pumpwirkungskonstante k.
Als Ergebnis erh#lt man '

& =578+ 7°2) 10720 ‘n®

k = (8,2+1,5) .10 em™3 571

Somit stimmt der aus dem aktiven Laserbetrieb gewonnene ¢ -Wert
innerhalb der MeBgenauigkeit mit dem in [14] angegebenen (6 =

(8,5+1) .10"2° cm?) dberein.

3 -
-InRy
2 -
1 4
0 .
100 200 300 400 500 600 700 Es [4]
Abb. 9

Zur Bestimmung von a nach Gleichung (9). Die Eg-Werte sind
im Gegensatz zu Abb. 7 aus den Lasercharakteristiken extrapoliert.



Mit Hilfe der Gleichungen (8) und (11) 148t sich fiir A=0,393 und
A=0,577 der theoretische Verlauf des differentiellen Wirkungs-
grades als Funktion von R2=1—T berechnen und dem gemessenen
gegeniiberstellen (Abb. 10).

‘ =
d
=103
3 - © — gemessen
a=55-103cm™
/ o=93-103cm™
2 -
1 -
0 L T Ll T L]
0 02 04 i 08 10 R,

Abb. 10
Der differentielle Wirkungsgrad1kjals Funktion von R2‘
e énd-Werte, Yie sii,aus der Laserc?grakfiristik folgen.
Flira= 5,5.10 cm und a= 9,3,10 cm berechnete

Kurven.

Man stellt fest, daB die Ubereinstimmung des gemessenen Verlaufs

mit dem fir a = 9,3.10"3 cm~! errechneten bis herab zu R,-Werten

von R, = 0,4 recht gut ist, dann jedoch fiir kleinere Werte erheb-
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lich ansteigt, bei R2=0,15 ein Maximum durchliuft und bei R2=0,04
wieder zum theoretischen Wert zurlickkehrt.

Um die Ergebnisse noch transparenter zu machen, wird mit Hilfe

von Gleichung (16) aus dem bereits bestimmten k-Wert und der
A-Werte (0,39; 0,58) der Verlauf der Ausgangsenergie bei Ep = 800 J
und Ep = 1000 J als Funktion von R2 berechnet und dem gemessenen
Verlauf gegenilbergestellt (Abb. lla und Abb. 1llb).

EA
[4]
20 -
18
16
14
12 —o =55-103cm"
10 -
08
—oc=93- 103em™
06 A &
\—gemessen
04 1
m T T T L] L] L Ll T i
0 02 04 06 08 P R,
Abb. 1lla

Die Laserausgangsenergie als Funktion der
Reflektivitédt R2 des Auskoppelspiegels (Ep

]

800 J)



Auch hier ist in den obengenannten R2-Gebiet O,OS-cR2<:0,4 eine
lberraschend starke positive Abweichung der gemessenen Ep-
Kurven gegeniilber der fiir A = 0,58 errechneten zu vermerken.
Auferdem ist das EA-Maximum zu kleineren Reflexionswerten hin
verschoben.

Mit A = 0,58, tge, = 26°.k.L = 6,0.10"° und Eg, = 142,5 J wurde
der Verlauf der optimalen Transmission als Funktion der Pump-
energie Ep, Gleichung (17), ermittelt. Er ist in Abb. 12 darge-
stellt.

— —x=55-10"3cm"

4

—oc=9,3-103¢cm ™!

——gemessen
0 8 L] T T T T Ll Ll A} L)

0 02 04 06 08 10 R,

Abb. 1llb
Die Laserausgangsenergie als Funktion der Reflektivitit R,
des Auskoppelspiegels (Ep = 1000 J)
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Aus Abb. 12 entnimmt man

T0 = 0,60 fiir Ep = 800 J
und T = 0,65 fiir E_ = 1000 7J .
o P
Die Theorie liefert somit maximale Ausgangsenergie fiir R, = 0,4

2
bei Ep = 800 J und fiir R2 = 0,35 bei Ep = 1000 J.

Die Messung (Abb. lla und 11b) ergibt jedoch maximale Ausgangs-
energie fir

Ry
und R2

0,25 bei E

p 800 J
0,20 bei Ep

100C J.

Die gemessene optimale Auskopplung liegt also bei Rz—Werten, die,
gegeniiber den theoretischen, um 40 % niedriger sind.

0'7 4 1 1
TO

06 1 - Abb. 12

05 - Optimale Transmission als

' Funktion der Pumpenergie

04 | - fir k = 8,2.10°% en™? g7t
A =0,58

03 L

02 g

0.1 1 -

0 T

0 02 04 06 08 10 12
Ep [kJ]

und
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Diskussion der Ergebnisse: Bei der Herleitung der Anschwingbe-
dingung (1) wie auch der Gleichung (10) fiir die Ausgangsenergie
wurde die spontane Emission als Verlustmechanismus vernachldssigt.
Es wurde angenommen, daB8 die Pumplichtdauer klein sei gegen die
Fluoreszenzlebensdauer. In den hier beschriebenen Untersuchungen
sind Fluoreszenzlebensdauer und Pumplichtdauer etwa gleich groS.
Diese Verluste sind daher nicht mehr zu vernachldssigen. Es soll
jedoch gezeigt werden, daB die Verluste durch spontane Emission
nicht als Ursache fiir das von der Theorie abweichende Verhalten
des Lasers gewertet werden kdnnen.

Der lineare Verlauf der Lasercharakteristik EA

stantem R2 beweist, daB die Verluste durch spontane Emission

= EA(EP) bei kon-

ebenfalls eine lineare Funktion der Pumpenergie sein miissen.
Diese Inversionsverluste werden sich somit in einer kleineren
Pumpwirkungskonstante k auswirken. Man miBt folglich einen
effektiven k-Wert. Sowohl Abb. 7 als auch Abb. 9 beweisen aber
mit tg€, = 26.k.L= const., daB dieser effektive k-Wert unabh&n-
gig von der Reflektivitdt des Auskoppelspiegels ist. Folglich
sind auch die Inversionsverluste durch spontane Emission unab-
hdngig von R2 und kénnen keine Erkldrung filir den abweichenden
Verlauf von‘nd in Abb. 10 sowie fiir die Verschiebung der opti-

malen Transmission sein.

Nach Gleichung (11)

_kohi VLT
Tld T+A

verbleibt hierzu nur noch eine Variation von A, denn T ist als
Transmission des Auskoppelspiegels unabhdngige Variable. Die
Verluste A kdnnen sich infolge starker Riickwdrtsstreuung in der
laseraktiven Fliissigkeit dadurch &dndern, daB die Oszillation
sich mehr oder weniger stark auf die Laserkiivette beschrinkt.

Damit werden die Verluste, die ein externer Resonator mit elektro-
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optischem Schalter aufweist, teilweise umgangen.

Die Existenz dieser Riickwdrtsstreuung wurde bisher nur durch

die in [27] beschriebene Riesenimpulserzeugung infolge Selbst-
schaltung belegt. Hope zeigte in seiner Theorie [28], daB dieses
Selbstschalteverhalten durch stimulierte Riickwdrtsstreuung er-
kldrbar ist. Es ist fraglich, ob die im freilaufenden Betrieb
auftretenden Leistungsdichten die Schwellwerte von Rayleigh-

oder Brillouin-Riickwdrtsstreuung erreichen. In [29] wurde die
Vermutung ausgesprochen, daB ein in der Flissigkeit sich bildendes
Phasengitter filir die Rilickwdrtsstreuung verantwortlich ist. Neuer-
dings hat Selden [30] die Entstehung eines solchen Phasengitters
in der Fliissigkeit erkl&drt. Danach erwdrmt sich die Fliissigkeit
durch die energiereiche (2000 cm-l) und rasche strahlungslose
Entleerung des unteren Laserniveaus in den Grundzustand. Die
Inversion wird durch einen angeschwungenen Mode bevorzhgt in den
Schwingungsbduchen abgebaut. Die Erwdrmung ist somit an diesen
Stellen am stdrksten. Es bildet sich ein Phasengitter mit einer

Gitterkonstanten der GrdBe A p

2
In der hier vorliegenden Arbeit wurde ein weiterer Hinweis auf
gt 0,997
der Laser aktiv gilitegeschaltet wurde unddie Lasercharakteristik
EA(Ep) aufgenommen wurde. In Abb. 13 ist der Verlauf der Aus-

gangsenergie filir beide Betriebsweisen des Lasers gegeniiberge-

Rickwdrtsstreuung erhalten, als bei R2 = 0,04 und R

stellt. Man sieht, daB im Riesenimpulsbetrieb die Ausgangsenergie
mindestens um den Faktor 2,5 groBer ist als im freilaufenden
Betrieb. Dieses Verhalten ist bisher bei keinem Laseroszillator
gefunden worden. Bei Festk®brperlasern, wie Nd-Glas-, Nd-YAG-

und Rubinlasern, erhdlt man im aktiv glitegeschalteten Bereich im
besten Fall die Ausgangsenergie des freilaufenden Betriebs (mit
gebffnetem elektrooptischem Schalter im Resonator). Die Leistungs-
dichten im Resonator sind bei giitegeschaltetem Laser um wenig-

stens 2 GréBenordnungen hdher als bei freilaufendem Oszillator.
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Der Befund in Abb. 13 kann daher mit dem Auftreten von stimu-
lierter Riickwdrtsstreuung erkl&rt werden. Rlickwdrtsstreuung
fiihrt, wie oben bereits dargelegt wurde, zu geringeren Ver-
lusten und damit zu erhdhter Ausgangsenergie.

Bereits in [31] und [32] wurde von stimulierter Raman-Streuung
(SRS) in einem passiv glitegeschalteten Nd-Fliissigkeitslaser
berichtet. Spiter wurden stimulierte Ramanstreuung und stimu-
lierte Brillouinrtickwdrtsstreuung (SBS) in der passiven,

optisch nicht gepumpten Laserfliissigkeit auBerhalb eines Reso-
nators nachgewiesen und untersucht [29].

Ea
4 freilaufend
(4]

° Riesenimpuls
15;

10 S a

Dol ofo /

Q5 06 07 08 09 10 1 12

Abb. 13

Lasercharakteristik des freilaufenden und
aktiv glitegeschalteten Oszillators (R2 = 0,04)
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VI. Stimulierte Raman- und Brillouinstreuung im
glitegeschalteten Laser

In diesem Teil der Arbeit soll iiber den Nachweis der stimulierten
Ramanstreuung (SRS) und der stimulierten Brillouinstreuung (SBS)
berichtet werden. AuBerdem werden weitere Messungen beschrieben,
die AufschluB8 tiber das Verhalten des aktiv gilitegeschalteten
Laseroszillators geben.

l. Der Nachweis der stimulierten Ramanstreuung

7 Schreiber  Oszillograf

Farbstoff- Kalorimeter —
Schalter

’ fFrm—e X\, R=31% F 4000
W
zirkulierende Laserfliissigkeit
R=100%.
IR-Bild-
Wandler
(@)
/ O I): Lichtleiter
I
Polaroid- Prismen -
Kamera Spektrograf
Abb. 14
Versuchsaufbau zum Nachweis der stimulierten Raman-
streuung im laseraktiven Medium (Nd3+:POC13:A1C13)

Die Abb. 14 zeigt die experimentelle Anordnung, mit der erstmals
stimulierte Ramanstreuung resonatorintern in einem laseraktiven



flissigen Medium (Nd3+:P0013:AlC13) nachgewiesen wurde [32].

Der Laser wurde passiv mit dem Kodakfarbstoff No 9740 gilite~
geschaltet. Den modengekoppelten Impulszug zeigt in seinem zeit-
lichen Verlauf die Abb. 15. Die stirkere Linie in Abb. 16 ist
die Laserlinie, daneben schwicher die im Stokes'schen Grundton
emittierte Linie der stimulierten Ramanstreuung.

Messungen mit einem Rubin-Laser an der optisch nicht gepumpten
Laserfliissigkeit und an der Tragerfliissigkeit POCl3 zeigten,
daB die SRS besonders intensiv bei reinem POCl3 auftrat. Aus
diesem Befund wurde geschlossen, daB es sich um eine Ramanlinie
des POCl3 handeln miisse, die bei groBer Lichtintensitit stimu-
liert auftritt. Eine genaue Messung sowie die Zuordnung des
Ramanspektrums von POCl3 und der Laserldsung wurde von Hacker
durchgefiihrt [33]. Die exakte Ausmessung der Ramanverschiebung
bei SRS geschah mit einem 1/2 m-Gitterspektrographen. Sie ergab
sich zu ¥V = 484 cm !, Ein Vergleich mit dem von Hacker gemessenen
spontanen Ramanspektrum ergab, daB es sich um die P-Cl-Schwin-
gungen des POCl3—Molekﬁls handelte. Im Spektrum der spontanen
Ramanstreuung wurden hierfiir 485 cm-l gemessen. In diesem Spek-
trum weist diese Linie die h8chste Intensitit auf.

Abb. 15

Impulsfolge des passiv gilitege-
schalteten Lasers (Nd3+:P0Cl3:AlCI3),

20 ns/Teilung

Abb. 16

Laserlinie (links)und die im
Stokes'schen Grundton emittierte
Linie der SRS beim passiv ge-
schalteten Laser (Nd3+:P0C13:Alcl3)




- 42 =

2. Experimenteller Aufbau zur weiteren Untersuchung des aktiv
glitegeschalteten Oszillators und zum Nachweis der stimulierten
Brillouinstreuung im laseraktiven Medium des Oszillators

Vorbemerkung: Die Brillouinverschiebung in fliissigen Medien
9<5V < lolon. Das ent-
spricht im Wellenl&ngenmaBstab 0,03 R<br< 0;3 ®. paraus folgt;

daB SBS in Fliissigkeitslasern nur nachzuweisen ist, wenn die

liegt in einem Frequenzbereich von 10

Emissionslinienbreite entsprechend klein ist. In V.1l wurde im
aktiv gilitegeschalteten Betrieb eine Emissionslinienbreite von
etwa 20 & gemessen. Somit muB die Halbwertsbreite der Emissions-
linie um den Faktor 500 verringert werden. Eine resonatorinterne
Modenselektion zur Verringerung der Linienbreite setzt die
Laserausgangsenergie erheblich herab. AuBerdem werden durch eine
solche Modenselektion vom iiblichen Betrieb stark abweichende
Resonatorverhdltnisse geschaffen.

Wdhrend im Normalbetrieb die Giite des Resonators als Funktion
der Wellenldnge mit einer Periode von nur 0,003 2 (bei einer
optischen Resonatorldnge von 150 cm und R2 = 0,04)mit etwa
sinz-Abhéngigkeit variiert, wird im Falle von axialer Moden-
selektion die Periode bei ca. 5 8 liegen und die Giite je-

weils flir einen sehr kleinen Frequenzbereich ein ausgeprigtes
Maximum erhalten (Verlauf der Giite wie im Fabry-Perot-Inter-
ferometer hoher Gilite). Das bedeutet aber, daB die Giite des Reso-
nators auch fiir die SBS einen sehr diskreten Verlauf aufweist
und die stimulierte Brillouin-Streuung sich unter wesentlich
unglinstigeren Verh&ltnissen aufbauen miiBte. Oder anders ausge-
driickt, durch die Modenselektion wird die SBS, die man nachweisen
will, unterdrilickt oder zumindest stark abgeschwicht.

Da also Modenselektion zur Verringerung der Emissionslinienbreite
des zu untersuchenden Oszillators sich aus den oben angefiihrten
Griinden verbietet, wurde ein anderer Weg eingeschlagen. In
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[34 - 37] wird iiber die Ansteuerung von Laseroszillatoren durch
zweite Laser berichtet. Es hat sich gezeigt, daB sich mit diesem
Verfahren unter bestimmten Voraussetzungen folgendes erreichen
1l48t: Der angesteuerte Laser dupliziert das Emissionsspektrum
des Steuerlasers, sofern die Steuerfrequenz innerhalb der Ver-
stdrkungslinie des angesteuerten Lasers liegt. Der angesteuerte
Laser emittiert somit auf der Frequenz und mit der Bandbreite
des Steuerlasers.

Die in diesem Kapitel zu behandelnden Untersuchungen wurden mit
der in Abb. 17 dargestellten experimentellen Anordnung vorge-
nommen. Die Apparatur war in einem klimatisierten Raum aufge-
stellt, dessen Temperatur nicht mehr als + O,SOC wdhrend der
Durchfiihrung einer MeBreihe schwankte. Die Versuchsanordnung
148t sich in drei Teilen beschreiben:

a) Der zu untersuchende aktiv glitegeschaltete Laseroszillator,
b) der Diagnostikteil,
c) der Steuerlaser.

a) Der zu untersuchende Laser wurde bereits in III. behandelt.

Zu bémerken ist lediglich, daB der Auskoppelspiegel des
Resonators in allen folgenden Untersuchungen eine Reflekti-
vitdt von R, = 0,04 und einen Krimmungsradius von r = 500 cm
besaB.

b) Die diagnostischen Hilfsmittel sind wie folgt zu beschreiben:
Die gesamte Laserausgangsenergie wird mit einem eichbaren

Konuskalorimeter KK gemessen. Die Diode D, ist eine Silizium-
Diode mit einer Anstiegszeit von 4.10—9 sec. D4 dient zur
Kontrolle der Reinheit des Riesenimpulsbetriebes, d.h. es

wird liberwacht, ob auBer dem Riesenimpuls noch Vorimpulse oder
Nachimpulse auftreten. Solche Impulse wiirden das MeBergebnis

verfdlschen, da sie trotz ihrer kleinen Leistung relativ
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energiereich im Vergleich zum Hauptimpuls sind. Die Diode D,
erhdlt ihr Licht iiber die Reflexion des Eintrittsfensters

der Diode Dl'

Aktiv Q-geschalteter Nd- Fliissigkeitslaser

D,
§ ~Pg--CP S;
E W[ // H \ PN N
He-Ne-L s
[remet PN ——F
f /
KK D, D, D
Y o
E-P-) &) —+ ‘ — S 1)
X
.u_ e
@3 3 x3
0id* 0 & Oz 0
S~
WETy
Abb. 17

Versuchsanordnung zum Nachweis der SBS und zur Unter-
suchung der SRS. S1 bis S4 = Resonatorspiegel, PZ =
Pockelszelle, P = Polarisator, He-Ne-L = Helium-Neon-Laser,
D1 bis D4 = Photodetektoren, F-P-J (1) und (2) = Fabry-
Perqt-Interferometer, IR-BW = Infrarotbildwandler

Die Diode D, ist vom gleichen Typ wie D, und dient zusammen
mit einem nachgeschalteten Integrationsglied zur Messung der
Ramanenergie. Ihr sind 3 Interferenzfilter mit Durchlass-
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maximum (Transmission = 0,7) bei A = 1,109 pund einer Halbwerts-
breite von 100 R vorgeschaltet. Die Abschwidchung pro Filter
betrigt 10° bei A = 1,053 u. Damit ist garantiert, da8 die
gemessene Energie tatsdchlich auch Ramanenergie ist und nicht
etwa noch Laserlicht (A= 1,053 u) enthdlt. Geeicht wurde diese
Diode mit Laserlicht (Riesenimpuls) der Wellenl&nge A = 1,053 u
und dem Konuskalorimeter KK. Sodann wurde der erhaltene Eich-
faktor mit dem Verh&ltnis der spektralen Empfindlichkeiten fiir
A= 1,109 pykorrigiert. Die Dioden D2 und D, sind biplanare
Vakuumphotodioden (ITT F4000) mit Sl-Kathoden und einer Anstiegs-
zeit von 5.10-1osec. D, ist wie D; mit Interferenzfiltern ver-
sehen und dient zur Aufzeichnung des Intensititsverlaufes des
Lichtes mit der Wellenlinge A = 1,109/u (Stokes'scher Grundton der
SRS). Das Signal von D2 wird zeitlich um 35 nsec verzdgert (durch
Laufzeitkabel) auf den Eingang des gleichen Oszillographen

(Tekt. 519) gegeben. Der Oszillograph besitzt eine Anstiegs-

zeit von 2,7.10-1Osec. Die gesamte Anstiegszeit von Diode und
Oszillograph betrdgt somit 0,6 nsec. Das Konuskalorimeter und die
Dioden 1 bis 3 erhalten ihr Licht iber Strahlteiler, die hinter
52 in den Strahlengang des Lasers eingebracht wurden (Abb. 17).
In dieser Abbildung sind die Strahlteiler unter 45° zur Resonator-
achse gezeichnet (aus Platzgriinden). In Wirklichkeit sind sie
unter einem Winkel von 5° angebracht, d.h. die Normale des
jeweiligen Strahlteilers bildet mit der Resonatorachse einen
Winkel von 50. Die Signale der Dioden D1 und D4 werden durch
einen Zweistrahloszillographen (Tekt. 551) aufgezeichnet. Simt-
liche Diodengerdte sind so aufgebaut, das8 der eigentlichen

Diode ein, bis auf die Ein- und Austrittsbffnung lichtdichter
Korb vorgeschaltet ist, in den 3 Mattscheiben und wahlweise
Neutralglasfilter bekannter Transmission eingebracht werden
kdnnen. Durch einen weiteren Strahlteiler wird ein Teil des
Lichtes auf das Fabry-Perot-Interferometer F-P-I(l) gelenkt.

Der durch diesen Strahlteiler hindurchgelassene Anteil gelangt
auf den Eintrittsspalt eines 0,5 m-Jarrell-Ash-Gitterspektro-




c)

=46 -

graphen mit einer Aufldsung von 0,8 ®. Der Laserstrahl wird
zundchst durch eine Bikonkavlinse (f = -10 cm) aufgeweitet und
dann auf das Interferometer geschickt. Das konzentrische Ring-
system entsteht in der Brennebene einer 100 cm-Linse. In dieser
Ebene liegt wahlweise die Photokathode (mit Sl—Charakteristik)
eines Infrarot-Bildwandlers oder einer Photoplatte (Kodak IZ).
Da das Arbeiten mit den Infrarotplatten sehr umstédndlich ist,
wurde mit wenigen Ausnahmen die IR-Bildwandlerkamera kombiniert
mit Polaroidfilmriickteil zur Aufnahme der Interferogramme ein-
gesetzt. Das Ergebnis liegt mit dieser MeBtechnik unmittelbar
nach jedem SchuB vor,und der zeitliche Aufwand einer vollstd&ndigen
MefRserie wird so in ertrdglichen Grenzen gehalten. Allerdings
muB ein geringeres MafB an Genauigkeit in Kauf genommen werden.
Dies gilt sowohl fiir das Ausmessen der Brillouinverschiebung
als auch fiir die Linienbreitenangaben. Der Polaroidfilm erlaubt
nur eine Schdtzung der Linienbreite, wdhrend von der Platte
eine Schwidrzungskurve erstellt werden kann. Die Aufnahmen am
Spektrographen wurden mit vorsensibilisierten IR-Platten

(Kodak IZ) gemacht. Soviel sei zundchst zum diagnostischen

Teil des Versuchsaufbaus gesagt.

Der Steuerlaser war ein Neodymfliissigkeitslaser, der auch

mit axialer Modenselektion betrieben werden konnte. Die Laser-
fliissigkeit besaB die gleiche Zusammensetzung wie die im unter-
suchten Laser benutzte L&sung. Der Resonator bestand entweder
aus einfachen dielektrischen sphdrischen Spiegeln S3 und 84
(Kriimmungsradius r = 150 cm, Reflektivitédt R3 = 0,45 und

R4 = 0,997) oder aus zweli ebenen Fabry-Perot-Interferometern
4

(F-P-I) mit einer maximalen Reflexion von Rmax = 0,94 und
Riax = 0,85. Die optische Li&nge des Resonators betrug 107 cm.

Das den Spiegel S4 ersetzende F-P-I hat mit einem Distanz-
stiick von 1,73 mm einen Abstand von 3,2 2 zwischen den perio-
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dischen Reflexionsmaxima, wdhrend das den Spiegel S3 erset-
zende F-P-I ein Distanzstlick von 17,3 mm enthdlt und somit
der Abstand der Reflexionsmaxima 0,32 : betrédgt. Die Distanz-
stlicke sind aus Messing gefertigt. 2Zwischen Distanzring und
Fabry-Perot-Platte sind jeweils 3 um 120° versetzte Silber-
plattchen angebracht, um eine definierte Auflage der ver-
wendeten Spiegel zu gewihrleisten und die Justierbarkeit zu
verbessern. Diese Fabry-Perot-Interferometer befinden sich
jeweils in einer thermostatisierten Halterung und sind in
sich selbst und gegeneinander justierbar. Durch KEndern der
Temperaturen k&nnen beide Fabry-Perot-Interferometer mit
einem ihrer Reflexionsmaxima auf die Mitte der Verst&rkungs-
linie eingestellt werden. Durch dieses Verfahren konnte die
im normalen freilaufenden Betrieb vorliegende Emissions-
linienbreite von ca. 5 2 auf eine Linienbreite von A?\H = 0,05 K
verkleinert werden. Zum Justieren der Fabry-Perot-Interfero-
meter wurden die verwendeten Platten mit einem zusdtzlichen
dielektrischen Schichtsystem versehen, das bei A = 0,633 u
eine Reflexion von R = 0,9 besaB. Damit war es méglich, die
F-P-I mit dem Licht eines He-Ne-Lasers auf Parallelitdt ein-
zustellen (durch Beobachten der Keilinterferenzen im parallelen
Licht und Einstellen auf null Streifen). Das Funktionieren
der Linienbreiteneinengung mit Hilfe der beiden Fabry-Perot-
Interferometer wurde durch Auskoppeln eines Teils des vom
Steuerlaser emittierten Lichtes auf das F-P-I (2) und einem
nachgeschalteten Infrarotbildwandler mit Polaroidkamera
Uberwacht. Das F-P-I (2) besaB eine Finesse von F = 15. Diese
GroBe ist definiert durch F = jL‘IE_ und ist anschaulich
gleich dem Quotienten aus Abstaéé-R)zweier aufeinanderfol-
gender Ordnungen der Interferenzfigur und der Linienbreite.
Es hat sich gezeigt, daB diese Methode der axialen Moden-
selektion stabil ist, soweit es gelingt, die Temperatur des
Lasers auf wenige zehntel Grad und die der Fabry-Perot-
Interferometer auf etwa ein zehntel Grad konstant zu halten.
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Diese Methode hat den Vorteil, daB die Ausgangsenergie des
Steuerlasers trotz Modenselektion relativ groB8 bleibt

(ca. das O,5fache des Lasers mit gewdhnlichem Resonator

bei gleichem Auskoppelfaktor). AuBerdem konnte diese Art
von Modenselektion mit vorhandenen Mitteln aufgebaut werden.

Der grdBte Teil des vom Steuerlaser emittierten Lichtes
wird iiber einen Spiegel auf eines der entspiegelten Kiivetten-
fenster reflektiert und hiervon ca. 1 % in den Resonator

des gilitegeschalteten Lasers eingekoppelt. Der elektrooptische
Schalter dient dabei gleichzeitig als Schalter fiir das ein-
gekoppelte Licht (Abb. 17). Durch den Polarisator wird
dieses Licht zundchst linear polarisiert, von der unter
Spannung stehenden Pockelszelle sodann beim zweimaligen
Durchlauf in seiner Polarisationsrichtung um 90° gedreht und
nun durch den Polarisator aus dem Resonator eliminiert,
bevor das Licht in das verstdrkende Medium gelangen kann.
Wird der elektrooptische Schalter getffnet, lduft das ein-
gekoppelte Steuerlicht im Resonator hin und her und wird in
der laseraktiven Fliissigkeit verstdrkt. Die Intensit&dt des
Steuerlichts ist um Gr&Benordnungen stdrker als die der
spontanen Emission des aktiven Mediums. Das hat zur Folge,
daB das Steuerlicht nach wenigen Durchl&ufen in den Bereich
der nichtlinearen Verstdrkung gelangt. Die Inversion wird
auf Kosten der auBerhalb der Bandbreite des Steuerlichts
liegenden Spektralbereiche abgebaut. Dieser Mechanismus ist
also dem der natiirlichen Modenselektion sehr &hnlich.

Der Steuerlaser emittiert eine unregelmdfige Folge von
Impulsen. Somit besteht keine zeitlich feste Relation zwischen
dem Uffnen der Pockelszelle und diesen Steuerimpulsen, es

sei denn, man filhrt eine Zwangssynchronisation ein. Zundchst
wurde die Ansteuerung ohne diese Synchronisation durchge-
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fihrt. An Hand der Abb. 18 soll die Ansteuerung demonstriert
werden. Wird der Laser im aktiven Riesenimpulsbetrieb nicht
angesteuert, so erhdlt man - wie bereits in V.1 gezeigt -
eine Emissionslinienbreite von ca. 25 X% (Abb. 18a). Mit

Abb. 18

Zur Demonstration der Ansteuerung des aktiv giitegeschalteten
Lasers: a = Emissionslinie ohne Ansteuerung; b = mit Ansteu-
erung ohne Modenselektion; ¢ = mit modenselektierter Ansteu-
erung; d = die gleiche Emissionslinie wie unter c, jedoch mit
hoch aufl8sendem Fabry-Perot-Interferometer aufgenommen

(AN, = 0,05 8); e = yvom Laser emittierter Riesenimpuls,

20 ngec/Teilung; f = zeitliche Zuordnung von Steuerlicht und
Riesenimpuls, 100 us/Teilung; g = Interferogramm vom Licht
eines He-Ne-Lasers
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Ansteuerung, jedoch ohne Modenselektion am Steuerlaser,
verringert sich die Linienbreite des Lasers zuverléssig'auf
5 (Abb. 18b). Dies ist so, obwohl die Impulsfolge des
Steuerlasers im Mittel etwa 5ps betrdgt und bei einer mitt-
leren Spikedauer von 0,2ysdie Synchronisation mit dem
Uffnen des elektrooptischen Schalters schlecht ist. Um
diese Zuverlédssigkeit zu erreichen, muBte allerdings die
durchschnittliche Leistung der Steuerimpulse (bzw. die

Pumpenergie des Steuerlasers) entsprechend hoch gewdhlt
werden.

Wird jedoch axial modenselektiert angesteuert (wenn in
dieser Arbeit von Modenselektion im Zusammenhang mit An-
steuerung gesprochen wird, so ist stets axiale Modenselek-
tion gemeint; transversale Modenselektion wurde nicht vor-
genommen) , wobei das Steuerlicht eine Linienbreite von

0,05 9 hat, so dupliziert der angesteuerte Laser diese
Linienbreite nur etwa bei jedem 3. SchuB. Einen solchen
erfolgreichen Ansteuerversuch zeigt Abb. 18c. Das Aufld-
sungsvermdgen des Spektrographen wird unterschritten. Dies
ist aus dem Interferogramm (Abb. 18d) zu entnehmen. Der freie
Spektralbereich von F-P-I (1), mit dem dieses Interferogramm
aufgenommen wurde, betrdgt 0,4 2 und die Emissionslinienbreite
0,05 . zZur Demonstration der Finesse wird in Abb. 18g die
Emissionslinie eines He-Ne-Lasers gezeigt. Bei der Wellen-
linge A = 0,633 u wird fir diesen Laser eine Bandbreite

von 1,5 GHz angegeben, das entspricht 0,02 ®. Fiir diese
Wellenldnge besitzt das F-P-I (1) einen freien Spektral-
bereich von 0,145 R,und eine Ausmessung auf dem Polaroidfoto
ergab eine Linienbreite vonAA= 0,024 ®. pie MeBgenauigkeit
bei der Linienbreitenbestimmung betrdgt danach etwa 20 %.
Abb. 18e zeigt den typischen Verlauf eines Riesenimpulses
(KDP-Pockelszelle im Resonator). Der ZeitmaBstab ist hier

20 nsec pro Teilung. Die Impulsleistung betrdgt 95 MW bei
einer Halbwertsbreite von 17,5 nsec. Aus Abb. 18f ersieht man
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die zeitliche Zuordnung der Steuerlaseremission (untere Spur)
zur Emission des Riesenimpulses (obere Spur). Der ZeitmaBstab
ist looo/us pro Teilung. Der Laser kann also im aktiven
Riesenimpulsbetrieb mit 3 verschiedenen Bandbreiten betrieben
werden: Mit ca. 25 2 ohne Ansteuerung, mit ca. 5 2 bei An-
steuerung ohne Modenselektion und 0,05 ® bei Ansteuerung mit

Modenselektion.

Um nun die Zuverldssigkeit der modenselektierten Ansteuerung
zu vergroBern, wurde eine Synchronisation zwischen Steuer-
laser und angesteuertem Laser einééfﬁhrt. Sie sei an dieser

Stelle kurz beschreiben.

Der elektrooptische Schalter des Lasers soll trotz Synchro-
nisation im Maximum der Inversion gebffnet werden. Dieses
Maximum ist so flach, daB eine Verschiebung des 8ffnungs-
zeitpunktes von 5 psec vernachlidssigbare Inversionsverluste
zur Folge hat. Der zeitliche Abstand der Impulse des Steuer-
lasers betrdgt etwa 5 usec. Mindestens einer dieser Impulse
fdllt in das breite Maximum des Inversionsverlaufs. Mjit

Hilfe einer Photodiode, auf die ein Teil des Steuerlichts
fdllt, erhdlt man eine Folge von elektrischen Impulsen, mit
denen man nach entsprechender Verstdrkung den elektrooptischen
Schalter 6ffnen kann. Damit dies nun genau zum richtigen
Zeitpunkt geschieht, wurde zwischen Diode und Steuerung des
elektrooptischen Schalters ein elektronisches Tor geschaltet.
Ist das Tor offen, kann ein Signal der Diode ein Offnen des
elektrooptischen Schalters bewirken. Bei geschlossenem Tor
sind die einlaufenden Signale ohne EinfluB auf den Schalter.
Die Offnungsdauer des Tores ist einstellbar und wurde im
Versuch zu 7 psec gewdhlt. Der Uffnungszeitpunkt ist iiber
300 psec schiebbar. Um eine mdglichst gute Synchronisation
(ohne Ausf&dlle) zu erhalten, wurde darauf geachtet, daB be-
reits die Anstiegsflanke des ansteuernden Lichtimpulses den
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elektrooptischen Schalter &ffnet.

Mit der eben beschriebenen Synchronisation gelang es, die
modenselektierte Ansteuerung zu zuverldssigem Arbeiten zu
bringen. Wegen der geringeren Extinktion wurde die KDP-
Pockelszelle durch eine solche mit deuteriertem Kristall
ersetzt (KDDP-Kristall).

3. Nachweis der stimulierten Brillouin-Streuung

Mit dem unter V.2 beschriebenen Aufbau war es nun m&glich, das
Auftreten von SBS im aktiv glitegeschalteten Laseroszillator nach-
zuweisen [38]. Bei diesem Nachweis wurde, wie schon erwdhnt,
darauf geachtet, daB der zu untersuchende Laser durch keinerlei
Eingriffe verédndert wurde. Es wurde lediglich Steuerlicht mit
einer Bandbreite von 5/100 2 zum Aufbau des Riesenimpulses in

den Resonator eingekoppelt. Vor das F-P-I (1) wurde in den
Strahlengang ein Interferenzfilter gestellt. Das Transmissions-
maximum dieses Filters lag bei A = 1,05 py und besaB eine Halb-
wertsbreite von 120 %. Damit war ausgeschlossen, daB eventuell
auftretendes Raman-Streulicht stdrende Ringsysteme im Interfero-
gramm erzeugt. Zur Abschwdchung des Laserlichts und der Brillouin-
streuung wurden Neutralglasfilter der Firma Schott verwendet.

Abb. 19 zeigt oben das Interferogramm des zum Justieren der
Anlage verwendeten He-Ne-Lasers. Die Interferometerplatten von
F-P-I (1) besaBen eine Oberfldchenebenheit von A/100 (bei

A= 0,589 u) gegenliber A/20 der Platten, die fiir die Aufnahme
der Interferogramme in Abb. 18 benutzt wurden. Unter dem eben
erwdhnten Interferogramm sind 4 Interferogramme vom 1.053 u-
Licht des Laseroszillators zu sehen. Sie wurden bei verschie-
denen Ausgangsleistungsdichten IA aufgenommen. Der freie Spek-
tralbereich von F-P-I (1) betrug dabei 0,29 2. Eine Abschit-
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zung zeigt, daB die Emissionslinienbreite des Lasers im Inter-
ferogramm mit I, = 1,3 MW/cm® bei 2/100 R liegt. AuBerdem ist
nur die Laserlinie allein zu sehen. Bei IA =5 MW/cm2 jedoch
erscheint bereits in einem Abstand von O,1 2 der erste Grund-
ton der SBS.

| A= SMWicm?

Ip=8Mwicm? IA=13Mwicm?

Abb. 19

Nachweis der stimulierten Brillouinstreuung im aktiv glitege-
schalteten Laser. Oben: Interferogramm vom Licht eines He-Ne-
Lasers. Darunter Interferogramme vom modenselektiert ange-
steuerten Laser bei verschiedenen Ausgangsleistungsdichten.
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Bei 8 und 13 MW/cm2 sieht man, daB sich der Grundton und die
erste Harmonische der SBS entwickelt haben. Eine grdBere Zahl

von Brillouin-Linien konnte bei diesem Laseraufbau nicht be-
obachtet werden. Vermutlich ist dies auf den st®renden Ein-

fluB der SRS zurilickzufilhren. Auch die bei h8heren Leistungs-
dichten beobachtete Linienverbreiterung 148t sich durch die SRS
erkldren. Der Energieentzug durch die SRS bedeutet fiir die ange-
schwungenen Moden des Lasers eine starke Dimpfung, so daB8 fiir be-
nachbarte Moden gleiche oder grdBere Nettoverstdrkung vorliegt und
diese sich nun auch aufbauen. Sobald diese angeschwungenen Moden
aber ebenfalls SRS erzeugen, wird die Oszillation noch weiter

von der Mitte der Verstdrkungslinie nach auBen ausgeweitet.
Dieser Mechanismus fiihrt zu einer Linienverbreiterung trotz
zundchst funktionierender Ansteuerung.

Auch eine intensivs SBS wird SRS erzeugen und wird dadurch
geddmpft, so daB das Auftreten einer nur kleinen Zahl von SBS-
Linien verstdndlich wird.

4. Auswertung der Interferogramme und Bestimmung
der Brillouin-Verschiebung

Diese Interferogramme wurden auf sensibilisierten Kodak-IZ-
Platten aufgenommen. Nach der Entwicklung wurden die Schwir-
zungskurven dieser Aufnahmen im MaBstab 1 : 5 (VergrdBerung

v = 5) gefahren. Sodann wurden die in Frage kommenden Ringdurch-
messer Di bestimmt und nach der Gleichung

2e2
(DS =D )
A?\=-i—21+%._' (18)
8f".v

mit f =100,2 cm, v = 5, A= 1,0526 u

der freie Dispersionsbereich und die Brillouin-Verschiebung
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berechnet. Aus den Durchmessern der Ringe zweier aufeinander-
folgender Ordnungen wurde der freie Dispersionsbereich von
F-P-I (1) zu

AN = 0,29 8
erhalten. Aus dem Durchmesser einer Ordnung der Laserlinie und
denen der darauf folgenden Stokes-Linien der stimulierten

Brillouin-Streuung wurde die Brillouin-Verschiebung

0,005 R
0,005 K

vom Grundton zu 514- 0,096 +
und von der 1. Harmoniaschen zu ‘)q- 0,099 +

ermittelt. Beide Verschiebungen stimmen also innerhalb der
Messgenauigkeit Uberein.

5. Stimulierte Raman-Streuung im aktiv giitegeschalteten Betrieb

Die stimulierte Raman-Streuung wurde bei den 3 verschiedenen
Oszillatorlinienbreiten AAy = 25 &, AAy = 5 & und AX, = 0,05 &
untersucht. Einschrdnkend muB gesagt werden, daB eine Linien-
breite von ARH = 0,05 R nur fiir Leistungsdichten erzielt werden
konnte, die den "Schwellwert" fiir SRS nicht iiberschreiten. Die
Ursache ist in dem bereits erwdhnten Verbreiterungsmechanismus

zu suchen. Die Abbildungen 20 bis 22 zeigen den Verlauf der

Ausgangsenergie EA und der Ausgangsleistungsdichte IA in Ab-
héngigkeit von der Pumpenergie E_ (Abb. 20: AL, = 25 8,
Abb. 21: Ay = 5 R, Abb. 22: AXy = 0,05 & mit der eben

gemachten Einschrédnkung). Die Schwellwerte fiir Laseremission

stimmen innerhalb von + 10 J Pumpenergie fiir alle drei Linien-
breiten iliberein. Da zur Linienbreitenverringerung keine moden-
selektiven MaBnahmen im Resonator des zu untersuchenden Lasers

vorgenommen wurden, sind die Resonator-Verluste im Schwell -
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wertbereich filir die drei Linienbreiten gleich. Die Verstirkung
wird durch Einkoppeln des spektralen Steuerimpulses nicht ver-
dndert. Somit liefert die Anschwingbedingung auch die gleichen
Schwellwerte. Im Anfangsbereich der EA—Kurven ist fir den dif-
ferentiellen WirkungsgradT]d eine deutliche Abnahme mit geringer
werdender Linienbreite festzustellen. Im mittleren Bereich
nimmt‘T]d innerhalb der MeBgenauigkeit den gleichen Wert an, wie
es eigentlich aufgrund i{ibereinstimmender Schwellwerte aus den
Gleichungen (8) und (11) fiir den gesamten untersuchten Pump-
energiebereich zu erwarten ist. Auch die Intensitdtskurven

haben im Mittelteil gleiche Steigung, widhrend sie im Anfangs-

15 - - 150
a E J
€5 A [] In
o 15 [MWem?]
[J] [MW/cm?]
10 A - 100

"
loRol
05 A i - 50
0 . 0
05 B 12
Ep [kJ]

Abb. 22
EA=EA(EP) und c
IA=IA(EP) bei A?\H = 0,05




teil eine Kriimmung aufweisen. Eine solche Anfangskriimmung im
Intensitédtsverlauf findet man auch bei Festk8rperlasern und

-58_

erklédrt diese mit nicht linear abnehmenden Impulsaufbauzeiten

in Schwellwertnéhe.

Aus den Abbildungen 20 bis 22 ist weiterhin eine fiir den glite~-
geschalteten Oszillator wichtige Tatsache zu entnehmen: Sowohl

die Ausgangsenergie EA als auch die Ausgangsleistungsdichte I
nehmen oberhalb einer Pumpenergie Ep von 900 J nicht mehr
wesentlich zu. EA nimmt im Fall von Abb. 22 sogar wieder ab,
wdhrend IA nur noch schwach ansteigt. Der Verlauf von Ep in

Ear  [J]
. 41072
02 i
Ia [MW/ecm?2] N e
® " 2.10-2
P
e E
AR 2107
00 - !
100 a I
- 1.107%
¢ - 5107
1595HT’ A
50 - ©-8
el - 21075
0]
%ﬂ - 1.1075
mﬁfﬁ(m
0 I_‘ T | L] T L] L]
05 06 07 08 09 10 M1 12
Ep [kJ]

Im Stokes'schen Grundton der SRS emittierte Energie E

Abb. 23

und die Ausgangsleistungsdichte I
Pumpenergie Ep. Laserlinienbreite AlH = 25 R.

als Funktion der

AR

A
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Abb. 20 oberhalb Ep = 800 J ist besonders auffidllig. Im
Maximum von E, setzt SRS ein, wie die zur Aufzeichnung
der Raman-Impulse verwendete Diode D, zeigt. In den Abb.
23, 24 und 25 sind die Ausgangsleistungsdichten Ia und

die im Stokes'schen Grundton der SRS emittierte Energie EAR

als Funktion der Pumpenergie aufgetragen. Err weist innerhalb

2

einer Zunahme von wenigen MW/cm® einen steilen Anstieg

EAR U]
~ 1107
- -2
- 510
ln [MW/cm?] o
150 - - 2-1072
o EaAr  [J]
-2
o Iy [MWcm?2] . = 1-10
- 5-1073
100 - i
@
- 2.10‘3
o} e
B B/l; I 1.10"3
50 - FJA i
s |
/ - 2-1072
0]
O}
al -5
/ - 1-10
EI’E'

05 06 07 08 09 10 11 12
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Abb. 24

Im Stokes'schen Grundton der SRS emittierte Energie E

und die Ausgangsleistungsdichte I, als Funktion der
Pumpenergie Ep. Laserlinienbreite EsRH =5 R,

AR
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Uber wenigstens eineinhalb Gr&Benordnungen auf. Man sieht,
daB mit dieser raschen Zunahme der Raman-Energie die GrdéBe IA
nur noch wenig ansteigt. Auffallend ist das "tlberschwingen"
der Leistungsdichte bis zum Einsetzen der SRS, d.h. I, sinkt
zundchst unter den "Schwellwert", um sich bei Steigerung der

Ear  [J]
~ 11071
£
[+ =2
ln [MWem?2] i
150 1
- 21072
® EaR
LN = 11072
: 5.10-3
100 - [
- 2-1073
1:1073
50 - i
" 2.10-'5
- 1.107°
0 ‘—qumf T T T T 1
06 07 08 09 10 1" 12
Ep [kJ]

Abb. 25

Im Stokes'schen Grundton der SRS emittierte Energie E und
. AR
die Ausgangsleistungsdichte I, als Funktion der Pumpenergie E_.
Laserlinienbreite AA, = 0,05 & (bis E_ = 800 J, mit Ein-
setzen der SRS VerEreiterung von A"\, bis ca. 0,2 R).
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Pumpenergie wieder zu erholen. Besonders ausgepridgt tritt
dieser Umstand bei Abb. 24 und Abb. 25 auf. Die "Schwell-

werte" fir SRS sinken, wie die gleichen Abbildungen zeigen,
mit abnehmender Linienbreite:

Abb. 23 Abb. 24 Abb. 25

ANy = 25 & ANy = 5 % A?\H=O,OSR
2 2 2

ISR = 44 MW/cm ISR = 28 MW/cm ISR = 19 MW/cm

Da jedoch der Verstdrkungskoeffizient fiir SRS umgekehrt pro-
portional zur Bandbreite des Pumplichts ist, wurde eine wesent-
lich stdrkere Abhdngigkeit der "Schwelle" von der Linienbreite
des Laserlichtes erwartet.

In Abb. 26 wurde die emittierte Raman-Energie gegen die zuge-
hdrige Leistungsdichte IA aufgetragen. Der EinfluB der Linien-
breite ist in dieser Darstellung deutlich zu sehen.

Das Verhdltnis EAR/EA libersteigt in keinem Fall die 10 %-Grenze.
Es ist daher bemerkenswert, daB die Oszillatorausgangsenergie
mit zunehmender Pumpenergie eine so starke Sdttigungstendenz
zeigt. Flir Linienbreiten ASRH = 0,2 R nimmt EA mit zunehmender
Raman-Energie und Pumpenergie sogar wieder ab. Dies ist damit

zu erkldren, daB die Leistungsdichte noch schwach ansteigt.
Diese Sdttigungstendenz ist vermutlich auch auf das Auftreten
weiterer Stokes-Linien zuriickzufiihren. Mit den zur Verfiigung
stehenden Mitteln konnten diese jedoch nicht nachgewiesen
werden.

Die Aufnahme der Lasercharakteristik vom aktiv gilitegeschalteten
Laser mit verschiedenen Auskoppelspiegeln und einer KDP-Pockels-

zelle im Resonator lieferten &hnliche Ergebnisse. Die Transmission

der KDP-Pockelszelle betridgt 81 % beim Stokes'schen Grundton der
SRS (A= 1,109/u) und nimmt fir die Harmonischen der SRS
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Abb. 26

Im Stokes'schen Grundton der SRS emittierte Energie E
als Funktion der Ausgangsleistungsdichte IA fliir drei
verschiedene Emissionslinienbreiten

AR

rasch ab. Im Gegensatz dazu hat die KDDP-Pockelszelle eine
Transmission von 97 % bei der Wellenl&nge A = 1,109 u, und
auBerdem nimmt die Transmission erst fiir Wellenldngen gr&Ber
als A= 1,4 u rasch ab.

Diese Umstinde erklidren, weshalb die SRS fiir den Fall einer
KDP-Zelle im Resonator bei sonst gleichen Verhdltnissen erst
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oberhalb 100 MW/cm2 einsetzt und der differentielle Wirkungsgrad
in der Lasercharakteristik nicht so stark abnimmt. Wurde jedoch
die Reflexion des Auskoppelspiegels fiir den Stokes'schen Grundton
und die Harmonischen der SRS von 4 $ auf 60 % erhdht und auBer-
dem die Linienbreite von 25 & auf 5 % verkleinert, konnte SRS
schon bei 20 MW/cm2 festgestellt werden. Der differentielle Wir-
kungsgrad in der Lasercharakteristik ging unter diesen Verhdlt-
nissen mit zunehmender Pumpenergie gegen Null.

Man sieht, daB zur Erlangung groBer Ausgangsleistungen von
einem Nd-Flissigkeitslaser der Einsatz der stimulierten Raman-
Streuung verhindert werden muB. Dies kann durch die Kombi-
nation folgender MaBnahmen geschehen:

a) Geeignete Dimensionierung der Kiivette, d.h. geringe
Linge bel realtiv groBfem Querschnitt.

b) Verwendung von Resonatorspiegeln, deren Reflexion flir die
im Stokes'schen Grundton emittierte Linie der stimulierten
Raman-Streuung mdglichst gering ist.

c) Einbau selektiver Verluste in den Resonator, d.h. die Ver-
luste im Resonator sollen m&glichst groB sein fiir die
Stokes-Linien der SRS und méglichst gering fiir die Laser-
emissionsfrequenz.
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VII. Zusammenfassung

Die Aufgabe der vorliegenden Arbeit war es, einen Neodymflis-
sigkeitslaser (Nd3+:P0Cl}:2rCIu) aufzubauen und dessen Eigen-

schaften unter Berlicksichtigung eventuell auftretender Streupro-
zesse 1m laseraktiven Medium 2zu untersuchen.

A. Der Aufbau des Lasers

Der Bau eines Neodymfllssigkeitslasers setzt eine besondere
Technologie voraus, da die laseraktive Flussigkelt korrosiv
und feuchtigkeitsempfindlich 1ist.

1. Zum Umwidlzen der Flissigkeit wurde eine dichtungslose Glas-
kreiselpumpe entwickelt. Der Antrieb erfolgt Uber eine Magnet-
kupplung, deren Innenmagnet von Glas umgeben ist und damit nicht
in Kontakt mit der Flissigkeit kommt.

2. Der Laser wurde so aufgebaut, dass die Laserfliissigkeit bei
ihrem Umlauf nur mit Glas, Teflon und dem Klebstoff Gupalon 20
in Beriihrung kommt. Der Erfolg dieser Massnahme ist, dass in
einem Zeitraum von 2 Jahren keine Verschlechterung der fir den
Laserbetrieb wichtigen Eigenschaften auftrat.

3. Die Forderung nach optischer Homogenitat der vom Laserlicht
durchstrahlten Flissigkelitssidule bedingte eine entsprechende
Kivettengestaltung. Insbesondere wurden strémungsarme Zonen in
Fensternédhe vermieden, da solche Stellen zu Schlierenbildung
in der Flissigkeit fihren.

Zum Anbringen der Kilvettenfenster konnte ein Klebematerial ge-
funden werden, das gegeniber der Laserflilssigkeit ausreichende
Bestidndigkeit besitzt.

4, Durch Anbringen sogenannter Homogenisierungsgefisse an die
Kilvettenzuflupstutzen ist gewdhrleistet, dap die Fllssigkeit
welitgehend schlierenfrei in die Kllvette gelangt. Auperdem wer-
den mit dieser Vorrichtung durch optisches Pumpen erzeugte
Schockfronten von der empfindlichen Glaspumpe abgehalten.
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5. Der Laser wurde als handliche Einheit aufgebaut, sodapg er
in Bereichen der Laseranwendung eingesetzt werden kann.

=Bh=

B. Untersuchungen am Laseroszillator

Der Laser wurde'im freilaufenden und im glitegeschalteten Betrieb
untersucht.

1. Es wurde die Emissionslinienbreite in Abhingigkeit von der
Eetreibsweise gemessen. Die Emissionslinienbreite betrug 6 R
beim freilaufenden, 15-30 £ beim aktiv glitegeschalteten und

Uber 60 £ beim passiv glitegeschalteten Laser. Die Linienbreite
des frellaufenden Oszillators war unabhliingig von der Pumpenergie.
Dieser Befund wurde mit einer weitgehend homogenen Verbreiterung
der Fluoreszenzlinie erklirt.

2.Die Lasercharakteristik gibt den Zusammenhang zwischen Laser-
ausgangsenergie und der elektrischen Pumpenergie wieder. Diese
Charakteristik wurde bei freilaufendem Oszillator fUr verschie-
den grosse Transmission des Auskoppelspiegels aufgenommen. Beil
diesen Messungen war der spdter fiilr den Riesenimpulsbetrieb be-
nutzte elektrooptische Schalter bereits im Resonator. Dieses
Verfahren ermglicht einen Vergleich der Lasercharakteristiken
im frellaufenden Betrieb mit denen im Riesenimpulsbetrieb.

Aus den durch Extrapolation der Charakteristiken gewonnenen
Schwellwerten wurden mit Hilfe der Laseranschwingbedingung die
dynamischen Verluste A bestimmt. Sie erwiesen sich mit A = 0,58
als erheblich grdsser, als wenn die Sehwellwerte direkt gemessen
werden und daraus A (A = 0,39) bestimmt wird. Das aus den extra-
polierten Schwellwerten gewonnene A wird benutzt, um aus den
Lasercharakteristiken die Pumpwirkungskonstante zu berechnen.
Wie im theoretischen Teil der Arbeit gezeigt wurde, kann damit
der Wirkungsquerschnitt & fir stimulierte Emission bestimmt
werden. Mit &= 7,9 . 10"2° c¢m? wurde ein Wert erhalten, der
innerhalb der Messgenauigkeit mit den Literaturwerten {lberein-
stimmt. Diese frilheren Werte wurden Jjedoch nicht aus dem Laser-
betrieb gewonnen.
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Ein Uberraschendes Ergebnis liefert die weitere Auswertung der
Lasercharakteristiken. Trigt man den gemessenen differentiellen
Wirkungsgrad )4 (Steigung der Charakteristik-Geraden) gegen die
Reflexion R2 des Auskoppelspiegels auf und vergleicht man den
Verlauf mit dem aus der Theorie fUr A = 0,58 folgenden, so stellt
man folgendes fest:

a) In dem Gebilet 0,05‘<R2 < 0,4 liegen die gemessenen Werte um
bis zu 48 £ hoher als die aus der Theorie errechneten.

b) FUr das lbrige Gebiet von R, ist die Ubereinstimmung gut.

Die Diskussion dleses Ergebnisses zelgt, dass diese Abweichung
durch das Auftreten von Rllckwdrtsstreuung in der Laserflissigkelt
erkldrt werden muss. Welterhin wurde festgestellt, dass die ge-
meséene optimale Auskopplung um etwa 40 % zu grosserer Trans-
mission des Auskoppelspiegels hin gegenilber dem theoretischen
Wert verschoben ist. Dieser Befund stimmt qualltativ mit der oben
gegebenen Erklirung ilberein. Es ist bekannt, dass Bhnliche Laser-
flissigkeiten ein Eigenschaltverhalten zeigen. Als Ursache fir
dieses Verhalten wurde Rickwdrtsstreuung angenommen. Durch das
Ergebnis der hier vorliegenden Messungen wurde ein indirekter
Beweis fir die Existenz dieser Streuung erbracht.

3, Die Lasercharakteristik bei einer Auskopplung von 0,96 (R2=

4 %) wurde sowohl fir den freilaufenden, als auch fir den aktiv
giitegeschalteten Laser aufgenommen.Eine Gegenllberstellung der
beiden Charakteristiken zeigt ein Verhalten des Lasers, wie es
bisher bel keinem anderen gefunden wurde: Die Laserausgangsener-
gle ist im Riesenimpulsbetrieb um mindestens den Faktor 2,5
grosser, als im freilaufenden Betrieb. Dieses Ergebnis kann
durch stimulierte Rickwidrtsstreuung erklidrt werden.

4, Unabhingig von[}1] wurde im laseraktiven Medium eines Nd-
Flissigkeitslasers stimulierte Ramanstreuung gefunden. Eine
genaue Bestimmung der Ramanverschiebung ergab V = 484 em”™ ]

Ein Vergleich mit dem von Hacker [33] gemessenen , sowie zu-
geordneten, spontanen Ramanspektrum von POCl3 ergab, dass es
sich bel dieser stimuliert auftretenden Raman-Linie der Ras-

se Ah um die P-Cl-Schwingung des POClz-Molekﬁls handelt.
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5. Der Aufbau einer spektralen Ansteuerung ermsglichte den zu
untersuchenden Laser bel drei verschiedenen Emissionslinienbrei
ten zu betreiben (ady = 25 R, AAy =5 X, Adg & 0,2 £). Diese

spektrale Ansteuerung geschah durch einen zweiten, freilaufenden
und modenselektlerbaren Neodymflissigkeitslaser.

6. Mit Hilfe der Ansteuerung durch Licht geringer Linienbreite
(0,05 R) aber praktisch gleicher Emissionsfrequenz konnte gezeigt
werden, dass im untersuchten Laseroszillator stimulierte Brillouin-
Streuung bereits bei Leistungsdichten von SMW/cm2 auftritt. Die
Brillouin-Verschiebung wurde zu §i= 0,1 £ bestimmt. Es wurde der
Grundton und hdchstens noech die erste Harmonische der stimulier-
ten Brillouin-Streuung beobachtet.

7. Am aktiv gilitegeschalteten Laser wurde die Laserausgangsenergie,
die Ausgangsleistung und die im Stoke’schen Grundton der stimu-
lierten Raman-Streuung emittierte Energie als Funktion der Pump-
energie bel drel verschiedenen Emissionslinienbreiten gemessen.
Aus diesen Messungen ist folgendes zu entnehmen:

a) Der Schwellwert fir die Laseremission ist innerhalb der Mess-
genauigkelt unabhidngig von der Emissionslinienbreite. Dagegen
erhdlt man einen von der Linienbreite abhidngigen Verlauf der
Laserausgangsnergie.

b) Der messbare Einsatz der stimulierten Raman-Streuung ver-
schiebt sich mit abnehmender Linienbreite zu geringeren Aus-
gangsleistungsdichten hin.

c) Die im Stoke’schen Grundton emittierte Energie nimmt mit ab-
nehmender Linlenbreite zu. Eine deutliche Zunahme wurde Je-
doch nur fiir eine Enderung der Linienbreite VONHAKH'5 R aur
AlHn 0,2 i festgestllt.

d) Die stimulierte Ramanstreuung bewirkt eine starke Beschrinkung i

der Ausgangslelstung.

8. Durch Vergrdperung der Verluste filr die stimulierte Raman-
streuung kann die unter 7d) genannte Beschrénkung der Ausgangs-

leistung zu hdheren Leistungen hin verschoben werden.



Literaturverzeichnis

[1]

(2]
[3]

[41
[51

(61
[7]
[81]

[9]
[lo]
[11]
[12]
[131
[14]
[15]
[1le6]
[17]

[18]

[19]

A, Lempicki, A. Heller: Appl. Phys. Letters 9, lo8 (1966)
A. Heller: Appl. Phys, Letters 9. lo6 (1966)

R.S. Lang: Monatliche Mitteilungen d., IPP 7, 8 (1967)

N. Blumenthal, C.B, Ellis, D. Grafstein:

J. Chem, Phys., 48, 5726 (1968)

E.J. Schimitschek: J. Appl. Phys. 39, 6120 (1968)

A.V. Aristov, I.M. Batyaev, E.I, Lubimov, Yu.S. Maslynkov,
A.S. Cherkasov: Optics and Spectroscopy XXVI, 365 (1969)
V.R. Belan, V.V, Grigoryants, M.,E. Zhabotiuski:
Opto-Electr. 1, 33 (1969)

C. Brecher, K.W. French: J, of phys. Chem. 137 11857(1969)
Ch. Le Sergent et al: C.R. 268, 1501 (1969)

H. Weichselgartner, J. Perchermeier: Zeitschr. fiir
Naturf. 25a, 1244 (1970)

E.J. Schimitschek: Private Mitteilung

A. Heller: Physics Today 35-41, Nov, 1967

G.E. Peterson, P.M, Bridenbaugh: J, Opt. Soc. of Amer.
54, 644 (1964)

J. Perchermeier, E,J. Schimitschek, H, Weichselgartner:
Verb6ffentlichung eingereicht bei Zeitschr, f. Naturf.

H. Samelson, A, Heller, C. Brecher: J. Opt. Soc. Amer.
58, lo54 (1968)

F, Collier, G. Girard, M. Michon, J.P. Pochelle:

IEEE J. Quant. Electr. 11, 519 (1971)

J. Perchermeier: Private Mitteilung

R.S. Lang: Laser 3, 51 (1971)

F. Zitzmann, IPP, Patentschrift eingereicht

W. Kleen, R. Miller: "Laser", Springer-Verlag Berlin,
Heidelberg, New York (1969)

B.A. Lengyel: "Introduction to Laser Physics",

John Wiley and Sons, INC., New York, London, Sydney (1966)




[20]
[21]
[221]
[23]
[24]

[25]

(26]
[271]

[28]
[29]

[30]
[311]
[32]

[33]
[34]
[35]
(361

(371

[38]

D. R8ss: "Laser, Lichtverstdrker und -Oszillatoren",
Akad. Verlagsges., Frankfurt am Main (1966)

A.E.

Siegman: "An Introduaction to Lasers and Masers",

Mc Graw-Hill Book Company, New York (1971)
A, Yariv: Proc. IEEE 51, 1723 (1963)

J.G,

Edwards: Brit. J. Appl. Phys. 1, 449 (1968)

H. Brinkschulte, E. Fill, R. Lang: Verhandlungen der
DPG 7, 437 (1971)
H. Brinkschulte, E. Fill, R. Lang: J. Appl. Phys. 43,

1807
W.R.

{1973}
Sooy: Appl. Phys. Letters 7, 36 (1965)

H., Samelson, A. Lempicki, V.A. Brophy: J.Appl.Phys,.39,

4029
L.L.
R.R.
IEEE
A.C.
R.R.
R.S.

(1968) und IEEE J. Quant. Electr. 4 , 888(1968)

Hope: IEEE J. Quant. Electr. 4, 888 (1968)

Alfano, A, Lempicki, S.L. Shapiro:

J. Quant., Electr. 7, 416 (1971)

Selden: Optics Communications 6. 415 (1972)

Alfano, S.L. Shapiro: Optics Communication 2, 90 (1970)
Lang, H. Baumhacker, E.E. Fill: Physics Letters 32a,

433 (1970)
H. Hacker: Private Mitteilung

L.GI
L.G,
A.N.

DeShazer: J. Opt. Soc. Amer. 56, 1443 (1966)
DeShazer: J. Quant. Electr. 4, 642 (1968)
Bondarenko, G.V. Krivoshchekov, V.A. Smirnov:

ZhETF Pis. Red. 9, loo (1969)

G. Magyar, H.=-J. Schneider-Muntau: Appl. Phys. Lett. 20,
406 (1972)

R. Lang: Verhandlungen der Deutschen Physikalischen
Gesellschaft 3, 90 (1972)




Mein Dank gebiihrt an dieser Stelle:

- Herrn J. Brandmiiller fiir die Betreuung der vorliegenden Arbeit;

= Herrn K.H. Schmitter fiir die Anregung des Themas;

= Herrn H. Hacker filir die Aufnahme und Zuordnung der Spektren
der spontanen Ramanstreuung;

- Herrn H. Baumhacker, Herrn H. Brinkschulte, Herrn C.P. Ernst,
Herrn E. Fill fir kldrende Diskussionen;

- Herrn H. Brinkschulte auBerdem fiir Vorschldge zur Verbesserung
des Manuskriptes;

- Herrn H. Wolf fiir die Hilfe beim Aufbau und der Betreuung

der Experimente sowie fir die Anfertiqung der Zeichnungen;

- Herrn J. Perchermeier fiir die Herstellung der Laserfliissig-
keiten;

= Herrn R. Ehrlich und Herrn F. Zitzmann fiir die Hilfe beim
Ldsen technologischer Probleme;

- Herrn H. Hdglsperger filir das Bedampfen optischer Komponenten;

- den Herren von der Gruppe Elektronik fiir die Unterstiitzung
bei elektronischen Problemen;

- Frau H. Haas und Frau O. Steppi fiir die Niederschrift des
Manuskriptes.




	IPP_4_111 Deckblatt
	IPP_4_111 Text 1
	IPP_4_111 Text 2.pdf

