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ABSTRACT

This report discusses a gas laser which uses excited iodine atoms
5 2P1/2 as the active material. The goal of this investigation was
to determine the potential of this laser for high power operation.
A parameter of prime importance for the generation of giant pulses
is the storage of energy in the amplifying medium. This is limited
by two factors, uncontrolled oscillations and loss of inversion by

chemical quenching deactivation.

Responsible for the first of these is the small linewidth of gaseous

laser media. It is being demonstrated in this work that the effective

linewidth can be broadened by inhomogeneous magnetic fields. The

energy E that can be stored is related to the maximum magnetic field

strength H assuming a constant field gradient along the laser axis
according to

E = 103 H LJoule/cmzj "

The cross section for stimulated emission o has been measured as a
function of the CF3I pressure and the field strength by small- and

large-signal gain measurements.

Small-signal gain measurements have also been used to investigate
the loss by collisions of excited iodine and, therefore, of the po-
pulation inversion as a function of time. The deactivation rates
found in this way show that no chemical limitations exist under the
experimental conditions chosen for the storage of energy. The mea-
surements also show the existance of a chemical pumping process

in addition to the photolysis. This process is quite effective., Its

origin has, however, not been analyzed yet.

The optical properties of this gas laser system permit very fast
pumping rates. Accordingly this permits the use of gain switching
for the generation of giant pulses. This technique has been success-

fully employed here.
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A) EINLEITUNG

Die Schwierigkeiten bei dem Bau von HBchstleistungslasern mit Fest-
k8rpermaterialien fllhrten in den letzten Jahren zur Suche nach ge-
eigneten gasf¥rmigen Lasersubstanzen. Gaslaser haben einige entschei-
dende Vorteile im Vergleich zu Festk8rperlasern: grosse geometrische
Dimensionen k&nnen relativ leicht erreicht werden und die Laser-
substanz kann schnell und ohne grosse Kosten ersetzt werden. Die
optische Qualitit ist unabhingig von der Gr¥sse des Aufbaus, die
Zerst¥rungsgrenze liegt um ein bis zwei Gr®ssenordnungen {ber der in
Festk®rpern. Schliesslich k¥nnen beugungsbegrenzte Strahlqualitdten
ohne grosse Probleme erreicht werden. Auf der anderen Seite gibt es
schwerwiegende Begrenzungen fllr Gaslaser: der grosse Wirkungsquer-
schnitt flir induzierte Emission flihrt zu so hohen Verstdrkungen bei
geringen Inversionen, dass der Laser schon bei kleinen gespeicherten
Energien zur Selbsterregung neigt. Weiterhin wirken sich Stossdes-

aktivierungen begrenzend aus.

Ein in den letzten Jahren diskutierter Laser mit einem Gas als aktivem
Material ist der Jodlaser. Er wurde im Jahre 1964 von Kasper und
Pimentel /1/ entdeckt und benlitzt Alkyljodide, meistens Trifluor-

methyljodid, zur Erzeugung von elektronisch angeregten Jodatomen.

In dem photochemischen Dissoziationsprozess des Trifluormethyljodids

CFsl + hvy — Chyr + 1 (*R,)) )

entstehen die Radikale CF3- und J-., wobei das Jod in dem angeregten
Zustand (2Pl/2) gebildet wird. Die Photolyse erfolgt durch Bestrahlung
in der Absorptionsbande bei 2700 g (hvl = 4,75 eV). Dem magnetischen
Dipol-Ubergang zum Grundzustand

g(%P, | — IR, ) +hy (2)

entspricht ein Einstein-Koeffizient flilr spontane Emission A = 8 sec_l
(Lebensdauer TH = 130 msec); das hierbei emittierte Quant hat eine
Energie von 0,95 eV entsprechend einer Wellenl&nge von 13150 . Die-
ser elektronische Ubergang wird in einer Resonatoranordnung stimuliert

und fthrt zur Laserstrahlung.




Abbildung 1 zeigt in einem Schema die sich wihrend und nach der Photo-
lyse abspielenden Reaktionen.
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Abb. 1

Reaktionen im CF3J—Photolyselaser

Die in der Reaktion (1) erzeugten CF3—Radikale k®nnen mit Jodatomen
zu CF3J rekombinieren oder zu Hexafluorithan dimerisieren. Neben die-
sen beiden Reaktionen kommt es zu einer Folge von Desaktivierungs-

prozessen von angeregtem Jod (M = Stosspartner)
2 ’ 2
U(f%z)f-ﬁf-—~+.7(ﬂw) + M,
die die Laseremission stark beeinflussen.

Die breite Absorptionsbande (s. Kap. C) des Trifluormethyljodids
bietet eine wirksame Pumpmdglichkeit des Lasers. So berichten De Maria



und Ultee /2/ im Jahre 1966 tlber Laserpulse im Millisekundenbereich
von ~ 60 Joule. Die lange Lebensdauer der angeregten Jodatome sollte
es zudem erm&glichen, die Strahlungsenergie zu speichern und durch
Glteschaltung des Resonators in kurzer Zeit abzurufen. 1967 gelang es
Ferrar /3/ durch Q-switch-Versuche mit Ultraschall-Schaltern Pulse
von 2 - lo nsec zu erzielen, wobei Spitzenleistungen von 1 MW erreicht
wurden. Eine Kombination beider Experimente sollte zu einem Gaslaser
sehr hoher Leistung fflhren. Ein wesentliches Ziel dieser Arbeit ist
es, die Voraussetzungen flir den Riesenpulsbetrieb in diesem System

zu untersuchen. Dabei sind zwei Fragestellungen von besonderer Be-
deutung: 1. Die Messung des Wirkungsquerschnitts flir induzierte
Emission und 2. die Untersuchung der chemischen Desaktivierung von
3(%py ).

Theoretische Analysen des Jodlasersystems wurden von Zalesskii und
Venediktov 1969 /4/ sowie von O’Brien und Bowen (1969 und 1971) £57
durchgeftihrt. Diese Uberlegungen richten sich vor allem auf die In-
terpretation von Oszillatorexperimenten. Aus dem Vergleich der La-
sersignale mit den Blitzlampenpulsen, die loo /asec und ldnger an-
dauern, wird die Bedeutung der einzelnen Desaktivierungsprozesse dis-
kutiert. Da ausser der Emissionscharakteristik selbst keine weitere
Diagnostikmethode zur Verfllgung stand, war unter den experimentellen
Bedingungen eine Trennung der auf unterschiedlichen Zeitskalen ab-

laufenden chemischen Prozesse nur schwer mdglich.

In der vorliegenden Arbeit wird versucht, die Zeitaufl®sung durch
Verwendung sehr kurzer Anregungspulse (1 - 5 /usec Dauer) 2zu ver-
bessern. Die chemischen Prozesse werden durch Oszillator-Verst&drker-
Experimente untersucht. Zu verschiedenen Zeitpunkten nach dem Photo-
lyseblitz wird mit Hilfe eines kurzen Oszillatorpulses (~ loo nsec
Dauer) die Inversion und damit die Konzentration an JzPl/2 gemessen.
Diese Technik liefert allgemein Aussagen flber Energie-Ubertragungs-

prozesse in Systemen mit Besetzungsinversionen.

B) GRUNDLAGEN DER RIESENPULSERZEUGUNG

Die Erzeugung von Riesenpulsen erfolgt im allgemeinen in zwei Stufen
(Abb. 2); in der ersten Stufe, der Oszillatoreinheit, wird ein kurzer
Lichtpuls erzeugt, dessen Dauer in der Gr¥ssenordnung von einigen




Nanosekunden liegt. Dieser Puls soll bereits die von dem'Laser hin-
sichtlich Koh&renz und Winkeldivergenz geforderten Eigenschaften be-
sitzen. Die Energie des Oszillatorpulses ist demgegenfiber von gerin-
gerer Bedeutung, da deren Verstirkung die Aufgabe der zweiten Stufe
ist. Die Verstfrkereinheit soll vor allem die Energie vergr®ssern,

ohne die anderen Eigenschaften des Laserpulses zu &dndern.

OSZILLATOR VERSTARKER

PULSDAUER

DIVERGENZ ENERGIE
Abb. 2

Schema der Riesenpulserzeugung

Diese Technik der Riesenpulserzeugung beruht im wesentlichen auf dem
Konzept der Energiespeicherffhigkeit des Lasermaterials. Die durch
den Pumpprozess aufgenommene Energie muss so lange gespeichert werden
kdnnen, bis sie durch Gliteschaltung des Resonators in der Oszillator-
einheit bzw. durch den Oszillatorpuls in den Verstdrkungsstufen ab-
gerufen wird. Neben der Fl4chenbelastbarkeit des Materials, d.h. der
Leistung pro Flicheneinheit bei der das Lasermaterial zerstdrt wird,
ist die pro cm2 speicherfdhige Energie ein Mass flir die Tauglichkeit
eines Lasermaterials flir den Riesenpulsbetrieb. Die in dieser Hinsicht
bislang besten Lasersubstanzen sind Rubine und Neodymgliser, also
Festk8rper. Bei der Verwendung von Gasen treten gegenllber diesen Ma-
terialien besondere Schwierigkeiten auf, die sich zum einen aus der
hohen Verstdrkung schon bei geringen Inversionen, d.h. bei geringer
gespeicherter Energie und zum anderen durch strahlungslose Verlust-
prozesse durch St8sse der angeregten Atome (bzw. Moleklile) ergeben.
Die Materialbelastbarkeit in Gasen liegt als Folge der geringen Teil-
chendichte dagegen wesentlich h&her als in Festkdrpern. In diesem Ab-
schnitt sollen die laserphysikalischen Grundlagen der Riesenpulser-



zeugung unter Berlicksichtigung der Schwierigkeiten, die sich aus der

hohen Verstdrkung in Gasen ergeben, dargestellt werden.

a) Theorie des Laser-Oszillators

Betrachtet wird eine laserf&hige Substanz, in der auf Grund eines
Pumpmechanismus eine Inversion herrscht. Die Dichte der angeregten
Teilchen wird mit Ny, die der Teilchen im Grundzustand mit n, be-
zeichnet. In Abbildung 3 sind die m8glichen Strahlungsilbergdnge

zwischen zwei Niveaus angedeutet.
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Abb. 3
Strahlungsiibergéinge zwischen zwei Niveaus
Im Fall des Jodatomlasers ist der angeregte Zustand der (5 2P1/2)
Zustand mit einem Entartungsgrad 2, der durch Spinumkehr in den
Grundzustand (5 2P3/2) ibergeht, dessen Entartungsgrad 4 ist. Zwi-
schen diesen Niveaus sind spontane Ubergdnge m8glich (Halbwerts-
dauer'rH = 130 msec), zu denen unter dem Einfluss eines dusseren
Strahlungsfeldes der Frequenz » die Prozesse Absorption und sti-

mulierte Emission treten.

Befindet sich die Lasersubstanz in einem Resonator (Abb. 4), so
wird ein Teil der spontan emittierten Quanten so von den Spiegeln
reflektiert, dass er in dem invertierten Material wiederholt ver-



stdrkt wird. Uberwiegt der Gewinn die Verluste im Resonator, so

kommt es zum "Anschwingen des Lasers".
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Laseroszillator

Fllr die Zahl der Quanten Q pro Fl&cheneinheit im gesamten Resonator
l&sst sich folgende Gleichung aufstellen /6/:

£ /
%=54N;*312%—f—5"3ﬂ%Lﬁf"ﬂQ (3)
Der erste Term bANl' beschreibt die XAnderung der Quanten mit der
Zeit infolge der spontanen Emission. Nl'ist die Gesamtzahl der an-
geregten Atome pro cm2, die die Frequenz ¥ des Laserllbergangs aus-
senden kdnnen. b bezeichnet den Anteil der spontan emittierten Quan-
ten, die in Richtung der Resonatorachse emittiert werden, A ist der

Einstein-Koeffizient flir spontane Emission.

Der zweite Term beschreibt die XAnderung von Q durch die stimulierten

Emissionsprozesse. Sie sind proportional der Dichte der Quanten
/

q = %= und der Dichte der angeregten Atome nl’: gﬁ . BlZ' der Pro-

portionalitdtsfaktor, ist der Einstein-Koeffizient flir induzierte
Emission. Der dritte Term kennzeichnet analog die Absorptionspro-
zesse,wdhrend der vierte Term die Auskoppelverluste beschreibt.

B,y ist der Einstein-Koeffizient flir Absorption. Zwischen B B

12 21

und A besteht folgender Zusammenhang:

94812 =9, By




9, sind die Entartungsfaktoren der beiden Niveaus,

A & v*
5 = 5 (c = Lichtgeschwindigkeit).
B, ¢

Mit diesen Beziehungen ldsst sich Gleichung (3) umformen:

S B e .ok
ad - bAN + 8oL (N 2w,) - pa @
Nl'und Nz'sind die Teilchen, die mit der Laserfrequenz ¥ des Strah-
lungsfeldes wechselwirken k®nnen. Diese Teilchenzahlen lassen sich
durch die Gesamtteilchenzahlen Nl bzw. N2 ausdrlicken. Die Emissions-—
linie ftir den Ubergang zwischen dem oberen Niveau 1 und dem unteren
Niveau 2 ist im allgemeinen verbreitert (Doppler-,Druckverbreiterung,

usw.). Die Linienbreite sei A) entsprechend einer Energieunschdrfe
haAy (Abb. 5).

Vo FREQUENZ DES UBERGANGS

Av, HALBWERTSBREITE

v' FREQUENZ DES
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Abb. 5
Frequenzabhdngigkeit der Teilchendichte



Die Teilchenzahl Ni'bei einer bestimmten Frequenz v 1l4sst sich dann
durch einen Linienformfaktor g(v), die Halbwertsbreite Avyund durch

die Gesamtteilchenzahl Ni darstellen:

/

N =

N‘: i / /
Avo g(V) nuf ‘[Nt-dv = Nt' (5)

Der Formfaktor liegt in der Linienmitte bei Gauss- und Lorentzpro-

filen in der Gr8ssenordnung von 1,

g (v, )/GMM

Q(Va )/Lcn'eufz

Das Frequenzspektrum des Strahlungsfeldes V' ist im allgemeinen nicht

0.94

0. &4

beliebig scharf (av'), dies soll die gestrichelte Linie in Abb. 5 ver-
deutlichen. Je nach der Zeitdauer T, die ein Teilchen bendtigt, das
sich ausserhalb dieses Spektrums z.B. bei y" befindet, um in die

"Wechselwirkungszone" A»' zu gelangen, unterscheidet man 2 Fille:

a) die homogene Linienverbreiterung T « tqg
b) die inhomogene Linienverbreiterung T » tq

tq bedeutet hierbei die Zeitspanne, wihrend der das Strahlungsfeld
herrscht. Bei der homogenen Verbreiterung 4ndert ein Teilchen seine
Lage im Frequenzspektrum sehr rasch. Der Grund hierfllr kann in Gitter-
relaxationen (z.B. im Rubin) oder in einer hohen Stosszahl liegen
(z.B. bei druckverbreiterten Gasen). Fiir die Laseremission bedeutet
dies im Fall homogener Verbreiterung: Durch die stimulierte Emission
wird im Bereich der Laserlinienbreite A»' die Teilchendichte herab-

gesetzt und sofort aus den Nachbargebieten wieder aufgeftillt. Dies
-
1 9,
baut ist. In diesem Fall kann Gleichung (5) direkt benlitzt werden.

vollzieht sich so lange, bis die gesamte Inversion (N Nz) abge-

Bei der inhomogenen Verbreiterung ist eine "Diffusion" der Teilchen

zwischen den verschiedenen Spektralbereichen der Linie nur in grdsseren
Zeitdauern m¥glich. So kann z.B. eine zu geringe Stosszahl bei Gas-
lasern zur inhomogenen Verbreiterung ftlhren. In Nd-Gl%sern erfolgt

die Verbreiterung durch verschieden starke lokale Felder, sie ist
ebenfalls inhomogen. Diese Art der Verbreiterung hat zur Folge, dass
nur die Teilchen zur Strahlungsfeldverstirkung beitragen k®nnen, die
sich innerhalb von Ay’ befinden, die Gleichung flir Ni (5) muss mo-




difiziert werden /6/. Die wirksame Inversion bei der Frequenz y ist
gegenliber dem Fall der homogenen Verbreiterung wesentlich kleiner

(bei gleicher Anfangsinversion).

Ob homogene oder inhomogene Verbreiterung auftritt, h&ngt von der
Pulsl&nge des Strahlungsfeldes ab. Im Falle des CFBJ—Lasers liegt
entweder Doppler- oder Druckverbreiterung vor. In beiden Fdllen sind
St8sse zwischen den Teilchen flir die "Diffusionsgeschwindigkeit"
innerhalb des Linienprofils verantwortlich. Die Zeit zwischen zwei

St¥ssen eines Teilchens ts l48sst sich darstellen zu:

1 -4
t,= —m——— & 2.10 e
¢ =
ha v 6-/( i‘n
hier ist: n, die Gesamtteilchendichte ,«\.--3-1018 flir loo Torr
U die mittlere Geschwindigkeit = 2-104 cm/sec flir 4oo Pk

“13 n? (Sch&tzung)

0. der gaskinetische Stossquerschnitt « 6-lo
Der Wert flir loo Torr CF3J von 2-].0_9 sec zeigt, dass man bei Pulsen
mit tg » 15 nsec sicher mit einer homogenen Verbreiterung rechnen
darf /8/.

Flthrt man (5) in Gleichung (4) ein, so wird

adQ _ N « 91
= = bA A—:g(v) * GCL_(N‘f-g_;,NZ) - 8Q (6)

(N{..g_‘! N?.J = /AN ist die Inversion pro Fl&cheneinheit.
2

Die Gr¥sse

342 9/“)
) clQv (7)

hat die Dimension einer Fl&che und wird als der Wirkungsquerschnitt
fir induzierte Emission bezeichnet.

Der Zuwachsrate der Quanten im Resonator durch spontane und induzierte
Emission stehen die Auskoppel- und Streuverluste gegenilber, die durch
den vierten Term in Gl. (4) beschrieben werden. Da sie immer einen

festen Bruchteil der Quanten umfassen, gilt:



- lo -

de

At
y Verdust
T, = 4;ist die Lebensdauer der Quanten im Resonator. 7, 14sst sich

c-pQ = Q-Q,¢ " (8)

durch die Spiegelreflektivit&ten Rl und R, sowie durch die Trans-
mission T des aktiven Materials beschreiben:
ol

I, = 7 9
¢ c {n {'f/TZR,R’ZJ ()

Falls die Lichtgeschwindigkeit im aktiven Material von der in Luft
verschieden ist, muss diese Beziehung geringfligig gefndert werden.
Der hdufig verwendete Begriff der Glite 5 /7/ eines Resonators ist
mit I, verkntipft durch Q = 2r ¥ T, .

Fllr eine vollstdndige Beschreibung der Quantenzahl im Resonator muss
die Anderung der Teilchenzahlen Nl und N2 durch die Strahlungspro-
zesse berlicksichtigt werden. Wird mit Pi die Pumprate der Teilchen

N{ durch einen dusseren Pumpprozess beschrieben, so gilt

d N Q
= il +P1-o-crAN - AN, (1o)

und

e Ny
77 - gwchQAN + ANy, (11)

da jeder Zunahme der Quantenzahl eine entsprechende Abnahme in der
Teilchenzahl Nl entspricht. Die Pumpraten Pl und P2 sind im Falle des
CF3J—Lasers nicht nur Funktionen der Blitzlampenintensit&t, sondern
auch der chemischen Folgereaktionen der Photolyseprodukte. Eine ge-

nauere Diskussion dieser Reaktionen erfolgt in Kapitel C.

Die Gleichungen (6), (lo) und (11) beschreiben das Verhalten des La-
sers nur flilr den Fall einer r#&umlich konstanten Quantendichte. Die
Gr8ssen q, ny und n, hdngen nicht vom Ort, jedoch von der Zeit ab.
Daher war auch der Ubergang von den Dichten zu den Teilchenzahlen
auf die eben beschriebene Art mdglich. Wdhrend die Bedingung einer
konstanten Inversion Uber die gesamte Laserlinge im ExXperiment mei-
stens vorliegt, setzt eine rdumlich konstante Quantendichte g vor-
aus, dass die sich im Resonator ausbildenden Schwingungsformen, die
sogenannten Moden, das aktive Material gleichmissig erfassen, sodass
keine lokalen Schwankungen auftreten. Bei nur einem anschwingenden




O R —
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Mod miissten die Intensit8tsunterschiede in den Schwingungsbduchen
und -knoten sowie die Diffusion der angeregten Teilchen zwischen diesen
Bereichen berficksichtigt werden.

Der Frequenzabstand zweier axialer Moden Av,,. bestimmt sich aus der
Bedingung, dass die Feldst&rke des Strahlungsfeldes auf der Spiegel-
oberfldche Null wird:
¢
Aan = 57
Bei Resonatorldngen von lo2 cm wird

g
Avyy = 1510 Hz

Fir den Ubergang des angeregten Jods in den Grundzustand wurde in /9/

ein Wert von

Av > 12-1081-(2

bei einem Druck von 20 Torr des umgebenden C3F7J—Gases angegeben. Das
bedeutet, dass innerhalb der Frequenzbreite des Ubergangs mehr als 7
axiale Moden anschwingen k®nnen. In den weiteren Uberlegungen wird
daher davon ausgegangen, dass die anschwingenden Moden eine konstante
Quantendichte im invertierten Material besitzen und obiges Gleichungs-
system das Verhalten des Lasers mit genllgender Genaugikeit beschreibt.

Der oben beschriebene Prozess des Anschwingens des Lasers setzt ein,
sobald die Inversion den Schwellwert erreicht, bei dem der Gewinn bei
doppeltem Resonatordurchgang gerade die Verluste kompensiert. Diese
Schwellinversion berechnet sich aus der Bedingung, dass die Quanten-
zahl im Resonator von diesem Zeitpunkt an nicht mehr abnimmt sondern
anwichst. Es gilt daher beim Erreichen der Schwelle ﬁég = 0

Mit Hilfe von (6) erh#lt man unter Vernachldssigung der spontanen

Emission flir die Schwellinversion:

2, =1
AN/ _ Zn (Q,NZT) [l} (12)
Schuvells

2 5 cm?



N —— e, .

= 1D =

Berlicksichtigt man, dass die Verstdrkung V eines Photons bei ein-
maligem Durchgang V = exp ( AN-6 ) ist, so ergibt sich hieraus die be-
kannte Anschwingbedingung von Schawlow und Townes.

R, 1% T2V2 =1 (13)

Setzt man konstante Pumpraten voraus, so kommt es nach Erreichen der
Schwellinversion zu einem starken Anstieg der Quantenzahl Q. Die In-
version wird als Folge der induzierten Prozesse abgebaut und kann un-
ter geeigneten Verhdltnissen unter die Schwellinversion sinken. Wei-
teres Pumpen fllhrt zu einer Wiederholung dieses Vorgangs. Allerdings
setzt der Anschwingprozess, da die Quanten eine endliche Lebensdauer
im Resonator besitzen, frither ein und die Inversion erreicht nicht
mehr den alten Wert. Es kommt zu einer geddmpften Schwingung der In-
version. Nach einer gewissen Zeit wird unter der Voraussetzung kon-
stanter Pumpraten ein konstanter Wert erreicht, der Laser ist einge-
schwungen. Da auch in diesem Zustand g—ftg =0 wird, bedeutet dies, dass
die Schwellinversion gleich der Inversion im eingeschwungenen Zustand
ist. In Abbildung 6 ist dieser Verlauf am Beispiel des Jodlasers dar-
gestellt.

Die gesamte Pumprate l&sst sich in 2 Teile aufspalten, von denen der
eine zur Aufrechterhaltung der Schwellinversion dient, w&hrend der
andere direkt in Laserleistung umgesetzt wird. Flir die Laserstrahlung
steht nur der Uber die Schwelle hinausragende Teil der Inversion zur
Ver fligung. Ist durch die verschiedenen Pumpprozesse in dem Laserma-
terial eine maximal erzielbare Inversion ANmax vorgegeben, so trdgt
hiervon nur der Teil ANNytz Zur Laserstrahlung bei.

A NNW& - ANmax 'ANSeﬁwctlf

Die erzielbare maximale Energie ist daher:

RS
E - h»(A ac - Ll )) (14)

26

Trdgt man E als Funktion von R R,T auf, so erhdlt man flir verschie-

dene Lasermaterialien die in Abbildung 7 dargestellte Kurvenschar,
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Abb. 6

Berechneter Verlauf der Quantendichte (Bild 1) und
der Inversion (Bild 2) als Funktion der Zeit

Die Bilanzgleichungen wurden flir die Werte des Jodlasers nugerisch
gel8st. Die Linienbreite des Ubergangs wurde mit A Y = 5-lo0”7 Hz an-
genommen. Der Resonatorparameter R1R2T2 soll einen Wert von 0.3 be-
sitzen. Die chemischen Prozesse (Kap. C) sind nicht berlicksichtigt.
Bild 1 zeigt die Abhdngigkeit der Quantendichte von der Zeit in re-
lativen Einheiten. Im Bild 2 ist die zugehdrige Inversion angegeben.
Nach Erreichen der Schwelle Ng schwingt die Inversion geddmpft um Ng
und bleibt ab ca. lo~5 sec konstant bei Ng stehen.
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Abb. 7

Nutzenergie eines Oszillators als Funktion der
Reflektivitdt und Transmission

Flilr eine Gesamtinversion von AN _= 501019 Teilchen cm_2 wurde E nach
Gl. (14) als Funktion wvon R1R2T2 berechnet. Das Verh8ltnis der maxi-
mal erzielbaren Strahlungsenergie, der Nutzenergie, zur gesamten ge-
speicherten Energie hdnge in dieser logarithmischen Darstellung li-
near wvon R1R2T2 ab. Die Steigung der Geraden ist proportional zuo L,
Bei einer angenommenen Gesamtinversion von 5-10l9 Teilchen em™? er-
reicht man die Schwelle filir Rubin bei_einer Reflektivitit RjR2T2 von
~8.10-2 bei Nd-Glas schon bei 3,5-10“1. Beim Jodlaser ist die Nutz-
energie dagegen nahezu unabhdngig von den Resonatorparametern.
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wobei der Wirkungsquerschnitt flir induzierte Emission 6  der Para-
meter ist. Man erkennt den geringen Einfluss der Verluste auf die La-
serenergie bei grossem 6 (also kleiner Linienbreite) im Fall des Jod-
lasers. Je kleiner & ist, desto einschneidender werden Verdnderungen
in der Resonatorgfite; die Energie h&ngt stark von der Justiergenauig-
keit ab, wie man beim Experimentieren mit Rubin- und Nd-Lasern beob-

achten kann.

Fﬁr schnelle Pumpprozesse, d.h hohen Pumpraten P:, wie man sie mit
koaxialen Blitzlampen erreichen kann (vergl. Kap. D), wird der erste
Laserpuls des Oszillators sehr intensiv. Die Entwicklung dieses ersten
Pulses, sein zeitlicher Verlauf und seine Energie in Abh&ngigkeit von

der Pumprate und den Laserparametern soll im folgenden untersucht wer-
den.

Aus Gleichung (lo) und (11) erhdlt man durch Substraktion:

(N- Iy ) < (F, - (1+'?’)o~cQAN (1+ 1)
Die spontane Emission kann in den hier 1ntere551erenden Zeiten ver-
nachllissigt werden. Setzt man weiterhin(Pl - %? P2) = P, so erhdlt
z
man

asl . p_ (ugz)o*c_(“_

d{ (loa)
Flir die Quantenzahl Q folgt aus (6)

o Q Q

ar - perAN- AR (62

In der ersten Phase nach dem Erreichen der Schwelle ist Q noch so
klein, dass man die stimulierten Prozesse vernachldssigen kann. So-

lange die Beziehung

P> 6‘c—-—AN

gilt, erh&lt man flir eine konstante Pumprate P

dAN - P und AN = Pt + AN
At
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Flir die Zunahme der Quantenzahl erh&lt man dann:

oG _-(‘c——(Pf +4Ng ) -

ot
mit B = —E\LA—M’S— wird dQ = 6¢C —Z-Pf
L (Lt 3

Hieraus ergibt sich flir das Anwachsen der Quantenzahl Q nach Errei-
chen der Schwelle

QR = &, cxp SCP —— ¢ ) (15)

Diese Abhidngigkeit gilt bis zu dem Zeitpunkt t = tmax' zu dem die

Quantendichte einen Wert erreicht, bei dem die stimulierten Prozesse

die Zunahme durch die Pumprate ausgleichen:

P=ﬂ—Q—-ex/o(€CP ) Hmdej)

2 21
D folgt t = &£ _ /In
erave 2019t e = 205 I T Q)

Um einen mdglichst intensiven Puls zu erzielen, soll P-t s AN

max S

sein. Daraus ergibt sich

£2 _ 2[_ f k:

n
utax 6c P 6 C G'ofw«x -

Q0 ist die Zahl der Quanten, die sich beim Erreichen der Schwelle in
dem gewlinschten Mod im Resonator aufhalten. Flir eine rohe Abschdtzung
wird flur Qo die Zahl der Quanten gew#hlt, die wihrend der Resonator-
verweilzeit'rc durch spontane Emission bei der Schwellinversion
emittiert werden.

Q.= bA Ny T,

c

Mit der Annahme, dass das Niveau N2 nicht besetzt wird, d.h. P2 = o0 ist,
wird le = ANS. FUr eine anschwingende Mode erh%lt man unter Berfick-
sichtigung von Gl. (9) und (12) Q, = 1.

Beim Jodlaser liegen ~ lo axiale Moden innerhalb der Bandbreite des

Ubergangs, damit wird Q_ «lo. Um t ax abzuschdtzen, wird das Argument
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des Logarithmus flir die im Experiment gefundenen Werte bestimmt CElx
experimentelle Einzelheiten vergl. Kap. E).

. B -6
Mit tmaX = 1lo sec
L = 2-102 cm
o = lo_18 cm2 erhdlt man
z L 2‘!02 A5
ItVL r-:—,-—"'— = L/Hr . QA ﬁ{.’l« 10 A~ 35 ‘
2 C C\Ofﬁblﬁ){ ’10442346 Cl 10'{0——6
Man erhdlt dann
2L S L
Frur = poa; 35 » § 5P (16)

Die zu diesem Zeitpunkt erreichte Inversion betrdgt:

_ T P-L
A Nmar a AN\S * E 6 C
‘ 2
Mit AN = E“—(k/ﬂ4ﬁir ) erh&lt man
26
_ Lu (‘f/(rl . Tl) . PL , (17)
ANy, = L LOET) | g2l — AN, AN,

Der zweite Term beschreibt die Steigerung der Inversion Uber die
Schwelle hinaus als Folge der "Trigheit" des Systems. Die im inver-
tierten Material erzeugten Quanten werden Uber die ganze Resonator-
l4%nge verteilt und tragen daher nur entsprechend dieser Verdilinnung

zu den stimulierten Prozessen bei.

Die Bedeutung dieses zweiten Terms ergibt sich aus seinem Verhdltnis
zur Schwellinversion. Die unterschiedliche Wahl dieser Schwellin-
version bei Oszillator- und Verstdrkereinheiten flthrt zu verschie-

denen Fragestellungen.

Bei Verstirkeranordnungen wird die Schwelle so hoch wie m8glich ge-
legt. Dies erreicht man dufch Vermeidung reflektierender Fldchen. Der
Tr8gheitsterm wird dann einen merklichen Einfluss haben, wenn die durch
ihn erzielte Inversionssteigerung mindestens gleich der Schwellin-

version ist:
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Pl o HeliRierd
o C 256
PL _ Q'!OJS(‘ bee 2(‘//N'JNZT2}
6
Flilr ein Zahlenbeispiel wird R1R2T2 = 10_6 und o = lo_18 (Abb. 7) ge-

wahlt.

Dann erh&dlt man flir P-L einen Wert von:

Pl =22 S iad

2 Teilchen-cm_z, wie sie experimentell ohne

Bei Pumpraten von lo+
allzu grossen Aufwand erzielt werden k&nnen, erfordert diese Bedin-
gung Verstdrkerldngen von 22 m. Die damit erzielte Inversion betrdgt
~ 2,2 Joule/cm2 (bei einer angenommenen Quantenenergie von ~ 1 eV).
Der Aufwand zur Steigerung der Inversion um den Faktor 2 ist also
unverhdltnismissig hoch, hohe Pumpraten und lange Verst8rkeranord-
nungen sind experimentell nur schwer zu beherrschen. WXhlt man Laser-
substanzen mit noch geringerem Wirkungsquerschnitt o so erhilt man
z.B. ffir Rubin und Nd-Glas L&ngen » loo m. Dieses Prinzip ist daher
nur flir solche Substanzen anwendbar, die hohe Wirkungsquerschnitte
und damit sehr niedrige Schwellinversionen haben.

In Oszillatoreinheiten wird demgegentiber die Schwelle niedrig gehal-
ten, um gemdss Gl. (1l4) eine hohe Nutzenergie zu erzielen. Zudem soll
der erste sich entwickelnde Oszillatorpuls in kurzer Zeit abgegeben
werden, um eine mdglichst hohe Leistung zu bekommen. Die Halbwerts-
dauer dieses Pulses l4sst sich abschitzen /lo/, wenn der Laserpuls in
so kurzen Zeiten emittiert wird, dass die Pumprate wdhrend der Puls-
dauer vernachldssigt werden kann. Aus Gl. (6a) und (loa) erh4lt man

LAY =(1 +ii)6\c &'AN’

dann:

ot Yo -Z?
ol G a
i = 6‘CL AN - (@

Diese Gleichungen liefern flir Q folgende Beziehung:

0-Ql) = AN, £ AN v AN/
QRUt)- QL) s AN AN () + AN (o)
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(@ (o) = Quantenzahl flir t = o, AN (o) = Inversion flir t = o)
Endet der Pumpprozess mit dem Laserpuls, so wird Q(t =) = o, da zu-
dem Q (0)<< AN (0) - AN (e®) ist, erh8lt man folgende Beziehung zwischen

Anfangs- und Endinversion bei der Entwicklung des ersten Pulses

AN (o)

AN(O) - AN(ao) = AN5 fn m

(18)

In Abb. 8 ist AN{M)/AN(Q)EI].S Funktion von AN{o)/Ah{s aufgetragen.

? AN(oo)
104 AN(0)

087

061

041

027

Abb. 8

Beziehung zwischen Endinversion und Anfangsinversion
bei der Riesenpulserzeugung

Flir die Halbwertsdauer des Pulses tH 14sst sich gendhert folgende
Darstellung angeben /6/:
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‘41
£, = 25¢ A/Y(o) - AN(o)_ 1) 72 (19)
ANy 4N

Wird vom ersten Oszillatorpuls gefordert, dass in ihm die gesamte

Pumpenergie erscheint, so muss gelten:

1. AN(eo) << AN (0)

tp ist hierbei die Zeitdauer des Pumpprozesses und tg die Zeitdauer
bis zum Erreichen der Schwellinversion. Punkt 2 bedeutet, dass im
Maximum der Inversion der Pumpprozess gerade aufhdrt. Aus diesen Be-
dingungen folgen Forderungen flir die geometrische Demensionierung
des Resonators sowie flir o , den Wirkungsquerschnitt flir induzierte

Emission.

Aus Abb. 8 geht hervor, dass AN (o) dann sehr viel grdsser als AN (o)

ist, wenn

AN(e) 5 o gilt. AN, +AN,

- ANr
i — , =25 =
AN‘S AN\S o

ANs

.5

mit Gleichung (17) erh&lt man dann:

AN[D) =ANu,¢ax :p'llF :ANS F //_b'AMS
4 I -4 ; o

= L(KT)"  Pip . L (RTY) 08 P -
207 p

2.5
(R=R,K,)
Eine Beziehung zwischen ¢ und der Linge [ erh4lt man aus
_ LP L 8 2
ANT = & e /:-5‘AN5 ! = P = 4.#40 Pf,a (21}

Beli gegebener Pumprate und Pumpdauer ist also der Quotient-é; konstant.
Je gr8sser O ist, umso l&nger muss der Resonator sein. Anhand der
Gleichung (20) erkennt man den Zusammenhang zwischen den Spiegelre-
flektivitdten und O : Je kleiner 0 ist, umso h8her muss die Reflekti-
vitdt sein. Ein Zahlenbeispiel soll das erliutern. Unter bestimmten
Umstédnden (vergl. Kap. E) k¥nnen im Experiment folgende Daten verwirk-
licht werden:
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P = S-lo24 cm 2 sec
t = 2.10_6 sec
o 2
o = lo_19 cm

Hieraus wlirden flir L und R;R folgende Werte folgen:

2
L = 3,40-102
R1R2 = 47 %

Damit wird eine Inversion von 1019 Teilchen - cm'—2 erzeugt. Bei einem

-18

Wert von ¢ = lo mllsste der Resonator schon 34 m lang werden, um

die gleiche Inversion zu erreichen.

Die mittlere Leistung L in dem ersten Puls erh&lt man mit Gleichung

19) (T, = L/5c ANg) :
— 4NG) Py edNs ANG) o ANG) )"/z
== 4

(‘li—.g, Y 25£/6‘/4+g,) AN, AN
Flhrt man fir Lﬁrden Wert aus Gl. (21) ein und berficksichtigt, dass
AN = Pﬁp/zé'ist, so wird

S
— -1& W
L =244 P [a—;} (22)
Flir obigen Wert von P = 5-lo24 ergibt das eine Leistung von L = 12 MW
in einer Zeit von tH = 90 nsec.

Zusammenfassend ldsst sich sagen, dass bei schnellen Anregungsmechanis-
men bei geeigneter Wahl der Resonatorgr®ssen und bei passendem Wirkungs-
querschnitt flir induzierte Emission die gésamte Energie in dem ersten
Oszillatorpuls abgegeben werden kann. Die Leistung des Pulses ist di-
rekt proportional zur Pumprate. Ein auf diesem Prinzip beruhender
Oszillator hat den Vorteil, ohne Schaltelemente auszukommen. In Lasern
mit Glteschaltern muss dagegen die Energie so lange gespeichert wer-
den, bis durch ein Schaltelement (Drehspiegel, Pockels-, Kerrzelle,
sittigbarer Absorber, usw.) die Glite des Resonators in kurzer Zeit
stark erhdht wird. Als Folge sinkt die Schwellinversion ab und der
Laser schwingt an. Da der Pumpprozess zum Zeitpunkt der Schaltung ab-
geschlossen ist, wird die Energie in einem Puls hoher Leistung abge-

geben. Die zeitliche Entwicklung dieses Pulses kann analog mit dem
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oben erlduterten Verfahren beschrieben werden / 6/. Da im Verlauf
dieser Arbeit im wesentlichen mit Laserpulsen nach dem Tr&gheits-
prinzip experimentiert wurde, wird auf eine Diskussion der eigent-

lichen Q-switch-Technik verzichtet.

Die vom Oszillator erzeugten Pulse besitzen flir die meisten Anwendun-
gen eine zu geringe Energie. Deshalb wird dem Oszillator h¥ufig eine
Verstdrkereinheit nachgeschaltet, die aus einer oder mehreren Verstir-
kerstufen besteht. Die in diesen Stufen gespeicherte Energie wird von
dem Oszillatorpuls ganz oder teilweise abgerufen, wobei die HBhe der
Verstdrkung V von der Energie des Eingangspulses Eo' der gespeicher-
ten Inversion und vom Wirkungsquerschnitt o abh&ngt /lo/. Der Zusam-
menhang zwischen diesen Grossen soll im folgenden dargestellt werden.

Betrachtet wird ein Lasermaterial der L&nge ¢ (Abb. 9) in dem eine

durch einen Pumpprozess erzeugte Inversionsdichte AN herrscht. Unter

der Annahme, dass nur das obere Niveau n; gepumpt wird, ist An = n; = n.
EINGANGSPULS AUSGANGSPULS q(I,t)
q(o.t) i

QUERSCHNITT 1cm?

Abb. 9

Verstdrkung in einem invertierten Material

Von links (x = o) falle eine Lichtwelle der Quantendichte g(o,t)ein.
Flir die Anderung von g(x,t) durch die Verstirkung im Volumenelement
AV = AX gilt dann die Zeitabhdngigkeit /11/



dq (x.¢) 99 (x,1)
e = [ —a =
At O x

=
Der erste Term c %%L beschreibt die Anderung in AV durch den Zufluss

t 6cgn - xqg (23)

bzw. Abfluss der Photonen. Durch den zweiten Term wird der Zuwachs
auf Grund der stimulierten Prozesse ausgedrilickt und der letzte Term
aq kennzeichnet die Verluste von g in AV infolge von Streuung oder
Absorption. Dieser Verlustterm ist in gasf8rmigen Lasermaterialien
gegenliber den stimulierten Prozessen sehr klein und kann vernach-

ldssigt werden.

Die Xnderung von n(x,t) wird beschrieben durch

adn (X,{’) - 6"(‘)(}!1 it b o= -#-?—{ . (24)
ot é

Hierbei wird vorausgesetzt, dass der Pumpmechanismus bereits abge-
schlossen ist und die spontanen Prozesse gegenilber den stimulierten

vernachllssigt werden k&nnen.

Eliminiert man n in Gleichung (23) mit Hilfe von (24) so wird

dgbut) | . dqe(xt) , 4 dnlnt) .0
at d x & dt
Integration dieser Gleichung nach der Zeit liefert unter Berlicksich-
tigung von

te
e\f%?‘it = E?(k) = Gesamtquantenzahl

2
cm

und wegen %(o) = C}(fe) =0
ol E (x)

el x

te ist der Zeitpunkt an dem der Puls endet.

¥ -Z—(u{x, te) ~ H[XJO)) =0

Integration der Gleichung (24) ergibt:
VL[X‘{,'{) fe

M = —-bo C}dt:—?E(){’)

n

n(x,o) 0
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n (x,fg) e H (A’,o) CKR (-~ ?Z E(x})

Das heisst, die Inversion an der Stelle x h#ngt nur von der an dieser
Stelle vorbeigeflossenen Energie und nicht von der Leistung ab. Damit
erhdlt man

At

Diese Gleichung l&sst sich integrieren:

- 1 ' e) :
I:/f) = == ol {’l + (Ebg‘E(_1) eﬁn[o}f (25)
bo
und fiir die Verstdrkung V gilt:

4 A E(e)
V: —— fn{/]+(eb6 _[)gsn(o)€} (25°)

el £(x) . i (,V,o)(4 T be—E(X)) ,

be Fle)

Fir verschieden starke Eingangssignale zeigt der Verstldrker also ein
unterschiedliches Verhalten /lo/. Im Kleinsignalbereich, d.h. flir

verschwindende Eingangsenergie gilt:

V— f' V (?nfq)f : die Verstdrkung ist unabh&n-
KCC = i = f ' i .
in gig von der Eingangsenergie.
EG)+cC
enfe)€
Diese Beziehung gilt, solange b E(o) &« 1 und b G'E(0) e <« 1 ist.

Dann kann ndmlich der Logarithmus entwickelt werden:

. z 3
o (1+x) = X—‘—';—+%- :

Das heisst, zwischen der Inversion N = n(o)f und dem Eingangssignal
muss die Beziehung

N £ al;w (5 bé‘E(C‘))H1

w

(26)

herrschen.

Im Grossignalbereich, der etwa gekennzeichnet wird durch
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b E(e
o~)>

erhdlt man:
(o)

b L) (27)

I

.r+
/A

Und flir die Ausgangsenergie E({) folgt

E(() =E(0) i (o)

b

¢ (28)

Im Grossignalbereich wird also die gesamte gespeicherte Energie dem
Verstirker entzogen. Die Verstdrkung ist unabhingig von Wirkungsquer-
schnitt fiir induzierte Emission 6 und proportional der Gesamtinversion.
Die Differenz von Ausgangs- und Eingangssignal ist gleich der abruf-

baren Energie.

Definiert man die Effektivitit € eines Verstldrkers als das Verhdltnis

aus abgerufener zu abrufbar gespeicherter Energie, so wird:

E(c) -Ele)
T bnt

(29)

Im Grossignalbereich wird € = 1, die hierffir n8tige Eingangsenergie,

die S4ttigungsenergie, ist:

2
E;(O) = 1;;7 (30)

Das bedeutet, dass die S4ttigungsenergie allein vom Wirkungsquerschnitt
o abh&ngt, also von der gespeicherten Energie unabhdngig ist. Beim Bau
von Oszillator-Verstdrkeranordnungen sollte daher der Blindelquerschnitt
immer so gew4hlt werden, dass die S&ttigungsbedingung anndhernd erffillt
wird. So betrsgt sie (mit den o-Werten von Abb. 7) flr

9,5 Joule/cm2 und flir

]

Rubin: E
s

Neodymglas: E, = 217 Joule/cmz, Bei Pulsen im Nanosekunden-
bereich erreicht man also schon Intensitlten, die zur Zerstdrung des

Lasermaterials flihren.

Bei der bisherigen Betrachtung der Wirkungsweise eines Verstdrkers
wurde vor allem die Energieverst&rkung untersucht. Es zeigt sich,
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dass kleine Energien mehr verstirkt werden als grosse. Als Folge
hiervor kommt es ausser im Kleinsignalbereich zu einer Anderung der
Form des Pulses bei dem Verstdrkungsprozess. Der Anfang eines Pulses
wird mehr verstirkt also die nachfolgenden Teile, d. h. der Puls
wird aufgesteilt. Eine genauere Diskussion dieses Phi&nomens wird in
/lo/ gegeben.

Wie oben beschrieben, beruht das Konzept der Riesenpulserzeugung auf
dem Prinzip der Energiespeicherfihigkeit. Die Verstfrker mfissen die
Strahlungsenergie so lange speichern k#nnen, bis diese durch einen
Oszillatorpuls abgerufen wird. Die Speicherfdhigkeit wird in Gasla-
sern durch zwei Effekte begrenzt:

a) durch strahlungslose Verlustprozesse, z.B. Desaktivierungsst&sse
oder chemische Reaktionen der angeregten Teilchen;

b) durch Strahlungsprozesse, die zu unkontrollierten Laseroszillationen
im Verst8rker flihren.

Der Punkt a) wird in Kapitel C) ausftthrlicher behandelt, wihrend b)
hier diskutiert werden soll.

Die Energie pro Fl&cheneinheit in einem Verst&rker kann so lange er-
h8ht werden, bis auf Grund der unvermeidbaren Reflexionen an begren-
zenden Fl&dchen oder Staubteilchen der Umgebung die Schwellinversion
erreicht wird. Nach Gl. (12) ist sie gegeben durch

AN5 - £n [-f/f(}ffg_Tz)
‘ 2 o

(12)

Nimmt man flr RleT2 einen experimentell noch erreichbaren Wert von
10_6 an, so erhdlt man flir die speicherfXhige Energie ES:

Eg = 5 o
Je kleiner also ¢ ist, umso mehr Energie kann gespeichert werden. In

der Tabelle 1 sind zum Vergleich die Werte fiir Rubin, Neodym-Glas und
fir den Jodlaser angegeben:
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Rubin Nd-Glas Jod (20 Torr)
—r —— ———— ———— —— |
v Hz 4,33 - 100t 2,84 - 1ot? 2,28 - 1lot?
hy eV 1,8 1,16 o, 95
T, sec 5 =98 ° 0,7 - ia - Fig + Lo
Ay Hz 2 . lott 2 + 1013 i 4 <« ia
cem? | 1,5 - 10720 1,2 - 1o 2° T e
E g Jouleém2 8o Joule 160 Joule 0,21 Joule
Tabelle 1

Der Wert flir Nd-Glas bedarf allerdings einer Korrektur, da die Linie
inhomogen verbreitert ist. Es k¥nnen zwar 160 Joule insgesamt ge-
speichert werden, die abrufbare Energie ist jedoch geringer, da die
anschwingenden Moden nicht das gesamte Spektrum ausfiillen.

Der geringe Wert von Es flir den Jodlaser ist eine Folge der kleinen
Linienbreite Ay . 6 ldsst sich nach Gl. (7) durch die Frequenz des

Ubergangs, die Lebensdauer und die Linienbreite ausdrticken (g(v)=1):

Act

. (32)
St vAv

Je kleiner Awy ist, umso grdsser wird @ . Die speicherfdhige Energie

ist proportional Av

ES ~ Ay
Da in Festk®rpern die Linien prinzipiell um mehrere Gr8ssenordnungen
breiter sind als in Gasen bei einigen loo Torr Druck) bedeutet das,
dass Gase nur schlecht flir den Riesenpulsbetrieb geeignet sind. Die
speicherf8hige Energie pro Fl&cheneinheit ist gering. Der Weg {ber
grosse Querschnitte der Verstdrker ftithrt sehr bald zu nicht realisier-

baren Abmessungen.

Einen Ausweg aus diesen Schwierigkeiten bieten Verbreiterungsmechanis-
men, etwa mit Hilfe des Zeeman-Effekts /12/, wie im n#chsten Abschnitt

genauer diskutiert wird.
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f) Eigf;ugs_eings_Mggggtﬁeidgs_agf_die_Egeggiegpgighgrﬁ&higkgig
Befindet sich ein Atom in einem Magnetfeld, so werden die Niveaus
des Atoms, die ein magnetisches Dipolmoment besitzen, verschoben
(Zeeman-Effekt, s.z.B./13/). Die Grd®sse dieses Effekts soll im fol-

genden am Beispiel des Lasertlbergangs im Jod diskutiert werden.

Der Laserllbergang im Jod erfolgt zwischen den Niveaus 2Pl/2 und 2P3/2.
Die Gesamtdrehimpulsquantenzahl J &ndert sich von 1/2 auf 3/2. Die
Bahndrehimpulsquantenzahl ist 1 und der Spin hat den Wert 1/2 ent-
sprechend der Multiplizitdt von 2. Setzt man LS-Kopplung (Russell-
Saunders-Kopplung) der Drehimpulse voraus, so erh&lt man den Gesamt-
drehimpuls J aus der Vektoraddition des Gesamtspins-g und des Gesamt-
bahndrehimpulses L:

. =

J = L + 5

Das bedeutet, dass der Laserflbergang zwischen zwei Niveaus erfolgt,
deren Energiedifferenz aus dem Umklappen des Spins (von antiparallel
auf parallel) relativ zum Gesamtdrehimpuls gegeben ist. Die Einstellung
von J zu einer durch ein Magnetfeld H vorgegebenen Richtung wird durch
die magnetische Quantenzahl m beschrieben. Die Einstellm®glichkeiten
dirfen sich nur um - 1 unterscheiden. Dementsprechend gibt es fiir

J = 1/2 zwei Einstellm8glichkeiten m; = & 1/2 und flir J = 3/2 die

vier Einstellm8glichkeiten m, = 3/2; 1/2; -1/2; -3/2 (Abb. lo). Mit

dem Bahndrehimpuls ist ein magnetisches Moment /u verbunden, das bei
den verschiedenen Einstellm®glichkeiten von J zu H zu unterschiedlichen
Energien der einzelnen my fthrt. Infolgedessen spaltet das Niveau

J = 1/2 in zwei Niveaus und das Niveau J = 3/2 in vier Niveaus auf

(Abb. 11).

Die Grdsse der Aufspaltung richtet sich nach der Gr¥®sse von /u.

/

Da sich J aus L und S zusammensetzt, gilt flir
— s —
/,1, = /H'L + /'L-S

Mit /uL =I/L(L + 1) - /uB und /us = 2 vS(S + l)/uB; (/uB ist das

Bohrsche Magneton) erhdlt man ein /u, das nicht parallel zu J liegt.

u s

Der Grund ist durch die magnetomechanische Anomalie des Spins ge-

geben, die durch den Faktor 2 flir /us zum Ausdruck kommt (Abb. 12).
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Aufspaltung der Laserniveaus in einem

Magnetfeld
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Abb. 12

Zusammensetzung des magnetischen Moments bei SL-Kopplung

/u prdzediert um die Richtung von J. Im zeitlichen Mittel bleibt

nur die Komponente /uJ von /u in Richtung von J wirksam:

YR ECZDE

Der Faktor gJ (Landé-Faktor) l&4sst sich mit Hilfe des Cosinussatzes
aus Abb. 12 berechnen:

gy ZOr1) #S(s41)-L(L+1)
jj 27(7+1)

Die Aufspaltung der Energieneveaus erfolgt durch die verschiedenen

Einstellungen des Dipols in dem Mangetfeld; die Energiedifferenz
flir die magnetische Quantenzahl m betrdgt:

AE =9, mJ/u,BH (33)
Die Aufspaltung ist symmetrisch zur Lage der Ausgangsenergie.

Flr die Ubergdnge zwischen den m8glichen aufgespaltenen Niveaus gilt
die Ausmahlregel:
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In Abb. 11 sind die erlaubten Ubergdnge eingezeichnet. Die Energie-
differenzen der Niveaus zum urspriinglichen Niveau sind in Einheiten
von (/uBH) én der rechten Spalte angegeben. (Der Landé-Faktor flir
das Niveau Pl/2 betrdgt 2/3,und flir P3/2 ist er 4/3.) Diese unter-
schiedlichen Energiedifferenzen flir das obere und untere Niveau flih-
ren zu einer Aufspaltung der Linie in sechs einzelne Linien, die
symmetrisch zur unverschobenen Frequenz angeordnet sind. In Abb. 13
sind die einzelnen Zeemanlinien eingezZeichnet, und zwar die linear
polarisierten (mit n bezeichneten) nach oben und die zirkular po-

larisierten (mit ¢ bezeichneten) nach unten.

4 INTENSITAT DER
TT KOMPONENTEN

$ I | | ¢ HeH

172 1/2

3/2 3/2

vINTENSITAT DER

G KOMPONENTEN

Abb., 13
Aufspaltung der Zentrallinie (2P1/2—~>2P3/2) in einem Magnetfeld

Dem Ubergang Am = o entspricht eine linear polarisierte Welle, die
senkrecht zum Magnetfeld emittiert wird (rn-Komponente). Am = .2 1l er-
gibt links- und rechtszirkular polarisiertes Licht, das in Richtung
des Magnetfeldes emittiert wird ( 0 -Komponente). Die relativen In-
tensitdten der einzelnen Linien sind durch die L&nge der Pfeile an-
gedeutet /13/. Bildet die Beobachtungsrichtung den Winkel ¥ mit dem
Magnetfeld, so mlissen die entsprechenden Intensitdten mit (1 + coszy )
flir die O -Komponenten und mit sinzyD fir die n-Komponenten multi-
pliziert werden /14/.
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Befindet sich das Laserrohr in einem homogenen Magnetfeld, dessen

Achse mit der Rohrachse zusammenfillt, so werden an jeder Stelle des

Laserrohres die Linien um den gleichen Betrag verschoben.

4 An(v)

v

Abb. 14

Herabsetzung der Inversion in einem homogenen
Magnetfeld fllr 2 (¢ -Komponenten

In Abb. 14 ist dieser Vorgang schematisch filir zwei ¢ -Komponenten

des Ubergangs dargestellt.

Ist das angelegte Magnetfeld dagegen inhomogen (in Richtung der La-
serachse), so werden die Linien an jeder Stelle des Rohres um einen
anderen Betrag verschoben. Abb. 15 soll das verdeutlichen.

Die Teilchenzahl, die bei einer Frequenz y zur Verstdrkung beitragen
kann, ist proportional zu der Schnittfl4che, die die Fliche An = F
(v, ) (siehe Abb. 14 und 15) parallel zur ¢ -AN-Ebene schneidet.
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$n(v)
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DIE 2.G-KOMPONENTE
WURDE DER UBERSICHTLICH-

KEIT HALBER NICHT MIT
EINGEZEICHNET

[=LANGE DES AKTIVEN MATERIALS

Abb. 15

In einem inhomogenen Magnetfeld wird die wirksame Inversion
bei einer bestimmten Frequenz i, (schraffierte Fldche)
weiter herabgesetzt (vergl. Abb. 14)

Fiir einen Ansatz zur Berechnung von AN (v) wird angenommen, dass das
Magnetfeld in Richtung der Laserachse verlduft. Das bedeutet, dass
linear polarisierte Zeeman-Komponenten nicht berlicksichtigt werden

miissen. Zur Vereinfachung wird in den weiteren Uberlegungen N, gleich

Null gesetzt. Dann wird AN = Nl = N.

Die urspriingliche Verteilungsfunktion n(y», { ) wird gegeben durch

tl(gé) = n,.fhd (unabh&ngig von ¢ )
o L
mit ffn(V'EJCinL = Ngesumt‘
¢ © + 0C
und _
fm,)m -
0
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Flr das Profil einer dopplerverbreiterten Linie gilt /6/

: J 2
Fyv%) = 2 2 Zap (‘22’# &2) (34)
0

Amb T

Av_= Dopplerbreite

und fiir eine "Lorentzlinie" /6/ D
: 2Ay 4
4,000) = L > (35)
L T 2(v-v.)" r 0V

A»l = Lorentzhalbwertsbreite

Die Verteilungsfunktion der Linie im Magnetfeld 14sst sich dann

(fir eine @ -Komponente) folgendermassen beschreiben:

i A i N Y 17/,
niv () - ‘2'(4 ?1(‘,’-;) t 4—,{2{»,)22))
mit

22 phlt) 5 % E el

Die Gesamtteilchenzahl bei der Frequenz y erh&lt man durch Integration.
L

N(v) i/n{v,f)dé =
2 [(2 1000 st lO) 2 (4 {00 prablE)

Flir die Ausweitung des Integrals muss die Funktion H(f{) bekannt sein,
zusdtzlich muss man Annahmen Uber das Linienprofil der unverschobenen
Linien machen. Eine Abschdtzung ftir die Gr8ssenordnung der bendtigten
maximalen Magnetfelder und flir die ben®tigten Magnetfeldgradienten er-
hdlt man mit folgenden Vereinfachungen:

a) Die Linienbreite wird durch ein Kastenprofil mit einer Breite von
Ay angendhert,

b) das Magnetfeld H soll einen konstanten Gradienten besitzen.

H=VH( ; 0& (0 <L

Die Funktionen fl und f2 lassen sich dann folgendermassen beschrei-

ben:
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St‘otbt
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Sonst

o

Die Integration der Gleichung flir N(») liefert:

- nh,)Av
Jg VH
Mit dem angenommenen Linienprofil ist n 6%)[1v aber gerade die ge-
samte Teilchendichte n, also gilt flir die Inversion pro cm2 im inhomo-

genen Magnetfeld bei einer bestimmten Frequenz » :

63 n

Das bedeutet aber, dass N(») unabhsngig von der Linienbreite Ay des
Ubergangs ist. Voraussetzung hierfllr ist, dass die Linie mindestens
um den Betrag der Linienbreite Av verschoben wurde.

Ohne Magnetfeld gilt flir die gesamte Inversion pro cm2 bei der Fre-
quenz v :

N,6) - 2

(37)

Aus einem Vergleich von Gleichung (36) mit (37) 14sst sich eine effektive

Linienbreite A»;[ im inhomogenen Magnetfeld definieren.

A _ MaVHE

6
y = - 510 H (38)
M 0.3

Damit ergibt sich ein effektiver Wirkungsquerschnitt flir induzierte
Emission im Magnetfeld zu

. e a4 10"
. = : B == 39
% §rv5a0°H H i

Bei einem Magnetfeld von H = 1o3 Gauss ist beim Jodlaser daher der

Wert ftir  und damit bei gegebener Inversion die Verstdrkung V = exp o N

schon um den Faktor 5 gesunken (AyY = 109).

Jod
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Die speicherfdhige Energie, die den Ausgangspunkt der Diskussion
darstellte, ist nach Gleichung (31) und (32) gegeben durch

£ oo Fdeh ,
K Ac® 4

und in einem Magnetfeld mit konstantem Gradienten erh&lt man

£ 1aush
Act

Setzt man die Werte flir den Jodlaser ein, so wird

b 1C£H

-5 : 2!
Eg~ ICH L]OLL(L"CLHZJ: (40)

Flir die gesamte Teilchenzahl folgt

j ] 7 ‘CChei --'(,‘1
Ng > es5-1c H [K,({/e: Cue } 1)

Magnetfelder wvon 104 Gauss fltlhren also bereits zu speicherf&higen
Energien von lo Joule - cm_z, wdhrend man mit den stdrksten noch
gut handhabbaren Feldern (> lo5 Gauss) in den loo Joule-Bereich pro
cm2 gelangen kann. Das bedeutet aber, dass der Jodlaser in Verbin-
dung mit inhomogenen Magnetfeldern Werte flir den Verstdrkerbetrieb
aufweisen sollte, wie sie sonst nur mit Festk®rpermaterialien er-
reicht werden kdnnen.

C) DER JODLASER ALS CHEMISCHES SYSTEM

Die Energiespeicherfdhigkeit ist, wie oben schon erwdhnt, nicht nur
durch die Strahlungsprozesse, die zu unkontrollierten Oszillationen
flhren, begrenzt. Die angeregten Atome erleiden wdhrend der Zeit, in
der die Energie gespeichert werden muss, d.h. im wesentlichen w&hrend
der Pumpdauer, Stdsse mit den anderen Molekfllen im Gas. Legt man eine
Pumpdauer von m].o_5 sec zugrunde, so erfolgen bei loo Torr Druck

etwa 3 - 103 Stdsse, bei denen die elektronische Anregungsenergie ver-
loren werden kann. Die Wahrscheinlichkeit flir einen solchen Desakti-
vierungsstoss hdngt von den Energiezustdnden der Stosspartner ab und

ist deshalb flilr die einzelnen Moleklllsorten sehr verschieden /16/.
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Neben diesen Desaktivierungsst®ssen sind Reaktionen der angeregten
und nichtangeregten Atome flir die Lasertdtigkeit von Bedeutung. Um
einen Uberblick Uber die mdglichen chemischen Reaktionen zu erhalten,

soll als erstes der primdre Photolyseschritt diskutiert werden.

Die perfluorierten Alkyljodide, von denen das Trifluormethyljodid
bislang am grlindlichsten untersucht wurde, besitzen im Bereich von
2200 - 3loo & eine Absorptionsbande. In Abb. 16 sind die Absorptions-
spektren von CF,J und i—C3F7J dargestellt /i5,17/. Flir CF,
diesem Spektrum ein maximaler Absorptionsquerschnitt L - bei 2660 8

ven: 5,5 # 10—19 cmz. Die Breite des Absorptionsbereiches Al ,, ist

J folgt aus

330 8. Die Werte flir C3F7J sind zum Vergleich in Tab. 2 eingetragen:

A’max eV A o M
CF4J 2660 X 4,65 330 8 55 5 hé
i-C,F 3 2730 8 4,58 400 R 7 Lo >
Tab. 2
UV-Absorption von CFyJ und i—C3F7J

Bei der Absorption eines Photons in diesem Wellenldngenbereich wird
die J - C Bindung aufgebrochen, wobei das gebildete Jodatom im elektro-
nisch angeregten Zustand (52Pl/2) entsteht /19/:

ChHI+hy — CFye + 1+ (5°Py,)

Die Photolyserate, die angibt, wieviele Teilchen pro cm3 und sec ge-
bildet werden, wird mit Pl(t) bezeichnet. Neben dem angeregten Jod
entsteht ebenfalls Grundzustandsjod, allerdings mit einer wesentlich
geringeren Wahrscheinlichkeit /19/. Flir die weiteren Diskussionen

wird daher die Bildung von J(2P3/2) vernachldssigt.

Betrachtet man die umgesetzten Energien bei diesem Photolyseprozess,
so werden AE = 2,46 eV flir den Aufbruch der C-J Bindung ben&tigt und
0,95 eV fiir die Anregung des Niveaus 2Pl/2 im Jod /18/. Die restlichen
1,45 eV erscheinen als Schwingungs- und Rotationsanregung oder als
Translationsenergie der Bruchstficke und fiihren letztlich zu einer Er-
w8rmung des gesamten Systems. Zur Aufheizung trdgt aber auch die Re-
aktionswirme von Sekundirreaktionenbei, wobei vor allem die Bildung
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von Hexafluordthan aus CFB—Radikalen betrachtet werden muss (siehe
Abschnitt b). Die hierbei freiwerdende Energie ist 92 kcal/Mol oder

3,66 eV/Reaktion /20/.

2 CF, ——» CoF,  DH: - 92 heal [rot

Die Reaktionen des angeregten Jods verlaufen so langsam, dass die
hierbei freiwerdende Energie bei der Energiebilanz wdhrend der Photo-
lyse vernachldssigt werden kann. Die Pumpdauer betrdgt A—lo_S sec

im Vergleich zu den erwarteten Zeiten von 10_4 - lo_3 sec flir die
Reaktionen des angeregten Jods (siehe Abschnitt b). Pro Photolyse-
prozess, der nach /2o0/ mit einer Quantenausbeute von @4& 0,7 erfolgt,
tragen daher ca. 1 eV zur Erwdrmung des Systems bei. Da das bei der
Pyrolyse entstehende Jod bevorzugt im Grundzustand gebildet wird,
darf die Temperatur des Gases bei der Photolyse einen kritischen
Wert Tkr nicht Ubersteigen. Eine eingehende Untersuchung der Tem-
peratureffekte findet sich in /21/.

Eine Abschdtzung der erlaubten Temperatursteigerung erhdlt man durch
Anwendung des Massenwirkungsgesetzes auf das Dissoziationsgleichge-
wicht /22/ von CFBJ, wobeli exotherme Folgereaktionen nicht berftick-

sichtigt werden.

% -
YJ'CF—; ”'J :(2ff l\!) ’HCE} iy ZL’ Z . AE/KI'

o T 5 iy =+
CI"\BJ 11' CF%J ZC"’_I,J
mj sind die Massen und Z; die Zustandssummen der beteiligten Partner.

(42)

Sieht man einen Dissoziationsgrad von 5 % als obere Grenze an, SO
folgt hieraus ein Tkr von 600 OK, wenn eine spezifische Wdrme von

20 c¢dat/Mel- K angenommen wird. Mit den obigen Werten bedeutet das, dass
nicht mehr als (5 %) des Gases photolysiert werden darf. Hdhere
Pumpraten sind nur dann sinnvoll, wenn dem Gas ein "Wdrmepuffer"

(z.B. ein Inertgas wie Argon oder C2F6) zugesetzt wird.

Die Alkyljodide besitzen im Bereich unterhalb von 1800 R weitere
Absorptionsbanden. Als photochemische Primdrprozesse bei der Ein-
strahlung in diese Banden sind die Eleminierungen von F, F2 und FJ
anzunehmen /23/. Da jedoch die Untersuchung des Blitzlampenspektrums
(siehe Kapitel D) ergeben hat, dass in diesem Bereich nur ein sehr
kleiner Teil der gesamten Lichtemission liegt, werden fur die weitere
Diskussion die Reaktionen dieser Atome und Molekllle nicht berfick-
sichtigt.
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b) Folgeprozesse

Mit den beschriebenen Voraussetzungen und Annahmen ftthrt die Photo-
lyse von CF3J, das im folgenden allein diskutiert werden soll, zur

Erzeugung von angeregten Jodatomen und von Trifluormethylradikalen.

Angeregte Jodatome k®nnen nun in einem Rekombinationsprozess zu CF.J

3
und in einem Dreierstoss zu J2 weiterreagieren:
- X — K Y
Jd° + (6 225 CFKJ (43)
* C_k
T+ 5% M —t Jo + M
(44)

(ki sind die Reaktionsgeschwindigkeitskonstanten flir die entsprechen-
den Prozesse.)

Zu diesen Reaktionen treten die Desaktivierungsprozesse von 5%,

T*+ CRY LR 7+ CF3J (45)

T* + CFz —ké‘ﬁ J + CFs

(46)
k
7%+ G, 55 7+ C4F,
(47)
% D ke 7 + (O
T"+ U 2 (48)
* k?» i
(49)

Gleichung (48) beschreibt die Desaktivierung durch Verunreinigungen
im Gas. In Betracht kommt hier im wesentlichen nur der Restsauer-
stoff in der Apparatur, da der Reststickstoff nur sehr schwach des-
aktivierend wirkt /18/.
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Diese Reaktionen (43) - (49) ftihren zu einer Verringerung der Konzentration
vonJ und erh8hen gleichzeitig die Konzentration des Grundzustandsjod,

d.h. die Inversion in dem System wird herabgesetzt.

Das im primdren Photolyseprozess erzeugte CFBwRadikal, dessen Rekom-
bination durch Gl. (43) beschrieben wird, kann nun ebenfalls di-
merisieren:

n o h C
2 (Fy —& (4, (50)

Zu diesen Folgereaktionen treten schliesslich noch die Prozesse des

nichtangeregten Jods. Dieses kann einmal mit CF3 zu CF3J rekombinieren

und zum anderen im Dreierstoss zu molekularem Jod dimerisieren:

Ly g G -ﬁ—; CFJ. (51)
(-X') i k i i
i () Ky ;

Als Partner im Dreierstoss wird nur die Ausgangsverbindung und das |
molekulare Jod berficksichtigt. Die anderen Stosspartner liegen ent- {
weder in einer zu geringen Konzentration vor oder sind als "dritter |
K8rper" nicht sehr effektiv. Die Formulierung der Gleichungen (52)

und (53) soll andeuten, dass die Reaktionskonstanten KB und K9 unab-
h&ngig vom Anregungszustand der Jodatome sind. Dies entspricht der
Theorie von Bunker und Davidson /24/.

Die chemischen Begrenzungen flir die Speicherung der Anregungsenergie
lassen sich, falls die Konstanten ki und die Pumpraten bekannt sind,
mit Hilfe dieser Gleichungen berechnen. Flir jede der auftauchenden
Teilchensorten kann eine Ratengleichung aufgestellt werden; dies
fthrt zu einem System gekoppelter nichtlinearer Differentialglei-
chungen, das mit bekannten Anfangsbedingungen gel®st werden kann.
Man erh#ilt folgendes System von Gleichung (54) bis (59), wobei die

Dichte der einzelnen Teilchensorten beschrieben wird durch:
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2, 2T
oLt

- _.P({v) + k; wa,’ Ha + k‘f”’2“'3 (54)

O{bi-p

= P{”}\/lf LL."'kH.LL\g k/( bL,H‘;uA’Suq-
At () bl Ly 2% 3 kg q Yy e

. 7 2z
- Kt b, = kpu g - kg ey he — Ky (“‘1"““2) Ay

cln,
7 Kiviewy v Kangig —kyuyng v ks uy, + (56)
.
2 3
-H:(ﬁ: Wy bie, + Kyl ug - Kyg [u,,+ ily) bip— k.g (""4*“1) iy
dbl:} 2
Al - P(t) - ks uyup — Ky gy ~ Ky ug (57
ol iy 2
. = k “ (58)
ot €7
(_’(Lts Z _ 2
— = 5 [(37 (“-r* ‘-lz) tie + 0.5 Ky {“1* ) g
ot (59)

Von den kinetischen Konstanten sind nur folgende entweder aus der
Literatur bekannt oder k¥nnen mit Hilfe plausibler Annahmen abge-
schdtzt werden.

11 Wy
k, = 3=4o'“’/25/ kg =140 41/:20/, Ky =540 /25—/)

- 42 - - -3¢ A
Koo = 864067 J25] | ky = 474077 [2¢] (60)

—A2
ki'z A G /QCJ) da man annehmen kann, dass CF, &hnlich
desaktiviert wie andere Radikale (02, NO)
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k. =4,5 = 1o hier wurde der Reaktionskoeffizient flUr CF4 eingesetzt

unter der Annahme, dass C F6 4hnlich schwach desaktiviert /25/.

2
Eine qualitative Einsicht in die Bedeutung und den Einfluss der ver-
schiedenen Teilchensorten erhdlt man durch eine Diskussion der ein-

zelnen Terme.

In den folgenden Uberlegungen wird von einer Blitzlampe ausgegangen
(Kap. D/a), die zu %:1017 Photolysereaktionen pro cm3 in einer Zeit
von ~ 5 - lo-6 sec flihrt, die Pumprate betrdgt daher =~ 2 - 1022
Weiterhin soll flir diese Uberlegungen gelten, dass die Dichte von
CF3J(nO) gross gegen die Zahl der Photolysereaktionen ist, d.h. ng
kann als konstant angesehen werden. Der Erzeugung von J ¥ stent als
Verlust die Desaktivierung bzw. Rekombination gegenflber. Die Halb-
wertsdauer einer bimolekularen Reaktion, wie sie jeder der Des-
aktivierungsprozesse darstellt, ist gegeben durch:

i~

o = 1k npy (61)

wobei nﬁidie Teilchendichte der Stosspartner und.km die zugehdrige
Reaktionskonstante ist. Die entsprechende charakteristische Zeit flir
die Dreierstossrekombination ist:

T, - 1/2K,, ny 1 (62

a) Desaktivierungsprozesse

CF,J: Flr die Desaktivierung durch Stdsse mit den Ausgangsmolekfilen
gilt:
- -1é -3
T = ' = "
CFy3 ’1/5 10 ”C'rﬂ' 10 Jec fr loo Torr CF,J
d.h. bei einem Druck von loo Torr erhdlt man ein Tﬁ von z.lo_Bsec;
w8hrend des Pumpens spielt diese Reaktion mithin keine Rolle.
CF

3i Die maximale Konzentration wvon CF3—Radikalen ist entsprechend

den Blitzlampenwerten lo17 cm-3.

I | _ e
Tor, = 1/3.3-40"°740 " = 2.5:407 qec
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Die Desaktivierung durch CF3 ist bereits wdhrend des Pulses

splirbar.

Q2£6i C2F6—Stdsse sind nur dann von Bedeutung, wenn C2F6 als Wdrme-

puffergas verwendet wird. So gilt flir loo Torr C2F6:

N

. 16 _ 1% ) =%
Lo, = 1510735107 < Ces5 107 %k

O,: Soll der Restsauerstoff wdhrend der ersten Millisekunde keine

Rolle spielen, so muss gelten

-12 -5
Ty, = ([ &6 40" ", 5 1077 4

<

Das ergibt K- < iCJ*-Q Btfc"; Te
4
J,: Infolge der hohen Reaktionskonstante von J, flhren bereits ge-
ringe Mengen von molekularem Jod, das nach Gl. (52), (53) ge-

bildet wird zu einer starken Desaktivierung

—~

A
LJZ: 1/.9-10 ;/2;2

-1

Drucke wvon 10_2 - lo Torr liefern bereits Zeiten’rh im loo /usec_

Bereich,

B8) chemische Reaktionen
J + CFy —> CF,J: Es ldsst sich abschdtzen, dass die Rekombination von

CF3-Radikalen mit angeregtem Jod J* gegenfiber der mit dem Grund-
zustandsjod nicht sehr effektiv sein kann, da hierbei ein grosser
Energiebetrag von dem neugebildeten Molek#il aufgenommen werden
muss. Man darf annehmen, dass die Reaktion (51) 4hnlich schnell
verlduft wie die von Cflmit CH3 (k = 6,6 - lo—lo) /27/. Deshalb
wurde hier k4 x5+ lo 1 und der entsprechende Wert flir die
Reaktion (43) =zu k3't 5 - 10—13 geschdtzt . Die Halbwertsdauern
der Reaktionen sind:
-6 [ i
g, (CH+T) = 061077 fuir ny = Hep, =0

ma 7, (0707 = 6 e
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Das bedeutet, dass das Grundzustandsjod sehr schnell durch Re-
kombination mit CF4 verschwindet. Dies ist eine nachtrdgliche

Rechtfertigung der Annahme, dass das untere Laserniveau nicht
besetzt wird.

2CE, > C, F.: Die Dimerisierung von CF; zu C,F. erfolgt ebenfalls mit

2°6
einer hohen Stossausbeute, die Halbwertsdauer dieser Reaktion
ist flir eine Anfangsdichte wvon Nep = 1017:
3

B - [
Lv2(6f3 r CF}) = J4e d<«

2J + J, > 27,2 Bei der Bildung von molekularem Jod im Dreierstoss
ist als Stosspartner das Jodmoleklll selbst sehr effektiv. Es |
kommt zu einem autokatalytischen Prozess: |

dny L2
cif = - 2 k‘?n‘z nc.
C‘. bl ) 2

T A

Aus diesen Gleichungen folgt:

dnz i 2 afn
ol ¢t A ¢

£ = 0 n, + 2&14 = Coust = ¢
)

Gibt man eine bestimmte Konzentration wvon ng = n6(0) und n2(0)
vor, so ldsst sich nz(t) berechnen:

ol
d?z =—-KHZ_(C-—V1«2)
c K5 C C 2,
Ve.?_(f) ¢ £u (HZ&) —'I) — VLZCO) - fn(n—zco) —1)=C kjt (63)

17 14

flir n2(0) = lo
erh8lt man mit dem Wert von K9 eine Halbwertszeit tH von l50 /usec.
Molekulares Jod wird nach Gl. (52) gebildet:

und n6(0) = lo

20% + CFJ = J, + CFaJ: Eine Reaktionskonstante Kg fir diesen Prozess

ist aus der Literatur nicht bekannt und l&sst sich auch

der Grdssenordnung nach nur schwer absch&tzen. Ein Ziel dieser
Arbeit wird es daher sein, den Einfluss dieser Reaktionen zu er-
mitteln, um hieraus die Konstante K8 zu bestimmen.
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Zusammenfassend ldsst sich aus der Diskussion der einzelnen Prozesse
folgendes qualitatives Bild der Vorgdnge bei der Photolyse von CF3J

gewinnen:

Es gibt im wesentlichen zwei Reaktionsgruppen die sich auf ganz ver-

schiedenen Zeitskalen abspielen.

1. Dies sind einmal die Reaktionen wvon CF3—Radikalen, die sich wdhrend
der Photolyse abspielen und deren Halbwertsdauern in der Grdssen-
ordnung der Pumpdauer liegen. Zum einen dimerisiert CF3 zu C2F6
und zum anderen wird das angeregte Jod desaktiviert. Sobald Jod
im Grundzustand vorliegt, kommt es zur Rekombination unter Bildung
von CF,J. Nach Beendigung der CF3—Produktion (Ende des Pumppro-
zesses) werden die CFB-Radikale sehr schnell verschwinden und den

weiteren zeitlichen Verlauf der Inversion nicht mehr beeinflussen.

2. Die zweite Gruppe von Reaktionen betrifft die Desaktivierung wvon J0%,
Bestimmend in diesem Zeitbereich ist die Desaktivierung durch CF3J—
Stdsse und durch C2F6' falls dieses Gas als Wdrmepuffer in grdsseren
Dichten vorliegt. Der Einfluss des Restsauerstoffs kann bei genligen-
der experimenteller Sorgfalt vernachldssigt werden. Ungekldrt ist
der Einfluss der Dreierstossrekombination der Jodatome zu moleku-
larem Jod mit CF3J als "drittem Kbdrper". Liegt erst einmal mole-
kulares Jod vor, so flthrt ein autokatalytischer Prozess (J2 ist
ein hervorragender Desaktivator) zum schnellen Abbau der J¥-Kon-

zentration.

Den genauen zeitlichen Verlauf der einzelnen Teilchensorten gewinnt
man allerdings nur mit Hilfe einer numerischen L&sung der Ratenglei-
chungen (54) bis (59), die im Rechenzentrum des Max-Planck-Instituts
ftir Plasmaphysik durchgeflihrt wurde. Als Integrationsmethode diente
das Runge-Kutta-Gill (RKG)-Verfahren /28/. Als Anfangswerte flr CF3J
wurde flir die Rechnung, deren Ergebnis in Abb. 17 dargestellt ist,

ein Druck von 20 Torr gewdhlt. Als Blitzprofil wurde der in Kapitel D
beschriebene Zeitverlauf der Blitzlichtquelle zugrunde gelegt, der
mit 6o Wertepaaren angendhert wurde. Die gesamte Zeitdauer des Blitzes
betrdgt 14 /usec. In Abb., 17 sind tber einer logarithmischen Zeitskala
die Konzentrationen der einzelnen Teilchensorten aufgetragen. Man er-
kennt den oben qualitativ beschriebenen Verlauf. Die durch den Blitz

erzeugten Radikale CF3 rekombinieren zu C2F6 und CF3J. Dementsprechend
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steigt die Konzentration an C2F6 bis zum Ende des Blitzpulses an.
Erst ab diesem Zeitpunkt, zu dem alle CF3—Radikale abreagiert haben,
erreicht das Jod im Grundzustand eine merkliche Konzentration, deren
weiterer zeitlicher Verlauf durch die Desaktivierung gegeben ist,
Dreierstdsse sind bei diesen Rechnungen nicht berficksichtigt worden.
Bemerkenswert ist, dass mit dem so gewdhlten Satz von Reaktions-
konstanten die J¥ -Konzentration noch w4hrend des Blitzpulses abfdllt;

dies ist eine Folge der hohen Desaktivierungsrate von CF.-Radikalen.

3
Angesichts der nur rohen Abschétzung flir die Geschwindigkeitskonstante
k4 ldsst sich erwarten, dass die Rechnungen von Abb. 17 das chemische
Verhalten bei kurzen Zeiten nur ungenau beschreiben. Genauere Voraus-
sagen sind jedoch flir Zeiten nach dem Ende des Blitzpulses mdglich.
Die experimentelle Nachprtifung des Abklingens der J*-Konzentration
kann hier die Desaktivierungskonstanten ffir St®sse mit CF3J und mit
C2F6 bestdtigen und kann gegebenenfalls Hinweise auf die Beteiligung

von Dreierstossprozessen liefern.

D) EXPERIMENTELLER AUFBAU

Die beiden wesentlichen Fragen flir die Tauglichkeit von CF3J als Puls-
laser hoher Leistung betreffen den Wirkungsquerschnitt ftir induzierte
Emission & (siehe Kap. B) und den Einfluss der chemischen Prozesse
(siehe Kap. C) auf die Inversion. Durch die Gr#sse o wird die In-
version bestimmt, bei der es zu unkontrolliertem Anschwingen kommt
(Speicheranlage), wdhrend die chemischen Prozesse die Begrenzung und
den zeitlichen Verlauf der Inversion als Folge der strahlungslosen Vor-
gdnge beschreiben. Das Ziel dieser Arbeit, n¥mlich das Potential des
Jodlasers im Hochstleistungsbetrieb zu untersuchen, 14uft daher im

wesentlichen auf folgende zwei Punkte hinaus:

1. Der Wirkungsquerschnitt o und damit die speicherf&hige Energie
soll in Abhdngigkeit vom Druck untersucht werden und der Einfluss
eines Magnetfeldes auf die Verst&rkung soll festgestellt werden.

2. Die hauptsdchlichen strahlungslosen Verlustmechanismen sollen be-
stimmt werden (CF3J—Desaktivierung, Bildung von molekularem Jod)

und der Einfluss auf die Speicherzeit untersucht werden, wobei un-
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ter der Speicherzeit die Zeit verstanden wird, bei der die In-

version auf den halben Wert abgesunken ist.

a) Untersuchungsmethode

zZur Untersuchung des ersten Punktes bendtigtman eine Methode zur
Messung von o , wdhrend die Beantwortung der Frage 2 darauf hinaus-
14uft, dass die Inversion AN als Funktion der Zeit zu ermitteln ist.
Die verwendeten Diagnostikmethoden sind Energiemessungen und zeitab-
h&ngige Energieverstirkungsmessungen, die im folgenden diskutiert

werden sollen. Abb. 18 zeigt das Prinzip einer Verstdrkungsmessung:

OSZILLATOR VERSTARKER
— + XN ~_\
2 | A N = - |
BLENDE |
E(0) E(1)

=0 /
V= E(©) \

ENERGIEMESSGERATE

Abb. 18

Prinzip der Verstdrkungsmessung

1. Messung von &
Flir die Verstirkung eines Eingangssignals der Energiefldchendichte
E(o) gilt nach Gl. (25):

A b5 E(o) eAnl
e E)

Die Gr8ssen 0 und An in dieser Gleichung sind unbekannt und das
Ziel der Untersuchungen. Misst man die Verst#rkung V flir zwei ver-
schiedene Eingangsenergien, so l4sst sich ¢ folgendermassen be-
stimmen: Die Grdsse zvu(é‘ﬂ&zf) ist in beiden Versuchen gleich,
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d.h. der Ausdruck
o-dn ( ebo—E(o)\/’_f
. = b5 E(o) ) /(0)
14 -1
ist konstant. Tr&gt man die Funktion #hﬁ)einmal flr die Wertepaare
(El(o)/vl) und einmal flr (Ez(o)/vz) in Abh&ngigkeit von 0O auf,
so erhdlt man zwei Kurven, die sich schneiden. Die Abszisse des

Schnittpunktes gibt den gesuchten Wert von 0" an, und aus dem zu-
gehdrigen Ordinatenwert l4sst sich die Gesamtinversion An¢ be-
stimmen (Abb. 19).

flo 4

(E@/ V)

S14nl

&G

Abb. 19

Auswertung eines Verst#rkerexperiments

Um den Messfehler mdglichst klein zu halten, sollten die beiden
Kurven im Schnittpunkt einen grossen Steigungsunterschied aufwei-
sen. Im Kleinsignalbereich gilt

ﬁ\l&'.““j“a( (6) = V

das bedeutet #Mfﬁ) ist unabhléingig von & , man erh4lt eine Gerade
parallel zur ¢ -Achse. Im Grossignalbereich Lvﬁbsfhv»l wird
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= B

y b E>G)(V-1)
fGrossignal(ﬁq = €

und £ %Cj' (O‘) = 0o b E(o)([/- {)

f (6) hingt also exponentiell von ¢ ab. Auf einer logarithmischen
Skala erh8lt man zwei Geraden, deren Schnittpunkt den wahren Wert

von 0O liefert.

Die Voraussetzungen flir die Anwendung dieser Methode sind bereits
in Kapitel B/d beschrieben worden und seien hier kurz noch einmal

wiederholt:

a) Homogene Linienverbreiterung muss vorliegen, d.h. innerhalb
der Zeitdauer des Pulses miissen genligend viele Stdsse erfolgen.

b) Die Eingangsenergiefl&chendichte muss konstant sein, ausser
im Kleinsignalbereich, da hier die Verstdrkung unabhdngig von
E (o) ist.

c) Wihrend der Pulsdauer darf sich die Inversion als Folge von
Pumpprozessen nicht &ndern, die Pulsdauer 7, muss klein sein
gegen die charakteristischen Pumpzeiten (z.B. infolge von
Photolyseprozessen oder chemischen Reaktionen)

d) Die linearen und nichtlinearen Verlustprozesse im Verstdrker
k®nnen vernachldssigt werden.

2. Messung der Inversion An

Ist der Wert von O bekannt, so erhdlt man die Inversion an { aus

einer Messung der Verstdrkung im Kleinsignalbereich zu: ‘
I
\
|

. T ¥
[ o=
An -

Mit bekannter Linge / des Verstlrkers ergibt sich so auch die In-
versionsdichte An. Fiilhrt man diese Messungen zu verschiedenen Zeit-
punkten wihrend bzw. nach dem Pumpprozess durch, so l&sst sich die
Inversion zeitabhsingig verfolgen. Daraus kdnnen dann Riickschllisse

auf die chemischen Prozesse gezogen werden.

Zur Durchfithrung der Energieverstdrkungsmessungen wurde ein Oszillator-
Verstirker-Experiment aufgebaut, dessen Einzelheiten in dem Schema

Abb. 20 zu erkennen sind. Oszillator- wie Verst#drkerkllvette werden

von einer zentralen Vakuumapparatur (16 - 21) versorgt. CF3J (Pen-

insular Chemresearch, Gainsville, Florida, USA) ist ein schwer flfich-
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tiges Gas, das bei 20 ©c einen Dampfdruck von 2 atm besitzt. Es kann
daher in gr®sseren Mengen flllssig in einem Vorratskolben (17) aufbe-

wahrt werden. Der Siedepunkt von CF,J liegt bei - 22 Oc. Nach der

Blitzphotolyse des Gases in den Lasgrkﬂvetten wird es im Abfallkol-
ben (19) ausgefroren. Als Kiltebad dient flilssiger Stickstoff bei
dessen Temperatur CF,J einen Dampfdruck rvlo'-5 Torr besitzt; es kann
daher vollst&ndig ohne zusdtzliches Pumpen durch das Kdltebad aus
der Apparatur entfernt werden. Die Kolben (18) dienen zum Reinigen
des CF3J—Gases. Hierzu wird CF3J von einem C02~Methanol—Kﬁltebad

(- 80 °c) auf - 192 °c umkondensiert /25/. Die Verunreinigungen, vor-
wiegend Luft, werden mit Hilfe der Diffusionspumpe (21) abgesaugt.
Fiir die Versuche wurde mehrfach gereinigtes CF3J-Gas benlitzt. Die
gesamte Anlage konnte auf 10_7 Torr evakuiert werden, bei einer
Leckrate f,elo_8 Torr-{/sec. Die Sauerstoff-Desaktivierung (Kap. C)

spielte daher erst in Zeitbereichen von ~ loo msec eine Rolle.

Die Oszillatoreinheit (1 - 5) besteht aus einer Laserklivette, die

von einer koaxialen Blitzlampe /30/ umgeben ist. Der Detailzeichnung
(Abb. 21) entnimmt man, dass die beleuchtete Ldnge 7 cm ist. Der
Zwischenraum zwischen den koaxialen Blitzlampenrchren betrdgt 1 mm,
er wird {iber die Zuleitung (3) mit ca. 50 Torr Xenon gefllllt. Das
eigentliche Laserrohr besteht aus Quarz (Suprasil, Heraeus) und ist
mit Brewsterfenstern aus Quarz (Infrasil, Heraeus) abgeschlossen.
Der Innendurchmesser betr&gt 5 mm. Die Elektroden (7) bestehen aus
einem Kranz von 15 o,5 mm-Wolframstiften. Die Zuflthrungen vom Kon-
densator (o,5 /uF, 25 kV) sind als Bandleiter ausgeflihrt, um durch
Herabsetzung der Induktivit#t einen m&glichst kurzen Entladungspuls
zu erhalten. Es wurde eine Halbwertsdauer von 2 ,usec bei einer An-
stiegszeit von 500 nsec erreicht. Die hohe Pumprate flir den Gain-
switch-Betrieb des Oszillators wurde notwendig (Kap. B/c), um ohne
Schaltelemente auszukommen. Der Reflektor (8) besteht aus Aluminium-
Haushaltsfolie und dient gleichzeitig als Rfickleiter. In Abb. 22 ist
eine photographische Abbildung des gesamten Oszillators gezeigt.

Der Resonator wird von einem vergoldeten loo %-Endspiegel und einem
Auskoppelspiegel mit 60 % Transmission gebildet. Die Resonatorldnge
ist so gew#dhlt, dass der plane Auskoppelspiegel im Brennpunkt des
Endspiegels liegt, der eine Brennweite von 5 m hat. Diese hemikon-
fokale Anordnung in Verbindung mit der Modenblende (4) gewdhrleistet
einen Monomodenbetrieb des Oszillators.
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Abb. 21
Laseroszillator mit koaxialer Blitzlampe

1) Laserrohr Suprasil

2) Lampenaussenrohr

3) Zuleitung flir Blitzlampen

4) Zuleitung flir Laserrohrfiillung
5) Bandleiter

6) Quarzisolierung
7) Wolframelektroden
8) Reflektor - Rilickleiter




Abb. 22

Laseroszillator "Idefix"

Das Verstdrkerrohr (11) "Asterix" besteht ebenfalls aus Suprasil-

Quarzglas, hat einen Innendurchmesser von 11 mm bei einer L&nge von
4ocm und ist mit Brewsterfenstern aus Quarz abgeschlossen. Parallel
zum Laserrohr liegt eine 4ocm lange Blitzlampe (lo), die einen Licht-
puls von S/usec Halbwertsdauer aussendet. Der Abstand der Blitzlampe
vom Laserrohr (Achsenabstand) betrdgt 2 cm. Der Reflektor besteht
wieder aus einer Aluminiumfolie, die engumdie Blitzlampe und das
Laserrohr gewickelt ist.

Die speziell flir den Jodlaser entwickelte Blitzlampe /31/ besteht
aus einem 40 cm langen Suprasilrohr, dessen Innendurchmesser lo mm
betrdgt bei einer Wandstdrke von 1 mm. Als Flillgas wird Xenon bei
einem Druck von 50 Torr verwendet. Die Wolframelektroden sind auf
eine Messinghalterung geldtet, die mit Hilfe des Epoxydklebers
"Gupalon" auf das Glasrohrende geklebt sind. Durch eine Bohrung an
einer Elektrode kann die Blitzlampe je nach Bedarf evakuiert und neu
geflillt werden. Die Elektroden sind Uber eine Schaltfunkenstrecke
mit dem Hochspannungs-Puls Kondensator (14) verbunden. Die Energie
des Blitzes in dem fiir die Photolyse notwendigen Spektralbereich wur-
de aus der Strahlungstemperatur des Xenonplasmas ermittelt. Die Tem-
peratﬁrmessung erfolgte mit folgender Anordnung (Abb. 23).
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Abb., 23
Messung der spektralen Strahlungsenergie

1) Blitzlampe

2) Energieversorgung
3) Linsen

4) Bildwandlerkamera
5) UV-Spektrograph
6) SEV

Ein Stlick der Blitzlampe wird auf den Eingangsspalt eines UV-Spektro-
graphen abgebildet und seine Intensitdt als Funktion der Wellenldnge
gemessen. Der SEV wurde mit einem Normalstrahler, ndmlich einem Kohle-
bogen der nach /32/ eine Strahlung emittiert, die dem eines schwarzen
Strahlers von 3900 K entspricht, geeicht. Die genaue Strahlungstem-
peratur bei der Messwellenldnge erhdlt man aus dem Frequenzgang des
Emissionskoeffizienten von Graphit. Aus dem Verhfltnis der SEV-Strdme,
die den Strahlungsintensitdten proportional sind, erhdlt man direkt
die Intensitdt des Xenon-Plasmas &, . Mit J, l&sst sich schliesslich
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die integrale Strahlungsenergie in dem interessierenden Spektralbe-

reich Ay berechnen:

E = /}ﬁ Af e dp

Die Integration erfolgt liber die gesamte Oberfldche f des Plasmas,

den vollen Raumwinkel 4r und {Uiber Ay. Die Oberfldche f des Plasmas

ist gleich der Innenfldche des Quarzrohres, falls das Plasma das Rohr
gleichm8ssig ausflillt. Um die Homogenitdt der Entladung zu prifen,
wurde das Plasma zeitaufgel®st mit einer Bildwandlerkamera (4) be-
trachtet. Die Schmierbildaufnahmen zeigten lediglich zu Beginn der
Entladung Inhomogenitdten. Flir die Berechnung von E wurde daher die
gesamte Rohrinnenwand herangezogen. In Abb. 24 und 25 ist der In-
tensitdtsverlauf der Lampe und die gesamte spektrale Energieverteilung
dargestellt. Die Grdsse M ist hierbei definiert durch:

[\’1 = ﬂ wut F =f\}/\’0{,}[f ol w

J/L
Af.Aw
In dem flir CF3J wichtigen Spektralbereich werden ~ 9 Joule Photolyse-

Licht ausgesendet.

Blitzlampe und Laserrohr sind von sechs Magnetfeldspulen (Abb. 19, (12))
umgeben, siehe Abb. 26, um den Einfluss eines inhomogenen Magnetfeldes

auf die Laseremission untersuchen zu kdnnen. Die Magnetfeldspulen
sind vom Typ Sp5,wie sie im Max-Planck-Institut flir Plasmaphysik flr
den Stellerator entwickelt wurden (Stellerator-Spulen) /33/. In Abb.
27 ist der Intensititsverlauf des Magnetfeldes in der Achse der Spu-
len, in der der Verstirker liegt, dargestellt. Die Spulen k&nnen maxi-
mal mit 2000 Amp beschickt werden, was einer Magnetfeldstdrke von

14 kGauss entspricht. Einen ann$hernd konstanten Gradienten erhdlt
man im Bereich zwischen 2 und 12 cm, vom maximalen Wert in der Spu-
lenmitte aus gerechnet. Ausserhalb von 15 cm ist der Gradient gegen-
iber dem inneren Bereich so schwach, dass fUr einen Vergleich mit der
in Kapitel B entwickelten Theorie diese Verstdrkerstrecke bei der
Photolyse abgedeckt wurde.

Die Verstirkungsmessungen werden mit Hilfe der beiden Dioden (8) in
Abb. 28 vorgenommen. Vor dem Verstdrker wird ein Teil des Strahls
tiber eine Strahlteilerplatte (aus Infrasil) ausgeblendet und von dem
Detektor (Ford-Philco Typ #%3¢), der in der in Abb. 28 angegebenen
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Abb. 24
Zeitlicher Verlauf der Emission bei A = 2730 8
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Abb. 25
Abhdngigkeit der emittierten Energie von der Wellenl&nge
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Abb, 27 Teilansicht des Laserverstirkers "Asterix"
(von oben gesehen)

1) Magnetfeldspulen mit Wasserversorgung
2) Blitzlampe

3) Laserrohr

4) Zuffthrung zur Vakuumapparatur

5) Brewsterfenster

6) Strahlteiler flr Verstdrkungsmessung
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Schaltung eine Anstiegszeit von 2-10_9 sec besitzt, registriert. Die
Detektoren befinden sich in einer abgeschirmten Messkabine, um
elektrische St8rungen bei der Registrierung des Lasersignals auszu-

schalten.

220 KQ

Z21F
n I

gosy=

50

Abb. 28
Schaltung der Detektordiode

Die Diodensignale (max. 50 mV) werden mit einem Integrationsverst&r-
ker aufintegriert und von einem Oszillographen aufgezeichnet. Die
Integrationszeit von lo /usec wurde so gewdhlt, dass w&hrend der
Pulsdauer von loo - 200 nsec kein wesentlicher Abfall im integrier-
ten Signal zu beobachten war. Besondere Vorkehrungen wurden getroffen,
um die empfindlichen Fl&chen der Dioden (0,5 X 0,5 mm) gleichm¥ssig
auszuleuchten. Ein Satz von drei Mattscheiben im Abstand von lo,5 und
1 cm vor der Diode sorgte flir eine homogene und in einem weiten Be-
reich auch winkelunabhdngige Ausleuchtung /34/. Vor der Verstirkungs-
messung werden die beiden Diodensignale mit Hilfe von Filtern aufein-
ander abgeglichen und {iber das Energiemessgerit (15) (TRG Control
Data 200) geeicht. Eine Blende (6) vor dem Verstirker schneidet die
Teile des Pulses heraus, in denen die Energieverteilung besonders in-
homogen ist, die Anwendung der Gleichung (25) also nicht erlaubt ist.
Bei der Verstdrkungsmessung ist darauf zu achten, dass die Dioden-
signale 50 mV nicht llbersteigen, da sonst die Linearitit der Anzeige
nicht gewdhrleistet ist.
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E) EXPERIMENTELLE ERGEBNISSE

Eine der Voraussetzungen flir die Anwendung der Gleichung (25) ftir die
Energieverstdrkung ist eine homogene Energiefldchendichte des Ein-
gangspulses E (o). Neben dieser Forderung soll die Energie des Pulses
m&glichst hoch sein, um in den Grossignalbereich des Verstirkers zu
gelangen (siehe Kap. D/a).

Die erste Voraussetzung l4sst sich unter den gegebenen Bedingungen
am einfachsten mit einem Mono-Modus-Puls erzielen, der dadurch ent-
steht, dass der Oszillator nur in einem transversalen Modus (TEMOO)
schwingt. Mit der oben beschriebenen Resonatoranordnung ist es bei
guter Spiegeljustierung einfach, die verschiedenen transversalen
Schwingungsformen zu selektieren. Abb. 29 zeigt eine Reihe von TEM_ -
Pulsen, die mit einer Modenblenden8ffnung von

2,5 mm Durchmesser erzeugt wurden.

Diese "Brennmuster" entstehen durch Verbrennun-

gen, die der Laserstrahl auf einem belichteten

Film hervorruft und geben ein grobes Bild der

Intensitdtsverteilung im Strahl.

Bezliglich einer eingehenden Diskussion von Re-

i sonator- und Modentheorie sei auf die Spezial-
TEM__-Moden des CF.,J- .. .
e siers o literatur verwiesen /7/.

Die Winkeldivergenz des Monomodus-Strahls, der beugungsbegrenzt (beu-
gende Offnung ist die Modenblende) sein sollte, wurde so gemessen,
dass an zwei loo cm voneinander entfernten Orten die Energievertei-

lung fiber den Radius bestimmt wurde (siehe Abb. 30).

An der Stelle a) bzw. b) wird eine Blende variabler Offnung einge-
fdhrt und die durch die Blende tretende Energie als Funktion des

Blendendurchmessers gemessen. Abb. 31 zeigt das Ergebnis.

Bezieht man die Winkeldivergenz ¢ auf den Abfall der Gesamtenergie

auf ihren halben Wert, so erh&lt man
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VARIABLE BLENDEN
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Abb. 30
Schema der Winkeldivergenzmessung
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[RELATIV]

MMBRWﬂ
| —

0 05 1 15 2

Abb. 31

Winkeldivergenzmessung, Abstand der Blenden loo cm

"
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Dieser Wert f&llt innerhalb der Messgenauigkeit von ~ lo % mit dem
flir Beugungsbegrenzung erwarteten Wert zusammen. Flir die Verstdrkungs-
messungen wurde nur mit dem inneren "Kern" von 2 mm Durchmesser ge-
arbeitet. Der Fehler, den man dann bei der direkten Verwendung von
Gleichung (25) macht, l4sst sich so abschitzen und die Ergebnisse
korrigieren. Die Linge der Verst&rkungsstrecke darf nicht zu gross
werden, da sonst die Pulsenergie (auf dieser Strecke) auf eine zu
grosse Fldche "verdlinnt" wird, d.h. die Eingangsenergie E (o) aus
Gleichung (25) wlirde vom Ort des Verstirkers abhdngen. Soll sich die
Fldche nicht mehr als um lo % vergr®ssern, so l4sst sich die Linge
der erlaubten Verst#rkungsstrecke angeben:

2
L

(W *ffgﬂmx)%t

Die schnelle Anregung des Oszillators mit Hilfe der koaxialen Blitz-

T

=41  eder fm)‘—-ZZWn

lampe dient dem Ziel, die gesamte Oszillatorenergie m¥glichst in einem
ersten Puls auszukoppeln. In Abb., 32 ist der Intensit8tsverlauf der
Lampe aufgezeichnet, sie hat eine Anstiegszeit von 500 nsec und ist
nach 2,5 /usec auf den halben Wert abgefallen.

)

INTENSITAT

— b &t (10" %sec]

Abb, 32
Intensitdtsverlauf der Oszillatorlampe
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Die im freischwingenden Betrieb erzielbare Energie hingt stark vom
Flllldruck des CF3J—Gases ab., Bei der Klivette von 0,5 cm Durchmesser
war der maximale Druck 3oo Torr, wdhrend bei einem Dur chmesser von

1 cm der gilinstigste Druck loo Torr betrug. Dieser Sachverhalt l&8sst
sich zum Teil darauf zurlickfllhren, dass bei kleinerem Klivettendurch-
messer der Druck h&her sein muss, damit das gesamte Licht absorbiert
wird. In Abb. 33 ist flir die 1 cm-Klivette die Abhdngigkeit der Laser-

energie vom Druck dargestellt.

A ENERGIE
| [RELATIV]

09 ==

07 T
06
05 =

04 +

P [TORR]
—t——t+— | | -

0 20 40 60 80 100 150 200

Abb. 33

Energie im freischwingenden Betrieb in Abhdngigkeit wvom
Druck normiert auf den Maximalwert.
Durchmesser der Laserklivette: 1 cm

Flir eine Diskussion der Druckabhidngigkeit sei auf die Literaturstellen
/35/ und /5/ verwiesen.
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Die vom Oszillator abgegebene Energie wird in mehreren Pulsen emittiert,
von denen der erste die h&chste Intensit8t besitzt. In Abb. 34 ist

der Intensitdtsverlauf eines solchen Pulszuges wiedergegeben:

—

RELATIVE INTENSITAT

50 nsec
™t  “TELLUNG

Abb. 34

Pulszug eines Laseroszillatorsignals ("Idefix") Multimodenbetrieb
Resonatorl&nge 3o cm, Zeitablenkung 50 nsec/cm

In diesem Fall emittierte der Oszillator allerdings mehrere Moden
(offene Blende), die Resonatorlinge betrug 30 cm. Die Halbwertsbrei-
te des Pulses war ca. 20 nsec. Dem ersten Puls folgen eine Serie von
weiteren Pulsen, die aber nur noch maximal lo % der Leistung des
ersten Pulses erreichen. Die relative Energie der einzelnen Pulse
ldsst sich aus diesen Oszillogrammen nicht ermitteln, da man die Fl4-
che unter der Intensit&tskurve nicht hinreichend genau absch&tzen
kann. Integriert man den Pulszug auf, so erh&lt man ein genaues Bild
der Energieverteilung. Misst man zus&tzlich die Energie des gesamten
Pulszuges, so ldsst sich die Energie im ersten Puls angeben. Abb. 35
zeigt die Integration eines solchen Pulszuges. In diesem Fall handelt
es sich um einen Monomoduspulszug, wie er flir die eigentliche Ver-
stdrkungsmessung benlitzt wurde. Die Gesamtenergie betrdgt 8 mJ von
denen 60 % im ersten "Gain-switch-"Puls enthalten sind. Die Halbwerts-
dauer dieses Pulses ist loo nsec, was sich aus den gegenliber den Ver-
hdltnissen von Abb. 34 vergr®sserten Resonatorabstand von 250 cm ergibt.
Die mittlere Leistung des Pulses ist 8o kW, die Leistungsdichte

A 1,2 MW/cm*und die erzielte Energiedichte 25 Joule/Liter. Der
Oszillator war bei diesen Versuchen mit 300 Torr CF3J geflillt.
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Abb. 35

Relative Energien der einzelnen Pulse,
Monomodenbetrieb, Resonatorldnge 250 cm,
Zeitablenkung 1 /usec/cm

Nimmt man das Ergebnis der Messungen des Wirkungsquerschnittes fir
stimulierte Emission vom ndchsten Abschnitt voraus, ¢ ~ o,7 - lo_18
cm2 bei 300 Torr, so lisst sich die in Kapl B/c entwickelte Vorstellung
von der Energie und der Leistung des "Gain-switch-"Pulses Uberprilifen.
Flir die Berechnung der Pumprate wird angenommen, dass eine Teilchen-
zahl entsprechend 5 mJ in 2 /usec auf eine Querschnittsfldche von

0,03 cm3 erzeugt wurden:

2 ;"é'
-ép = 2410 g | |
P = 525, :c‘""" Teilehes [ewn” e
- 19 .
B = Fale " pra-

Mit diesen Werten lassen sich die optimalen Resonatorgr®ssen berech-
nen. Nach Gl. (20) und (21) gilt:

. - 2

(- t7uctP ot 0~ 23¢m

5w | g DD
und (/\11\2) SR & P = 0.5-?‘

Die mittlere Pulsleistung wird dann nach Gleichung (22)

Z_._z‘Z.l'l"((:'-—f8|f3 = /fi;l Mh'/@sn“’
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Die Ubereinstimmung mit den Messwerten darf in Anbetracht der Annah-
men, die bei der Herleitung der Gleichungen (20) bis (22) gemacht
wurden, als gut bezeichnet werden.

Die Eingangsenergiedichte E(o) = 5 mJ pro o, o3 cm2 Fldche reicht aus,
um den Verstdrker im Grossignalbereich zu betreiben, falls o die aus

Gleichung (30) folgende Bedingung erftillt:

z - -1f
o 2 = 4.514¢ eim”

bE(o)

Das heisst, flir den erwarteten Bereich von ¢ (L bis 5 -10"18) sollte
die Eingangsenergie ausreichen, um den Verstirker in Sdttigung zu
betreiben. Der Oszillatorpuls erftillt daher die folgenden beiden Be-
dingungen:

a) die Energieflichendichte des Ausgangspulses ist in ihrem Verlauf
bekannt, und kann in erster Ndherung als konstant {iber einen
Querschnitt von 2 mm @ angesehen werden.

b) Die Fl&chendichte ist so hoch, dass Verst8rker mit einem Wirkungg-l-8
quﬁrschnitt ftir induzierte Emission o, der grosser als 1,5 * lo
cm” ist, im Sdttigungsbereich betrieben werden k#nnen.

Die hier gew8hlte Art der Riesenpulserzeugung durch "Gain-switching"
hat gegenilber den konventionellen Methoden (Kerr-, Pockelszelle, Dreh-
spiegel, usw.) den Vorteil, ohne Schaltelemente auszukommen. Monomode-
pulse sind mit dieser Technik relativ leicht zu erhalten, da keine
stdrenden inhomogenen Materialien im Strahlengang stehen. Ebenfalls
durchgeflihrte Q-switch-Versuche mit einer Pockelszelle mit einem deu-
terierten (KD2P04) KDP-Kristall lieferten zwar vergleichsweise etwas
h8here Pulsenergien (20 mJ), die Ausleuchtung des Querschnitts und

die Divergenz des Strahls waren jedoch so schlecht, dass die Pulse fiir
die Verstédrkungsmessungen ungeeignet waren.

b 1) Homogenit#t des Verstirkers

Eine weitere Voraussetzung fiir die Anwendung der Verst8rkungsformel
nach Gleichung (25) besteht darin, dass Verlustprozesse im Verstirker
vernachldssigt werden kdnnen. Als Verlustprozesse kommen in diesem
Fall die Streuung des Lichts an CF3yJ-Molekfllen und die Brechung des
Lichtstrahls an eventuell auftretenden Druckwellen im photolysierten

Gas in Frage. Die erste M8glichkeit 14sst sich leicht testen, indem
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man die Verluste im Verstdrker mit und ohne Photolyse untersucht. So-
lange Streuung an kaltem Gas keine Rolle spielt, sollte das Verhdlt-
nis der Anzeigen der beiden Dioden vor und nach dem Verstdrker unab-
hdngig vom Druck des CF,J-Gases sein. Innerhalb der Messgenauigkeit
konnte bis zu einem Druck von 500 Torr (hBherer Druck war aus tech-
nischen Griinden nicht m&glich) keine Anderung des Diodensignals be-

obachtet werden.

Das Auftreten von Druckwellen im beleuchteten Gas als Folge der in-
homogenen Absorption des Blitzlampenlichts ldsst sich mit Hilfe der

in Abb. 36 gezeigten Anordnung testen.

p—

I
I
1 |E D
T+ —4=
|
2 4
Abb. 36
Anordnung zur Messung von Druckwellen
1) He:Ne-Laser 3) Blitzlampe
2) Verstdrker 4) Blende mit Compurverschluss
5) SEV

Ein Gaslaserstrahl durchtritt den Verstdrker und wird hinter einer
engen Blende (4) vom SEV registriert. Um den SEV nicht zu {berlasten,
ist die Blende mit einem Compurverschluss gekoppelt, der nur wdhrend
des Experiments gedffnet wird (Offnungszeit 5 - lo_'3 sec). Wird der
Strahl durch Druckwellen abgelenkt, so kann er die Blendendffnung
nicht voll passieren, das Signal am SEV wird abgeschwdcht. In Abb. 37
ist im ersten Bild ein Blindschuss mit abgedeckter Blitzlampe darge-
stellt. Die Schwankungen im SEV-Signal rtthren von Fluktuationen im
He:Ne-Laserstrahl her. Auf der zweiten Spur ist das Blitzlampensignal
aufgezeichnet. Im Bild 2 ist das Ergebnis des Versuchs mit 20 Torr
dargestellt. Der erste Ausschlag des SEV-Signals rithrt vom Blitzlam-
pensignal her, da der SEV nicht v8llig abgedeckt war. Nach 35 /usec
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Abb. 37 Druckwellen im CF3J—Gas

SEV-Lasersignal

/

Blitzlampenint itat
] =S

Bild 1

Blindschuss - abgedeckte Blitzlampe
lo /usec/cm Zeitablenkung

!!. ____  SEV-lasersignal
e Bl
|/

Ldie:]

20 Toxrr CF.J; usec/cm Zeitablenkung,
nach 35 usec vird eine Druckwelle
béobachtet.

II'IIFII'I‘=

SEV-Lasersignal
e

j::::;/"Blitzlampe

Bild 3

loo Torr CF.J, usec/cm Zeitablenkung,
die Druc%welle dlrd mehrfach an der
Klivettenwand reflektiert
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erreicht eine Druckwelle den Ort des Gaslaserstrahls. Er wird so ab-
gelenkt, dass zuerst mehr Licht durch die Blende gelangt (Blende und
Laserstrahl waren nicht genau justiert), schliesslich wird die Ablen-
kung so gross, dass die Intensitdt sinkt. Nach ca. 3o /usec ist die
Druckwelle durch den Laserstrahl durchgelaufen, das Signal erreicht
seinen alten Wert. Bei einem F{illdruck von loo Torr CF3J (Bild 3) er-
scheint zum selben Zeitpunkt nach dem Blitz die Druckwelle, die jetzt
so stark ist, dass der Gaslaser flir eine bestimmte Zeit Uberhaupt nicht
mehr auf den SEV trifft. Die Welle wird fast ohne Verluste mehrmals
an der Klvettenwand reflektiert. Aufnahmen mit geringer Zeitaufldsung
(1l msec/cm) zeigen, dass selbst nach noch 5 msec merkbare Ablenkungen
des Gaslasers zu beobachten sind. Versuche mit Luft als Flillgas, so-
wie mit Blitzlampen, die als Filter einen CF3J—Gasmantel besitzen, er-
gaben, dass diese Druckwellen eindeutig auf die inhomogene Absorption
im Gas zurflickzuffihren sind. Die Stdrke der Druckwellen hdngt vom Fill-
druck und damit von der Absorptionsl&nge im Gas ab sowie von der In-
tensit¥t der Blitzlampe; bei geringerer Lampenenergie werden die Ab-
lenkungen schwécher. Die Ankunftszeit der Druckwelle entspricht ihrer
Laufzeit vom Kfivettenrand zum Ort des Laserstrahls.

Diese Ergebnisse zeigen, dass die Verlustprozesse im Verstdrker nur
unter bestimmten experimentellen Bedingungen vernachldssigt werden
k8nnen. Die inhomogene Absorption Uber den Laserquerschnitt hinweg
fiihrt zur Ausbildung von Druckwellen, die in der Klivette mehrmals re-
flektiert werden. Nur bei niedrigem Druck und geringer Lampenintensi-
t4t sind die Druckwellen so schwach, dass die Energieverstdrkungsfor-
mel Gleichung (25) angewendet werden kann. Die Streuung des Laser-
lichts an CFBJ—Molekﬁlen kann dagegen stets vernachllssigt werden.

b 2) Messung des Wirkungsquerschnitts flir induzierte Emission
in Abhdngigkeit wvom Druck

Flir die Messung von ¢ wurden die beiden Dioden (vor und nach dem Ver-
stirker) im Blindschuss aufeinander abgeglichen und die Verstdrkung
aus der Anderung des Verhiltnisses beider Diodensignale bestimmt.
Gleichzeitig mit der Energieverstsrkung wurde die zeitliche Verzd-
gerung relativ zum Blitzlampenpuls gemessen. Abb. 38 zeigt ein Bei-
spiel einer solchen Messung. Im oberen Oszillogramm sind die beiden
integrierten Pulse aufgenommen. Spur a ist das integrierte Signal

vor dem Verstirker und Spur b ist das entsprechende verstdrkte Signal.

Dem unteren Oszillogramm (Bild 2) entnimmt man, dass diese Messung
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Bild 1

a integrierter Puls vor
dem Verstirker

b verstdrktes Signal

loo nsec/cm

Bild 2
a 1integriertes Signal
b Blitzlampe

lo /usec/cm

Abb. 38

Beispiel einer Verstdrkungsmessung

18 /usec nach Blitzpulsbeginn gemacht wurde. So wurden z.B. bei 20

Torr CF3J Druck 2o /usec nach Pumpbeginn folgende Werte gemessen:

. . o = At : Z
Im Grossignalbereich: E]b) = hﬁe g alb)'dﬁ Phohnuwb/d“s

V' =65 f 008

e 14 . -
und im Kleinsignalbereich: Ef}) = (.15 f’a@i)‘JC }%n/mth‘/b“‘

¥V = SFE62

Mit diesen beiden Werten ergeben sich zwei Funktionen fﬁrf}s} und fz(vj
(siehe Kap. D/a), die in Abb. 39 dargestellt sind.

In logarithmischer Darstellung erh4lt man zwei Geraden, aus deren

Schnittpunkt direkt der Wert von T abgelesen werden kann, in diesem

Fall ist o= 6,1 . 10_18 cm2 und die zugehdrige Inversion ist
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Abb., 39
Auswertung der Messergebnisse flir 2o Torr CF,J
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Die Inversionsdichte ergibt sich zu An = 1,2 - lo Teilchen/cmg bei

einer Linge ( von 22 cm.

Der Fehler, den man bei dieser Messung macht, hdngt ab a) von der
Messgenauigkeit der Verstdrkung, die ca. tTs % betr8gt und b) von
der Genauigkeit der Energieeichung, die ebenfalls mit ca. 4 5 % er-
folgt. In Abb. 39 ist der daraus resultierende Fehlerbereich

schraffiert eingezeichnet; fiir ¢ ergibt sich demnach ein Wert von

-1&
6:?(" Terr :{éffl)'-fo €M-L.Z v
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Der Vorteil der Messung im Klein- und Grossignalbereich besteht vor
allem darin, dass die genaue Energieflichendichte nicht bekannt sein
muss. Im Kleinsignalbereich ist die Verst#rkung unabhsngig von E (o)

gleich V = exp (oAn (). Im Grossignalbereich mit

A d
V = [+ =
b ()

erhdlt man die Ausgangsenergie aus der Integration tiber die Fl4che

Equacct = [E()AF + [AniaF - E(o)f A aF

f

oder AF Uk

VLH,»LH."’ - [ s A“Lﬂ AF
? Ej(t“)

Die gemessene Gesamtverst8rkung hingt also nur von der gesamten Ein-
gangsenergie und der Fl&che ab, auf die diese Energie verteilt ist.
Voraussetzung daflir ist natlirlich, dass der kleinste Wert von E (o)

auf der Fld&che AF immer noch im Grossignalbereich liegt.

Der Wirkungsquerschnitt fiir induzierte Emission ¢ wurde bei verschie-
denen Ausgangsdrucken von CF3J bestimmt, wobei darauf geachtet wurde,
dass die Messung nicht durch die Druckwellen gest¥rt wurde. Durch
eine geeignete Wahl des Zeitpunktes der Messung ist das immer m8glich.

Das Ergebnis dieser Messungen ist in Abb. 40 zusammengestellt.

Aus den Werten von & lassen sich die Bandbreiten Ay des Ubergangs

berechnen:

Ay = 2E | 85407

Sy o o

In Abb. 41 ist die so berechnete Linienbreite als Funktion des Druckes
dargestellt.

Setzt man flir A % den Ausdruck an /36/
Ay = v 0, n

wobei v, die gaskinetische Geschwindigkeit ist und 5,,, der optische

Wirkungsquerschnitt flir Stossverbreiterung sowie n die Teilchendichte
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Abh8ngigkeit des Wirkungsquerschnitts flir induzierte

Emission o vom CF3J-Druck

pro cm3, so erhdlt man flr q;f folgenden Wert:

-
R

R

OZ‘N = 1

Im Grenzfall p—o sollte sich die Dopplerlinienbreite ergeben.
Gemessen wird:

Cim Ay = {‘f 1"/) '/05) Hz
F?~9C
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Abb. 41

Linienbreite als Funktion des Druckes

Ein Vergleich mit der Linienbreite des vopplerprofils flir T = 300 k

gemdss

5 1okt . T B
AVD = Zlv PR bl = 2,‘954!(’ Hz

zeigt, dass die Temperatur im Gas als Folge der Photolyse um etwa

200 K angestiegen sein muss.
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b 3) Einfluss eines inhomogenen Magnetfeldes auf die Verstdrkung
Befindet sich der Verstdrker in einem inhomogenen Magnetfeld, so
sollte als Folge der Linienaufspaltung und Verschiebung die Verstdr-
kung sinken (siehe Kap B/f). Mit der in Kapitel D, Abschnitt b, be-
schriebenen Magnetfeldanordnung wurden Verstdrkungsmessungen durch-
geftihrt, um die Gr8sse dieses Effektes zu ermitteln. Die Messungen
erfolgten im Kleinsignalbereich, wobei darauf geachtet wurde, dass
die Anfangsinversion von Messung zu Messung konstant blieb. Als ein
relatives Mass flir die erzeugte Inversion wurde dabei die Blitzlam-
penintensitdt bei jedem Versuch mitgemessen und die Verstdrkung ent-
sprechend korrigiert. Aus

V = éx})(b"AiQK )

erh8lt man im Mangetfeld einen effektiven Querschnitt Uéff von

6 . = 4”“‘/
# And
n

Das heisst, @ ist proportional dem Logarithmus der Verstdrkung. Falls

O ftir einen bestimmten Wert des Magnetfeldes (z.B. H = o) bekannt

ist, so l8sst sich die absolute Gr8sse sofort angeben. Das Ergebnis
dieser Messungen ist in Abb. 42 dargestellt. Kurve 1 beschreibt die
Verhiltnisse bei 20 Torr und Kurve 2 die bei loo Torr CFBJ.

Bereits geringe Mangetfeldst#drken haben einen starken Einfluss auf 1
die effektive Verstdrkung. Felder von 3,5 kM im Maximum verringern

den Querschnitt & auf 1/6 des ursprlinglichen Wertes bei 20 Torr. 1
Der Einfluss des Magnetfeldes ist umso kleiner, je breiter die ur- |
spriingliche Linie ist. Bemerkenswert ist, dass ab einer bestimmten
Magnetfeldstdrke creff nur noch vom Magnetfeld aber nicht mehr von

der ursprfinglichen Linienbreite abh&ngt. Ab 5 k[' fallen beide Kurven
innerhalb der Messgenauigkeit zusammen. Dieser Sachverhalt wird nach
Gleichung (39) von der Theorie richtig vorausgesagt. Vergleicht man

die Rechnung mit dem Experiment, so ergibt sich, dass die Messung

einen gr8sseren Wert von O liefert als vorausgesagt. Diese Abweichung
dfirfte von der Tatsache herrithren, dass im Experiment ein Bereich von

4 cm im Inneren der Spule vorliegt, in dem der Gradient nur schwach
ist., In der Theorie wird aber ein konstanter Gradient vorausgesetzt.

Die qualitative Abhdngigkeit von Geff von der maximalen Magnetfeld-
stdrke wird dagegen bestdtigt.
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b 4) Die Inversion als Funktion der Zeit

Der Einfluss der chemischen Prozesse auf die Inversion AN = NJk—(l/ﬁNJ
wurde mit Hilfe zeitabhlngiger Verstdrkungsmessungen untersucht. Die
Messungen wurden wieder im Kleinsignalbereich durchgeflihrt, wobei die
anfangsinversion konstant gehalten wurde (Kontrolle durch die Blitz-
lampenintensitdt). Ein besonderes Problem bei diesen Untersuchungen
bilden die Druckwellen. Thre Ausbildung flihrt zu einer Schwankungs-
breite der Ergebnisse, die nur bis zu einem CF;J-Druck £ 4o Torr in
ertriglichen Grenzen liegt.

Fiir 20 Torr sind die Ergebnisse in Abb. 43 zusammengefasst. Die Ver-
st8rkung nimmt zu, bis etwa looo/usec nach Blitzbeginn, fdllt dann

schliesslich langsam ab und erreicht bei ~ 5,5 msec den Wert 1.

A

VERSTARKUNG

% % I = l At [Msec] -
1000 2000 3000 4000

Abb. 43
Die Verstirkung als Funktion der Zeit bei 20 Torr CF3J

Mit V = exp (0Awn { ) 1l4sst sich hieraus die Abh&ngigkeit der Inversion
von der Zeit angeben

[X;1 ~ inV

)

die in Abb. 44 in relativen Einheiten dargestellt ist.
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A Ny -(1/2)N,
[RELATIV]

100 +

N; * ANGEPASST
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Ny % -(1/2) N5

1 EXPERIMENTELL
10 T ANGEPASST
5__
At Dnsec]

1 } f } } f } &

1 2 3 4 5 6

Abb., 44
Inversion als Funktion der Zeit P . = 20 Torr
CF3J

In Abb. 45 und 46 sind die Ergebnisse von entsprechenden Messungen
fiir einen Druck von 4o Torr und fllr eine Mischung von CF3J mit

C2F6 im Verh8ltnis 1 : 1 bei einem Gesamtdruck von 4o Torr einge-

zeichnet.
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Abb. 45
Inversion als Funktion der Zeit PCF 3 = 40 Torr
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100 + NJ * —'(1 IZ)N]
T [RELAHV]
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Abb. 46

Inversion als Funktion der Zeit flir eine
Mischung CF3J:C2F6 = 1l:1; Gesamtdruck 40 Torr

—
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Diese Verstirkungsmessungen zeigen einen v8llig unerwarteten Verlauf
der Inversion. Aus den Abschitzungen in Kapitel C folgte, dass die
Inversion nach Beendigung des Photolysepulses stetig abnehmen sollte.
Diese Abnahme sollte hervorgerufen werden durch eine Desaktivierung
von angeregtem Jod durch CF3J-Molekﬂ1e einerseits und durch Dreier-
stossrekombination zu molekularem Jod andererseits. Die Messungen er-
geben in allen F4llen aber eine Zunahme der Inversion im Anschluss an
den Photolyseprozess, die = abh&ngig vom Ausgangsdruck - bis looo /usec
anh4lt. Die Inversion durchlfuft ein Maximum und f&11lt schliesslich

in einem Zeitbereich von mehreren Millisekunden auf Null ab. Dieser
Verlauf 14sst sich rein ph&nomenologisch durch zwei Pumpraten erkldren,
von denen die eine Pl angeregtes Jod erzeugt und die andere P2 das
ursprlinglich vorhandene und das nachgepumpte Jod vermindert. In Abb. 47

! N, *

[RELATIV]

(X3}

Abb. 47

Schematischer Verlauf von N_x als Folge der
angenommenen Pumpraten Pl und P2

ist der Verlauf der Konzentration des angeregten Jods als Folge der
Pumpprozesse P, und P2 schematisch dargestellt. Angenommen ist hier-
bei, dass der Photolyseprozess in einer gegentlber den charakteristischen
Zeiten wvon P, und P2 sehr kurzen Zeitspanne erfolgt. Diese Annahme ist,



~ 84 -

wie die Verstdrkungsmessungen (Abb. 44 - 46) zeigen, gerechtfertigt.
Ist der Nachpumpprozess Pl schneller als der Desaktivierungsprozess

P,, so fdllt die Konzentration von angeregten Jodatomen schliesslich
nach Massgabe von P, ab, Ist P, bekannt, so kann hieraus die Menge

des nachgepumpten Jods Nnach ermittelt werden.

Legt man dieses Konzept zu Grunde, so sollte aus dem Abfall von NJx
nach langen Zeiten die Pumprate P, ermittelt werden k¥nnen. In Frage
kommen, wie in Kapitel C beschrieben, die Desaktivierung von J* durch
CF3J—Molekﬁle und die Verminderung durch eine autokatalytische Dreier-
stossrekombination zu J2' Die unterschiedlichen Zeitgesetze flir die
fraglichen Prozesse sollten eine Antwort auf die Frage nach dem do-

minierenden Prozess erm¥glichen.

Die Verstdrkungsmessungen liefern nur Aussagen Uber die vorhandene
Inversion NJ* m(l/2)NJ und nicht flber die Zahl der angeregten Jod-
atome. Nimmt man an, dass allein die Desaktivierung von J* durch
CF3J die entscheidende Rolle spielt, so folgt daraus, dass das ge-
bildete Jod im Grundzustand J in den betrachteten Zeiten erhalten
bleibt. Wlrde es ndmlich zu J2 dimerisieren, so kommt es zu dem be-
schriebenen autokatalytischen Prozess. Unter diesen Voraussetzungen
gilt:

v IR Ay :
(at Tl e Pl At t K
und mit n,+n, = konstant = p110 folgt:
..k’;l.cf-' =KWt
= _ LE g
M = ) 4P n’fn. ( - )

oder : kit
AM:L¢1'%Z=VL1C(5@ C-—/i)
(64)

Flir die Zeitdauer,nach der die Inversion auf den Wert Null (die Ver-
stdrkung auf den Wert 1) abgesunken ist, gilt:

—[vl- 7)

_Ah—_-c‘ = k“’é‘ = 14‘64/2
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Das bedeutet, dass die Verstdrkung zu dem Zeitpunkt gleich 1 wird,
bei dem die Dichte des angeregten Jods ny auf ihren e-ten Teil abge-
sunken ist. to kann dem Experiment entnommen werden und betrigt z.B.
fiir FCF3J = 20 Torr 5,6 msec. Da ng ebenfalls bekannt ist, l4sst
sich k die Desaktivierungskonstante von CF,J angeben:

Lot 3 i A

r
K; = = = 2,65 10 &Lccz Sc‘c{]
t f‘c e 5-(:"70-’3'?-404} \- /

Mit diesem k l&sst sich jetzt "rlickwdrts" nach Gleichung (64) An be-
rechnen, Mo die Anfangskonzentration von angeregten Jodatomen wird
dabei so gewdhlt, dass der gefundene Wert mit dem berechneten zu

einem bestimmten Zeitpunkt tbereinstimmt. In dem Fall ffir 20 Torr

CF3J wurde flir At = 4 msec der Wert von N6 berechnet. In Abb. 44 ist
der so nach Gleichung (64) gefundene Verlauf eingezeichnet. Man erkennt
flir Zeiten grdsser als 3,5 msec eine so gute Ubereinstimmung, dass

man die Anwendung des beschriebenen Verfahrens als gerechtfertigt
ansehen kann. Flr n . wurde durch Extrapolation ein Wert von 4 gegen-
iber dem Messwert von 1,6 nach Beendigung des Blitzpulses gefunden.

Die nachgepumpte Jodmenge ist also ca. 1,5 mal so hoch wie die urspriing-
lich erzeugte Jodmenge, der chemische "Nachpumpprozess" ist offenbar
effektiver als die Photolyse.

Die Frage, ob der beobachtete zeitliche Verlauf auch durch Desakti-
vierung infolge von J2-Stﬂssen erkldrt werden kann, soll im folgen-

den untersucht werden. Die relevanten Prozesse sind:

IV T®LCRT 25 g, - CRT
-.7* + «72 "Hki} ‘j i -72_

[, THE) T ._Kiﬁ & Jo

Mit den Definitionen aus Kapitel C erhflt man folgendes Ratenglei-

chungssystem:
dns 5 ,
Ade ~ Kffibvfna) e + kg n5-041+;11)
C’é"’L‘# 2
AL - " 2Kgulng -kingvs
(3(‘-12 ,
At S Ky - 2KgnSug

30 42

g = 470" K,=8gwde
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Die Anfangswerte im Experiment sind:
IF A .
Mo = FoC A v, = C b~ = C

Dabei kann der Wert flir n, aus den geschilderten Verst4rkungsmessun-

gen berechnet werden. Das Verh8ltnis der beiden Verlustterme flr -

ist:
2 kg e 2.4, 3. 0c _%C/I(_ 1€ »
S S = T 2-C
hy &40

Das heisst, der Rekombinationsterm kann fiir diese Dichten von n- ge-
genllber der Desaktivierung durch J, immer vernachlissigt werden. Um
den Zeitverlauf abzuschitzen, wird ng vorerst als konstant angenommen.
Das verbleibende Gleichungssystem hat als Ldsung wieder die Gleichung
(64) . Das bedeutet, dass man denselben angepassten zeitlichen Verlauf
erreichen kann wie bei der CF3J—Desaktivierung. Da jedoch ng wdhrend
der Prozesse nicht konstant bleibt, sondern als Folge von Dreier-
st8ssen zunimmt, wird infolgedessen der zeitliche Verlauf der Inversion
steiler sein als durch Gleichung (64) gegeben. Angesichts der guten
Ubereinstimmung der Messergebnisse mit den nach Gleichung (64) berech-
neten Werten muss mithin gefolgert werden, dass die Desaktivierung

von J%

durch molekulares Jod keine Rolle spielt. Ein oberer Wert fiir
k8 ldsst sich absch#tzen, wenn man etwa annimmt, dass bis zum Zeit-

punkt t = 4 msec weniger als 4 - 1013 Jodmoleklile gebildet wurden.

p y : A€
-k ¢ . ot (u,e ) = 10
At & (H.,f‘ lz)LLL ; FrLt ( 1 P2 t:c

oy

A
erh8lt man . < Ky (vl ttl,) u,.t

7 3
A‘S é t/L‘ . - 4C = , 2: /C'—j“{
g (A ti, )t Foae"tic3 g0} '

Nach dem oben beschriebenen Verfahren wurden die Ergebnisse flir 4o
Torr CF,J und flir die Mischung CFyJ : C2F6 =1 : 1 ausgewertet. In
Abb. 45 und 46 sind die flir einen bestimmten Zeitpunkt angepassten
Inversionskurven und die sich daraus ergebenden Abklingkurven flir
die Konzentration der angeregten Jodatome eingezeichnet. Flir 40 Torr
CF3J wurde eine Desaktivierungsrate von 2,2 - 10_16Ecm3/sec1gemessen.
Dieser Wert stimmt gut mit dem aus dem 20 Torr-Experiment gewonnenen
tiberein (2,55 - 10716

mit den von Donovan und Husain aus einer Blitzlichtphotolyse/Ab-

) . Ausserdem sei auf die gute Ubereinstimmung

sorptionsmessung abgesch&tzten Wert ftir k, hingewiesen /25/(vgl.Kap.C).
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Die Halbwertsdauer flir die Desaktivierung in einer Mischung folgt zu
; {
/2 F Kiwg;

!

wenn K., 6N; die den Gasen entsprechenden Konstanten und Konzentrationen

sind. Mit dieser Gleichung l4sst sich aus der Abb. 46 die Desaktivie-

F_ bestimmen:

rungskonstante flr C2 6

e

- ]
ki (Desaht. GF [7%) = 3.5.1C

R
i_L"Lu /S(Lj‘
Dieser Wert liegt ca. 20 % unter dem Wert, der in Kapitel C fillr die-

sen Desaktivierungsprozess geschdtzt wurde.

Der Fehler, der bei dieser Methode der Ermittlung von Reaktionskon-

stanten gemacht wird, h#ngt von zwei Faktoren ab, ndmlich

1. der Messung des Druckes, die mit ca. ts % Genauigkeit erfolgte,

2. der Messung des Zeitpunktes to,zu dem die Verstdrkung gerade
gleich eins wird. Dieser Fehler setzt sich aus der relativen Ge-
nauigkeit der einzelnen Verstdrk ungsmessungen (t 5 %) und aus der
Anzahl der zeitabh#ngigen Messungen zusammen. Abb. 43 entnimmt
man flr t einen Fehler von ca. 4 5 %. Aus

[
£, Ny

k =

folgt ein Bereich von % 28 % flir den Fehler der Reaﬁ}ionskonstan-
ten k4 (Des. CFB/U*) und von T 20 % flr die Konstanteéﬁer Desak-
tivierung flr C,Fe¢.

Der Abfall der Verstirkung und damit die Inversion fllr lange Zeiten

kann durch die Desaktivierungsprozesse

Cid + 1% —5 CRT + 7

02{i PR i O (éfi + J  in einer Mischung

erklirt werden. Die Bildung von molekularem Jod Iy in einem Dreier-

stoss nach

27+ CRI —> T+ CHRT

verl¥uft bei den gegebenen Konzentrationen von J* zu langsam, um
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einen wesentlichen Beitrag zu liefern. Neben diesem Desaktivierungs-
prozess kommt es in der Photolysemischung zu einem bisher noch nicht
gekldrten Nachpumpen von angeregtem Jod. Dieser Vorgang spielt sich
bei 20 Torr CF3J—Druck in den ersten 1 - 2 msec ab und liefert ca.
die doppelte Menge an J * wie der Photolyseblitz selbst.

F) ZUSAMMENFASSUNG

Das Ziel der Untersuchungen der vorliegenden Arbeit war es, die Lei-
stungsfdhigkeit des Jodlasers und sein Verhalten im Hochleistungsbe-
trieb kennenzulernen. Eine Analyse der einzelnen Schritte bei der Er-
zeugung von Riesenpulsen zeigt, dass ein wesentliches Merkmal flir die
Tauglichkeit eines Lasers fltir den Hochleistungsbetrieb die Energie-
speicherffhigkeit ist. Die Strahlungsenergie muss so lange gespei-
chert werden k®nnen, bis sie entweder in einer Oszillatoranordnung
durch Gliteschaltung oder im Verstfrker durch das Eingangssignal ab-
gerufen wird. Eine charakteristische Gr8sse ffir eine Lasersubstanz
ist der Wirkungsquerschnitt flir induzierte Emission ¢, der mit der
Linienbreite Ay des Ubergangs durch folgende Beziehung verknflipft ist:

2 & v
ftviAv

Ay gibt an, wie viele angeregte Teilchen in dem invertierten Ma-

5 =

terial mit einem Strahlungsfeld der Frequenz ¥ in Wechselwirkung tre-
ten k8nnen.

Die Energiespeicherffhigkeit in einem gasfdrmigen Lasermaterial wird
durch folgende zwei Effekte begrenzt:

a) Durch unkontrollierte Anschwingprozesse, die auf die,wenn auch
sehr geringe Reflektivit¥t der Umgebung des Lasermaterials zu-
rlickzuftthren sind und

b) durch strahlungslose Prozesse, bei denen die Atome bzw. die Mole-

klile ihre Strahlungsenergie bei St#®ssen verlieren,

2

Ein Mass flir die Begrenzung durch Punkt a) ist die Energie pro cm”,

bei der die Schwellinversi on erreicht ist. Rechnet man bei Verstir-
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kereinheiten mit mittleren Reflektivitdten von 10-3, so erhdlt man

aus der Anschwingbedingung flir die speicherfdhige Energie:
Y g .
[, = —Efilv [ﬂnd{/&ﬂLﬂ

Da die Linienbreiten in Gasen in der Regel sehr viel kleiner sind als
in Festk®rpermaterialien, ist die speicherf&hige Energie in Gasen re-
lativ zu den Festk8rperlasern gering. Flir den Jodlaser (loo Torr) er-
gibt sich so ein Wert von ann&hernd o,21 Joule/'cm2 gegenfiber ca. 160

Joule/cm2

flir Neodym-Glas. Der grosse Vorteil von Gaslasern bezllglich
der Materialbelastbarkeit kann daher in der Regel nicht ausgenfitzt
werden. Als eine Mbglichkeit, O 2zu beeinflussen, wird die Druckver-
breiterung sowie der Einfluss von Magnetfeldern ftir Jod diskutiert.
Energieverstdrkungsmessungen im Klein- und Grossignalbereich ergeben
Werte ftir o von 6 - 10718 en? fr 20 Torr und 2 - 1018 em? fir loo
Torr. Der Zusammenhang zwischen Druck und Linienbreite ist linear.
Wesentlich stdrker als durch den Gasdruck ldsst sich ¢ durch Magnet-
felder beeinflussen. Neben der Aufhebung der Entartung (Aufspaltung
des Ubergangs im Jod in vier getrennte Linien) fllhrt ein inhomogenes
Mangetfeld zu einer ortsabhdngigen Verschiebung der gesamten Linie.
Die dadurch erzielbare effektive Linienbreite l&sst sich bei einem

konstanten Gradienten theoretisch beschreiben durch:
- G ;. o=
Av ;= 6107 H |
eff |
und die speicherfdhige Energie wird
-5,
E, = 10770 [Feutfew!]

Mit Feldern von lo4 - 105 Gauss kommt man also in den Bereich von ca.

loo Joule/cm2 und erreicht damit Werte, wie sie sonst nur flir Fest-
kbrpermaterialien gegeben sind. Messungen von 6 in Abh&ngigkeit wvon
der Magnetfeldstdrke belegen die Richtigkeit dieser Vorstellungen.

Die Diskussion der chemischen Prozesse im Jodlasersystem filhrt zu dem
Ergebnis, dass flir lange Zeiten nach dem Photolysepuls At > 20 /usec
die Desaktivierung durch CF3J der begrenzende Faktor ist. Die Des-
aktivierung durch molekulares Jod ist daneben unter den verwendeten
experimentellen Bedingungen ohne Bedeutung. Kleinsignal-Verstdrkungs-

messungen erlauben es, die Inversion mit hoher Zeitaufl®sung zu jedem
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Zeitpunkt zu bestimmen. Die Ergebnisse zeigen einen {lberraschenden
Verlauf, da die Inversion nicht sofort,wie erwartet nach Beendigung
des Photolysepulses abnimmt, sondern im Gegenteil zunfchst noch
wdhrend einer Millisekunde (bei 20 Torr CF3J) ansteigt. Der Nach-
pumpprozess liefert bei 40 Torr etwa die doppelte Anzahl an ange-
regten Jodatomen wie der Photolyseblitz selbst. Der anschliessende
Abfall 14sst sich durch die Reaktion

I (FR] — T+ ChT

erkldren. Messungen bei 20 und 40 Torr liefern Werte flir die Re-

-16

aktionskonstante von (2,4 . 0,25) -« lo cm3/sec . Die entsprechen-

de Konstante flir die Stossdesaktivierung mit C2F6 wurde zu (3,5 = 0,45)

10_16 cm3/sec gemessen. Ein oberer Wert flir die Reaktion

g 0”4 Cf% iJ — T+ CH7T

18%sst sich mit 4 = 1o 2

cme/sec2 angeben.
Die Effektivitdt der Photolyse betr¥gt nach Messungen ca. 0,1 - 0,5 %.
Die bisher erreichten Energiedichten sind 50 Joule/Liter entsprechend

einer Jodkonzentration von ~8 Torr.

Die photolytische Anregung bietet die M&glichkeit, bei genligend
schnellen Blitzlampenentladungen die Tr&gheit des Oszillatorsystems
auszunitzen. Im "Gain-switch"-Verfahren gelingt es durch geeignete
Dimensionierung des Resonators, nahezu die gesamte Energie in einem
ersten Oszillatorpuls auszukoppeln. Schaltelemente werden bei dieser
Technik nicht bendtigt. Legt man einen Wert flir h+ von 0,95 eV zu
Grunde, so gilt gendhert ftir die Pulsleistung:

1

L = B0 &W [f/\/uﬁ/&u{l

j_:.(,f..)

W bedeutet hierbei die Pumprate pro cm2.

T ane , Wie sie experimentell

Pumpraten mit Werten von 1o26 - lo
noch realisiert werden k¥nnen, lassen demnach Oszillatorpulse mit

Gigawattleistungen erwarten,
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Zusammenfassend ldsst sich feststellen, dass der Jodlaser in Verbin-
dungen mit inhomogenen Magnetfeldern eine Leistungsffhigkeit besitzt,
die die von FestkBrpermaterialien im H8chstleistungsbetrieb erreicht.
Neben der M&glichkeit, die Verst#rkung bei gegebener Inversion zu
variieren, bietet er noch die M&glichkeit der Pulskontrolle im Gain-
switch-Betrieb und der Erzielung kurzer Leistungen ohne Schaltelemente.
Die Materialbelastbarkeit dlirfte nach Messungen von Kleeman et al.
/37/ mit Neodymlasern an CZH4 und C2H6 etwa bei lo2 Joule in 1 nsec

( £ 1lo 1 Watt) liegen, bei einem Druck von ca. loo Torr. Da bei Gasen
keine materialbedingten Beschr&nkungen der Dimensionierung gegeben
sind, sind Begrenzungen fiir die erzielbare Laserenergie wohl eher vom
technischen Aufwand fllr den elektrischen Energiespeicher als vom La-
sermaterial selbst zu erwarten.
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