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Abstract

In this paper the time resolved spectrum of a Rhodamin-B-
dye-laser is investigated. Besides the already wellknown
features a second line has been observed in the case of
higher pumping power lasting several ps. The emission of
the second laser line begins when the first line decays

and lasts about as long as the pumping pulse.The wavelength
is about loo 8 shorter than that of the first line. A laser
transition in the triplett system of the dye molecule is

assumed.




I. Einleitung

Ein Farbstofflaser bietet wegen der Vielfalt der organischen
Verbindungen die Mdglichkeit, intensives, kohirentes Licht bei
fast jeder Wellenldnge im sichtbaren und im nahen infraroten
Spektralbereich zu erzeugen. Dariiberhinaus kann bei Verwendung
eines einzigen Farbstoffes die Wellenlinge in einem Bereich
von 50 - 200 & kontinuierlich verdndert werden.

Diese Eigenschaften sowie die Arbeitsweise der Farbstofflaser
wurden bereits in der Literatur (z.B. 1,2,3,4) beschrieben.
Der Farbstofflaser ist wegen der gernannten Eigenschaften die
geeignete Lichtquelle fiir bestimmte plasmadiagnostische Unter-

suchungen wie z.B. Rayleigh-Streuung an angeregten Atomen (5).

Aus diesem Grunde wurde, vorest in enger Anlehnung an (2),
ein solcher Laser gebaut.




IT. Arbeitsweise des Farbstofflasers

Zundchst soll kurz die Arbeitsweise des Farbstofflasers

geschildert werden.

Die filir Laserzwecke in Frage kommenden Farbstoffe haben im
Prinzip das in der Abb. 1 gezeigte Termschema.

Im thermischen Gleichgewicht befinden sich alle Elektronen im
Grundzustand G des Singulett-Systems. Die h&heren Schwingungs-
niveaus sind unbesetzt, da ihr Abstand (a-o,l eV) gross ist
gegen die mittlere thermische Energie. Wird das Molekiil mit Licht
bestrahlt, so finden bevorzugt die Absorptionsvorginge statt, die
das Franck-Condon-Prinzip erlaubt, z.B. der Ubergang A in ein
angeregtes Schwingungsniveau des Zustandes n = 2. Die Schwingungs-
energie wird jedoch sehr rasch strahlungslos an die Umgebung ab-
gegeben, sodass sich nach sehr kurzer Zeit die durch Absorption
angeregten Elektronen im tiefsten Schwingungsniveau des Quanten-
zustandes n = 2 befinden. Von da aus konnen Emissionsvorginge
(wieder entsprechend dem Franck-Condon-Prinzip) in einen angeregten
Schwingungszustand des Terms n = 1 stattfinden (z.B. L ). Dieses
Niveau ist jedoch nach oben Gesagtem unbesetzt, sodass eine Be-
setzungsinversion zwischen den beiden Zustinden herrscht. Das
heisst, Licht,dessen Frequenz dem Ubergang I entspricht, wird
von dem Molekiil durch induzierte Emission verstirkt, d.h. man

hat es mit einem Laser zu tun. Leider ist der Emissionsvorgang
von n = 2 nach n = 1 nicht die einzige M&glichkeit, das Niveau

zu verlassen, die den Elektronen freisteht. Mit &hnlich grosser
Wahrscheinlichkeit finden strahlungslose Uberginge in das Grund-
niveau des Triplettsystems statt. Von da aus ist jedoch der iUber-
gang in das Singulettsystem verboten, sodass diese Elektronen

fiir lange Zeiten im Triplettsystem verbleiben und daher fiir den

Laseriibergang L verloren sind.




Singulett

Triplett

Abb. 1




Diese Tatsache hat zur Folge, dass man sehr schnell pumpen muss,
damit sich der Laserimpuls (2-#1) so rasch aufbaut, dass
wihrenddessen noch keine nennenswerte Zahl von Elektronen ins

Triplettsystem ilibergewechselt ist.

Loésungen des Bilanzgleichungssystems sowie Experimente (1,2, 3)
haben gezeigt, dass Laseroszillationen im Singulettsystem nur

dann einsetzen, wenn das Grundniveau in Zeiten entleert wird,

die kleiner als 1 ps sind. Man kann daher fiir Pumpzwecke ent-

weder das Licht eines Riesenimpuls-Lasers (u.U. nach Frequenz-
verdoppelung) oder das einer schnellen Gasentladungslampe

(z.B. Z-Pinch) verwenden.

III. Aufbau des Lasers

Un eine mdglichst hohe Ausgangsenergie zu erhalten, wurde ein
Laser mit Blitzlampe als Pumplichtquelle gebaut. Es wurde zu-
ndchst ein Gerdt hergestellt, das sich im Aufbau nach dem von
Sorokin et al. (2) erprobten orientierte. (Ein wegen seiner
héheren Strahldichte und noch kiirzerer Anstiegszeit als Pump-
lichtquelle noch glinstigerer Z-Pinch (9), mittels elliptischer
Zylinder auf den Farbstoff abgebildet, ist wegen des grdsseren
Aufwandes erst fiir spitere Experimente vorgesehen). Den Aufbau
der zum Farbstoff koaxial angeordneten Pumplichtentladung zeiat
Abb. 2.

Das Entladungsgefdss ist 50 cm lang und hat einen inneren Durch-
messer von 18 mm. Das zentrale RShrchen mit lo mm Aussendurch-
messer und 8 mm Innendurchmesser enthdlt den Farbstoff, der bei
Bedarf umgepumpt werden kann. Das Material ist in beiden Fillen

Quarz.

ilber das Gefiss kann eine Energie bis zu 2 kJ entladen werden.
Der Strom ist eine sehr stark geddmpfte Schwingung mit einer

Viertelperiode von ca. 2,5 ps.. Etwa 75 % der Kondensatorenergie
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werden in der ersten Halbwelle an das Plasma abgegeben.

Bei den ersten Versuchen diente als Fiillgas der Entladungslampe

Luft. Als Farbstoff wurde Rhodamin B in alkoholischer (Zthanol,

Methanol) LOsung verwendet. Die Konzentration der L&sung war

unkritisch und wurde so gewdhlt, dass eine 5 mm dicke Schicht

bei der Wellenldnge 5540 b4 (Maximum der Absorption im Sichtbaren)
; . -3 ... -2

eine Transmission von lo ~ bis lo hatte.

IV. Emission des Lasers

Die Ergebnisse waren erwartungsgemdss: Ein Laserimpuls, kurz im
Vergleich zum Pumplichtimpuls (500 ns gegenliber fast 5 ns). Um die
Energieausbeute zu erhdhen, (bisher ca. o,l1 J., Ziel: 1 - 2 J)

wurde als Entladungsgas Xenon verwendet.

Die erwartete Leistungssteigerung (Faktor 4-5 gegeniiber Luft) trat
ein. Es idnderte sich aber auch der qualitative Verlauf des Laser-
lichtes. Anstelle des bisher kurzen, glockenfdrmigen Impulsver-
laufs tritt bei Verwendung von Xenon als Pumpgas eine Emission auf,
die ungefihr so lang andauert, wie das Pumplicht, (ca. 4 us) und die
in der Nihe des Maximums zwei mehr oder weniger ausgeprdgte Hdcker
aufweist.

Es wurde vermutet, dass zwei Laseriiberginge flir dieses Verhalten
verantwortlich sind. Aus diesem Grunde wurde das Spektrum der
Laseremission mit einem 7-Kanal-Polychromator (6) registriert, der
es gestattet, das Verhalten des Spektrums wdhrend eines Laserblitzes
mit 7 Fotomultipliern gleichzeitig zu registrieren. Abb. 3 zeigt
Oszillogramme von Pumplicht (P), Laserlicht bei verschiedenen

Wellenlingen, sowie das integrierte Laserlicht (Diode).

Das Ergebnis bestdtigt die Vermutung:
Wird mit Luft (15 Torr) als Fiillgas gepumpt (relativ kleine Pump-

leistung), so enthdlt das Laserlicht nur eine Linie (HWB ~~ 50 R),
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deren Maximum sich wdhrend der Emission (500 - 1500 ns) um ca.

40 8 in Richtung kiirzerer Wellenlidngen verschiebt (Abb. 4).

Dieses Verhalten wurde bereits von anderen Autoren beobachtet

und erklirt (7,8). Pumpt man stérker (Xenonfiillung, 25 - 30 Torr),
so tritt zundchst die oben beschriebene Linie, natilirlich mit

hoéherer Intensitdt auf. Noch wdhrend diese Linie erlischt, baut sich
aber bereits eine um ca. loo £ nach kiirzerer Wellenldnge verschobene
zweite Linie auf (Abb. 5). Sie hat etwa die gleiche HWB, erreicht
etwa die gleiche Intensitdt, klingt aber langsamer ab als die

erste Linie. (Auch ihr Maximum wandert mit der Zeit zu kiirzerer
Wellenlédnge) . Die Emission dauert fast so lange wie die der Pump-
lichtquelle. (Bei Verwendung von technischem Methanol als L&sungs-
mittel ist die Trennung der beiden Linien noch deutlicher, was ver-
mutlich auf unbekannte Verunreinigungen zurlickzufiihren ist). Erhéht
man die Farbstoffkonzentration, so verschieben sich beide Linien nach
rot, die zweite Linie jedoch etwas stdrker als die erste. Ausserdem
nimmt mit steigender Konzentration die Intensitdt der zweiten Linie
ab. Schliesslich beobachtet man nur noch die erste Linie bei etwa
6300 K. (Die in den Abbildungen gezeigten Spektren wurden bei

relativ geringer Konzentration gemessen.)

An dieser Stelle sei noch erwdhnt, dass sich der Farbstoff durch die
Bestrahlung mit Pumplicht in bisher unverstandener Weise &ndert
(Abb. 6) :

Benutzt man einen frischen Ansatz, erhdlt man beim ersten Schuss
z.B. eine integrale Laserleistung von maximal 500 kW, bei einer
Gesamtimpulslinge von ca. 4 ps. Beim zweiten Schuss mit der gleichen
Losung und gleicher Pumpleistung ist die Spitzenleistung nur noch
loo kW und die Fussbreite des Impulses geht ebenfalls zurilick, so-
dass die Gesamtenergie etwa l1/lo derxrfles ersten Schusses betriégt.
Dabei ist zu bemerken, dass von deninsgesamt im Laser vorhandenen
150 cm3 der LOsung nur etwa 25 cm3 dem Pumplicht ausgesetzt sind.
Merkwiirdig ist ferner, dass im Gegensatz dazu beim 3., 4. und den
folgenden Schiissen die Energie nur mehr um ca. lo % pro Schuss
abnimmt (Abb. 6).
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Das spektrale Verhalten des Lasers indert sich innerhalb einer
Schusserie nur insofern, als die erste Linie beim ersten Schuss
erheblich ldnger brennt, als bei den nachfolgenden (Abb. 7,8,9).

Das Absorptionsspektrum des Farbstoffs im Sichtbaren nach dem
lo. Schuss zeigt ebenfalls keine Anderungen gegeniiber dem vor dem
1. Schuss aufgenommenen (Abb. 1lo).

V. Deutungsmdglichkeit des spektralen Verhaltens

Die grosse Emissionsdauer und der Zeitpunkt des Einsetzen der
zweiten Linie legt die Vermutung nahe, dass es sich hierbei um
einen Laseriibergang im Triplettsystem handelt. Ein solcher {ber-
gang kann erst dann zu nennenswerter induzierter Emission filihren,
wenn sich ein grosser Anteil von Elektronen im Triplettsystem be-
findet, also wenn die Singulettlinie merklich abklingt. Anderer-
seits kann ein Laser im Triplettsystem so lange emittieren, so-

lange geniligend Pumplichtintensitdt vorhanden ist.

Als Priifung dieser Hypothese konnen folgende Experimente durch-

gefiihrte werden:

1) Pumpt man den Laser mit der gleichen Pumpleistung iliber lingere
Zeit, so miisste die zweite Linie entsprechend linger emittiert
werden, ohne dass sich das Verhalten der ersten Linie #ndert
(Vorausssetzung ist natilirlich, dass der Farbstoff wihrend der

Pumpdauer nicht zerstdrt wird).

2) Pumpt man den Laser mit der gleichen Pumpenergie, jedoch in
einer viel kiirzeren Zeit als bisher (0,5 ps anstatt 5 ps), so
miisste sich das im wesentlichen als eine Leistungssteigerung
der ersten Linie bemerkbar machen, ohne dass die 2. Linie an-

schwingt.

3) Pumpt man zuerst mit einer schwachen Pumplichtquelle alle
Elektronen in das Grundniveau des Triplettsystems (ohne dass
Linie 1 emittiert wird), so dlirfte bei Nachschalten eines
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leistungstarken Pumpimpulses nach lo - 50 us nur die

Linie 2 anschwingen.

Zur Priifung entsprechend Punkt 1. wurde der Energiespeicher der
pumpbatterie durch Zuschalten eines zweiten Kondensators in Form
einer Laufzeitkette vergrdssert. Der dadurch entstehende lénger
dauernde Pumplichtimpuls bewirkt eine ldngere Emission von Linie

2, ohne dass sich an Linie 1 etwas dndert (Abb. 11).

Vergrdssert man die Induktivitdt zwischen den beiden Kondensatoren,
so kann man erreichen, dass das Pumplicht zundchst ab, danach jedoch
noch einmal zunimmt (Abb. 12, P). Das iber alle Wellenldngen inte-
grierte Laserlicht zeigt in diesem Fall zunichst den gleichen Impuls,
den man mit nur einem Kondensator erh&lt. Nachdem dieser vollig ab-
geklungen ist, wird jedoch ein zweiter Impuls emittiert (Abb. 12,
Diode) . Im zeitaufgeldsten Spektrum sieht man, dass der zweite
Impuls nur bei der Wellenlinge der Linie 2 auftritt (Abb. 12,

5995 und 6052 R). Danach wire die Priifung im Sinne von Punkt 3

ebenfalls zugunsten eines Triplettiliberganges ausgefallen.

Sollte sich die Annahme von Laseriibergédngen im Triplettsystem
nach Durchfiilhrung weiterer Priifexperimente als richtig erweisen,
so erdffnet sich auf dem Gebiet der Farbstofflaser neben den bis-
her bekannten MSglichkeiten ausserdem die des kontinuierlichen
Betriebes.
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Abbildungen

Abb. 1 Thermschema eines Laser-Farbstoffes im Prinzip.
A ist ein Pumpilibergang
L ist der Laseriibergang
Die Aufspaltung des Schwingungsniveaus in Rotations-
niveaus ist nicht eingezeichnet. Der am Schluss des
Berichtes diskutierte Triplettiibergang sollte zwischen
den Niveaus n' = 2 und n' = 1 erfolgen.

Abb. 2 Aufbau des Farbstofflasers (schematisch)
Das innere R8hrchen enthdlt die Laserfliissigkeit (LF)
In dem konzentrisch dazu angeordneten Raum brennt die
Pumpentladung (PE) zwischen den Ringelektroden (EL).
Der Stromfluss erfolgt durch die doppelt schraffierten
Leiter (J = Isoliermaterial).

Abb. 3 Oszillogramme von Pumplicht (P), Laserlicht bei ver-
schiedenen Wellenlédngen sowie iiber alle Wellenlingen
integriertes Laserlicht (Diode). Bis auf den Kanal
6138 & und das Pumplicht sind alle Oszillogramme bei
einer Entladung aufgenommen. Kanal 6138 £ und das
Pumplicht &ndern sich nur wenig von Schuss zu Schuss,
sodass sie von einer anderen Entladung ilibernommen
wurden.

Abb. 4 Spektrum des Laserimpulses im Verlauf der Zeit.
Relativ kleine Pumpleistung (Luft, 15 Torr).
Die spektrale Breite der Messkan#ile betrigt 55,3 L.

Abb. 5 Spektrum éines Laserimpulses im Verlauf der Zeit.
Hohe Pumpleistung (Xenon, 25 Torr)
Breite / Messkanal = 55,3 £
Dass in diesem Bild die Emission der ersten Linie viel
friher aufhdrt als im Bild 3, liegt an der Vorgeschichte
des Farbstoffs.




Abb. 6

Abb. 7-9

Abb. lo

Abb. 11

Abb. 12

Uber alle Wellenléngen integriertes Laserlicht von
aufeinanderfolgenden Schiissen mit einem Farbstoff-
ansatz. Bei 1. wurde der Farbstoff neu angesetzt. Die
Spektren filir die ersten 3 Schiisse zeigen die n&chsten
3 Abbildungen.

Spektren zu den Schiissen 1 - 3 von Abb. 6. Abb. 7
(Schuss 1) unterscheidet sich von den folgenden durch
die l&ngere Brenndauer der ersten Linie (27,5 R/Kanal).
(Der Intensitdtsmasstab in Abb. 7 ist anders als in
den Abb. 8 und 9.)

Absorptionsspektrum der Farbstoffl8sung (Rhodamin B
in Methanol) im Sichtbaren (5 mm dicke Schicht)

o frischer Ansatz (noch kein Laserschuss erfolgt)
® derselbe Ansatz nach lo Laserschiissen.

Oszillogramme zur Pumplichtanordnung mit 2 Kondensatoren
(2 x 2,7 nF) und kleiner dazwischengeschalteter
Induktivitdt (550 nHy)

J = Strom

P = Pumplicht

Diode = iliber alle Wellenldngen integriertes Laserlicht
{ibrige Kurven = spektral aufgel8stes Laserlicht

Oszillogramme zur Pumplichtanordnung mit 2 Kondensa-
toren (2 x 2,7 uF) und grosser dazwischengeschalteter
Induktivitdt (3300 nHy)

J
P
Diode = lber alle Wellenldngen integriertes Laserlicht

Strom

Pumplicht

Ubrige Kurven = Spektral aufgeldstes Laserlicht
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