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Abstract
Manuel Klug

Frequenzstabile kontinuierliche Jodramanlaser gepumpt mit einem
frequenzverdoppelten Nd:YAG-Laser

Diese Arbeit befafit sich mit Untersuchungen an kontinuierlichen Ramanlasern im B—X—
System des Jodmolekiils.

Die Jodmolekiile werden in abgeschmolzenen Quarzglaszellen bei Zimmertemperatur er-
zeugt.

Als Pumplaser dient ein frequenzverdoppelter diodengepumpter monolithischer Nd: YAG—
Ringlaser mit einer Pumpwellenlénge bei 532 nm und einer maximalen Ausgangsleistung
von 500 mW, der in seinem Durchstimmbereich von 120 GHz zahlreiche starke Absorp-
tionsiibergénge des Jodmolekiils erreicht und durch dopplerfreie Frequenzmodulations-
spektroskopie auf Hyperfeiniibergéinge des Jodmolekiils stabilisiert werden kann.

Der Betrieb der Ramanlaser erfolgt in Einrichtungs—Single-Mode—-Ringresonatoren in ei-
nem Spektralbereich von 544-1343 nm, wobei durch Stabilisierung der Ringresonatoren
auf das induzierte Ramanverstiarkungsprofil eine gute Amplitudenstabilitdt der Raman-
laser erreicht wird. Typische Schwellen der Ramanlaser liegen bei 15 cm langen Jodzellen
bei 30 mW. Bei Pumpleistungen von 300 mW werden maximale Ausgangsleistungen von
etwa 0,5mW bei einer Emissionswellenlédnge von 781 nm erreicht.

Fiir den Ramanlaser bei 781 nm werden detaillierte Untersuchungen zum Einflufl der
Hyperfeinstruktur auf das Durchstimmverhalten und die Verstarkungsprofile vorgestellt,
sowie die Abhéngigkeit der Schwelle und der Ausgangsleistung von Pumpleistung, Pump-
frequenz und Dichte des Mediums. Die teilweise komplexen Abhéngigkeiten und besonde-
ren Strukturen bei den Verstarkungs— und Verstimmungsprofilen kénnen durch numeri-
sche Berechnung des Kleinsignalverstarkungskoeffizienten im Dichtematrixformalismus
unter Beriicksichtigung von Strahlpropagation und Pumpabsorption zufriedenstellend
interpretiert werden. Die Untersuchung der spektralen Eigenschaften und der Frequenz-
stabilitdt des Ramanlasers bei 781 nm erfolgt durch Beatfrequenzmessung zweier identi-
scher Ramanlasersysteme. Es ergibt sich eine Kurzzeitlinienbreite von 4,5 kHz und eine

relative Frequenzstabilitit des Ramanlasers von 5 - 10710,
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Abstract
Manuel Klug

Frequency stable continuous wave I, Raman laser excited by a fre-
quency doubled Nd:YAG-laser

In this thesis investigations on continuous wave Raman lasers in the B-X system of
molecular iodine are performed.

The iodine molecules are generated at room temperature in sealed-off quartz cells.

As pump source a frequency doubled diode pumped monolithic Nd:YAG-ringlaser with
a pump wavelength of 532 nm and a maximum output power of 500 mW is used. Within
the tuning range of 120 GHz several strong absorption transitions of molecular iodine can
be reached. The pump laser can be stabilized to hyperfine transitions of molecular iodi-
ne by Doppler—free frequency modulation spectroscopy. The Raman lasers are realized
in unidirectional single-mode ringresonators in a spectral range from 544 to 1343 nm.
The ringresonators can be stabilized to the induced Raman gain profil, which leads to
a good amplitude stability of the Raman laser output. In 15 cm long iodine cells typical
thresholds of 30 mW and maximum output powers of 0.5 mW (300 mW pump power)
at an emission wavelength of 781 nm can be reached.

For the laser at 781 nm detailed investigations on the influence of the hyperfine structure
on the tuning behaviour and the gain profiles are presented, and dependencies of the
threshold and output power on the pump power, pump frequency and the density of the
medium are investigated. The complex dependencies and specific structures of the gain
and detuning profiles can be explained via numerical calculation of the small signal gain
coefficient in the density matrix representation, including beam propagation and pump
absorption. The spectral properties and frequency stability of the Raman laser at 781 nm
is investigated by beat frequency measurements of two identical Raman lasers. For the
Raman laser a short time linewidth of 4, 5kHz and a frequency stability of 5- 1071 is
obtained.

Keywords of the contents:

cw Raman laser, lodine molecule, frequency stable laser
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1. Einleitung

Die priméren Standards fiir Zeit und Frequenz bilden derzeit die Casium—Atomuhren.
Moéchte man eine optische Frequenz mit der Mikrowellenfrequenz der Atomuhr von et-
wa 9,2 GHz vergleichen, so ist hierbei ein Frequenzverhéltnis von einigen 10.000 zu
iiberbriicken. Dies gelingt mit aufwendigen Frequenzketten, die seit langem in wenigen
nationalen Standardinstituten betrieben werden oder in jiingster Zeit auch mit noch
in der Entwicklung befindlichen Frequenzkimmen auf der Basis von Femtosekunden—
Ostzillatoren. Auf Grund des hohen technischen Aufwands fiir den Betrieb solcher Fre-
quenzketten und Frequenzkdmmen werden in allen Frequenzbereichen des optischen
Spektrums prézise, gut reproduzierbare und einfach zu handhabende Transferstandards,
sogenannte sekundére Frequenzstandards eingesetzt.

Prézisionspektroskopie, optische Kommunikationstechnik und moderne Léngen— und
Frequenzmessung benutzen Referenzwellenléingen bzw. sekundére Frequenzstandards auf
der Basis von stabilen Lasern. Als Frequenzreferenz fiir diese Laser dienen dabei Absorp-
tionsiibergénge atomarer und molekularer Medien. Derzeit sind 12 optische Frequenzen
im sichtbaren und nahinfraroten Spektralbereich des elektromagnetischen Spektrums
vom Comité International des Poids et Mesures (CIPM) als Standardfrequenzen vorge-
schlagen [Quinn 1993/1994; 1999]. Diese Standards erreichen relative Genauigkeiten von
Ar — 107! bis 107 und benutzen Ubergiinge in atomarem Wasserstoff [Niering u. a.
2000], Calcium [Riehle u.a. 1999], Rubidium [Touahri u.a. 1997], dem Strontium-Ion
[Barwood u. a. 1997], molekularem Methan [Weiss u. a. 1988] und Osmiumtetraoxid [Acef
1997]. Die iibrigen 6 Referenzfrequenzen basieren auf Hyperfeiniibergéingen in moleku-
larem Jod. Die ersten 6 genannten Standards haben in der Anwendung im Laboralltag
und in der Industrie wegen des teilweise hohen experimentellen Aufwandes zur Reali-
sierung der Referenzfrequenzen kaum Verbreitung gefunden und werden nur in wenigen
Laboratorien betrieben. Einer der derzeit wichtigsten Frequenzstandards im sichtbaren

Spektralbereich ist wegen seiner hohen Verfiigbarkeit, Kompaktheit und Wartungsfrei-



1. Einleitung

heit der auf Jod stabilisierte Helium—Neon-Laser mit einer relativen Genauigkeit von
Av. — 9 5.10"!". Als Frequenzreferenz fiir verschiedene Laserlinien finden hier Hy-
perfeiniibergénge im Jodmolekiil bei 543, 633 und 640 nm Anwendung. Mit der Ent-
wicklung hochstabiler diodengepumpter frequenzverdoppelter Nd:YAG-Laser entstand
in den letzten Jahren ein neuer optischer Frequenzstandard im griinen Spektralbereich.
Als Frequenzreferenz wird auch hier wiederum ein Absorptionsiibergang im Jodmolekiil
verwendet. Die Stabilitdt und der systematische Vergleich der auf das Jodmolekiil sta-
bilisierten frequenzverdoppelten Nd:YAG—Laser ist gegenwértig aktueller Forschungsge-
genstand und wird insbesondere von den nationalen Standardinstituten weltweit mit
immer hoherer Préazision betrieben. Derzeit gilt ein Hyperfeiniibergang des Jodmo-
lekiils bei 532nm (Komponente a;q der R(56)(32-0)) mit einer relativen Unsicherheit
von &% = 7.107!! [Quinn 1999] als Frequenzstandard. Zahlreiche aktuelle Messungen
und Frequenzvergleiche zwischen stabilisierten frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasern
[Nevsky u.a. 2001] lassen vermuten, dass diese Unsicherheit bei der ndchsten CIPM-

Av. — 9. 107" verringert

Evaluation um mehr als eine Groflenordnung auf Werte um
werden kann. Aufgrund der besonderen Eigenschaften des frequenzverdoppelten mo-
nolitischen Nd:YAG-Ringlasers (MISER), wie Kompaktheit, Robustheit, hohe Lebens-
dauer, geringes Amplituden— und Frequenzrauschen, sowie der Moglichkeit hohe Aus-
gangsleistungen bei 532 nm zu erreichen, kann sich dieses Lasersystem zum Nachfolger
des Helium—Neon-Lasers als einfach zu handhabender optischer Frequenzstandard ent-
wickeln.

Fiir viele Anwendungen in der Grundlagenforschung (z.B. zur Kalibration unbekannter
optischer Frequenzen) aber auch in der Mefitechnik werden hiufig zusétzliche stabile
Referenzfrequenzen bendétigt, die einen Transfer der Frequenzstandards in andere Fre-
quenzbereiche erfordern. Fiir einen solchen Transfer sind stabile Transferresonatoren,
aber auch nichtlineare optische Effekte wie z.B. die Frequenzverdopplung der Referenz-
frequenz oder auch Summen— und Differenzfrequenz und Vierwellenmischung geeignet.
Die Flexibilitéit dieser Methoden ist jedoch gering und es kénnen nur mit hohem Auf-
wand wenige neue Referenzfrequenzen erzeugt werden.

Vorteilhaft erscheint deshalb ein System bei dem die stabile Frequenz eines Referenzla-
sers flexibel auf viele Frequenzen in anderen, moglichst weiten Spektralbereichen iiber-
tragen werden kann. Diese Moglichkeit bietet der Ramanprozess in Molekiilen, bei dem
eine Pumpfrequenz in einen ganzen Kamm von Ramanfrequenzen umgewandelt wird.

Wird als Molekiil das zweiatomige Jodmolekiil verwendet, so kénnen sich diese Raman-



frequenzen iiber den gesamten sichtbaren und nahinfraroten Spektralbereich erstrecken.
Da die Uberginge im Jodmolekiil zudem sehr schmalbandig sind und ohnehin als Re-
ferenzfrequenzen dienen, erscheint der Betrieb eines Jodramanlasers mit diskret durch-
stimmbaren Laserlinien fiir eine Verwendung als flexiblen Tranferstandard interessant.
Der Betrieb von kontinuierlichen Ramanlasern im Jodmolekiil konnte mit leistungsstar-
ken Argon-lonen—Lasern als Pumplaser bereits in den achtziger Jahren demonstriert
[Wellegehausen 1979] und in Nachfolgearbeiten reproduziert werden. In diesen Arbeiten
wurden vor allem grundsétzliche Betriebweisen der Laser ermittelt, detaillierte Unter-
suchungen zum frequenzstabilen Betrieb dieser Laser und zur moglichen Eignung als
Transferstandard wurden dabei jedoch nicht durchgefiihrt.

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich sehr ausfiihrlich mit der Untersuchung der beson-
deren Eigenschaften und Betriebsweisen von Ramanlasern im Jodmolekiil. Als Pump-
laser wird erstmals ein diodengepumpter frequenzverdoppelter Nd:YAG-Laser hoher Fre-
quenzstabilitdt verwendet. Ziel der Untersuchungen war es, mit diesem Pumplaser den
Ramanlaserbetrieb in weiten Spektralbereichen zu demonstrieren, die Lasereigenschaf-
ten und Betriebsweisen der Laser detailliert zu untersuchen und durch Linienbreiten—
und Frequenzstabilitdtsuntersuchungen an ausgewihlten Pump— und Ramaniibergéngen
Moéglichkeiten dieses Systems fiir eine Eignung als Transferstandard zu ermitteln.

Im Kapitel 2 wird zunéchst eine anschauliche Einfiihrung in das Funktionsprinzip der
Ramanlaser gegeben und es werden die wichtigsten Eigenschaften der Ramanlaser her-
ausgearbeitet. Desweiteren werden in einem kurzen Uberblick iiber experimentelle Ar-
beiten zu Ramanlasern in zweiatomigen Molekiilen die wesentlichen experimentellen Er-
gebnisse bisheriger Ramanlaseruntersuchungen zusammengefaf3t, um die Einordnung der
hier vorgestellten Experimente zu erleichtern. Im Anschlufl werden in Kapitel 3 die Ei-
genschaften des Jodmolekiils vorgestellt. Hierbei werden das Potentialschema, der Ein-
flufl der Hyperfeinstruktur und mogliche Verbreiterungsmechanismen diskutiert, soweit
sie fiir den Ramanlaserbetrieb relevant sind. Die Eigenschaften des verwendeten fre-
quenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers, wie z.B. Durchstimmbereich und Linienbreite, sowie
Methoden und Ergebnisse der Stabilisierung des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers
werden in Kapitel 4 zusammengefafit. Kapitel 5 und Anhang A befassen sich eingehend
mit der Theorie des Ramanprozesses im Dichtematrixformalismus sowie der Absorption
der Laserstrahlung auf dem Pumpiibergang. Die experimentellen Ergebnisse sind in Ka-
pitel 6 zusammengefafit. Hierbei wurden in unterschiedlichen Resonatorkonfigurationen

Ramanlaser in einem weiten Spektralbereich realisiert. Der Einflufl der Hyperfeinstruk-
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tur, der Pumplaserfrequenz und —leistung, sowie die Linienbreite und Frequenzstabilitat

der Ramanlaser wurden an einem Ubergang im nahen Infraroten néher untersucht.
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2. Laserzyklus am Beispiel des Jodmolekiils

Im Jodmolekiil 148t sich ein Dreiniveau—Laserzyklus realisieren, der wegen seiner Form
auch als Lambda—Zyklus oder Lambda—Schema bezeichnet wird. In Abb. 2.1 ist der
Prozef§ schematisch dargestellt. Molekiile in einem bestimmten (Rotationsvibrations-)
Zustand des elektronischen Grundzustandes (|1)) werden durch einen Pumplaser mit der
Frequenz wp (hier: frequenzverdoppelter Nd:YAG-Laser) in ein Rotationsvibrationsni-
veau (|3)) des ersten angeregten elektronischen Zustand iiberfiihrt. Die Molekiile konnen
durch Emission eines Photons der Frequenz wy' auf dem Ubergang [3) — |2) den ange-
regten Zustand verlassen. Durch nichtstrahlende Ubergginge (StoBe) kénnen die Molekiile
aus dem Zustand |2) in den Ausgangszustand zuriickkehren und der Laserzyklus ist somit
geschlossen. Betrachtet man den Laserzyklus zunéchst nur als reinen Inversionslaser, so
muf} die Besetzung im Niveau |3) grofer als die Besetzung im Niveau |2) sein, um die Be-
dingung fiir Laseremission zu erfiillen. Aus dem angeregten Zustand |3) sind Ubergéinge
zu beliebigen Vibrationsniveaus im Grundzustand erlaubt. Da das Lasermedium in der
Néhe der Zimmertemperatur betrieben wird, konzentriert sich die thermische Beset-
zung der Jodmolekiile auf die untersten Vibrationsniveaus im Grundzustand. Dadurch
kann bereits bei geringer Pumprate eine Besetzungsinversion gegeniiber den untersten
Rotationsvibrationsniveaus erreicht werden. Im stationéren Gleichgewicht (bei kontinu-
ierlichem Betrieb des Lasers) muf die Inversion zwischen [3) und |2) aufrecht erhalten
werden. Eine notwendige Bedingung fiir den stationédren Betrieb ist v > Ags, wobei 7,
die Relaxationsrate fiir strahlungslose Ubergéinge von |2) — |1) und As, die spontane
Emissionsrate auf dem Ubergang |3) — |2) ist. Da 7, proportional zum Dampfdruck der
Jodmolekiile ist, erfordert der Betrieb der Laser einen Mindestdampfdruck.

Vernachlissigt man Séttigungseffekte durch die Pumpstrahlung, die zu einer Anderung

der Grundzustandsbesetzung n? fiihren wiirden, so 148t sich fiir den Kleinsignalfall (er-

'Fiir den Ubergang |3) — |2) ist in der Literatur die Bezeichnung wy iiblich, wobei das Subscript d
fiir Dimer steht.

11



2. Laserzyklus am Beispiel des Jodmolekiils
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Abbildung 2.1.: Dreiniveau—Laserschema (A-Schema) am Beispiel des Jodmolekiils. Die
Niveaus |1) und |2) sind Niveaus im elektronischen Grundzustand des Jodmolekiils.
Der Zustand |3) liegt im ersten angeregten Zustand. w, und wg: Pump— bzw. Dime-
renlaserfrequenz.

zeugtes Laserfeld — 0, d.h. an der Laserschwelle) das System durch die folgenden Ra-

tengleichungen vereinfacht beschreiben:

d?’Ll I

- = —h—zpapn(l] + Asns (2.1)
dn
d—; Asong — Yanoa (2'2>

Dabei sind ny und ng die Besetzungsdichten von Zustand |2) und |3), A3z ist die Ge-
samtrate fiir spontane Emission aus dem Niveau |3) in Rotationsvibrationszustinde
des Grundzustandes des Jodmolekiils (A3 = ¥ Asy), 0, ist der Wirkungsquerschnitt fir
Absorption auf dem Pumpiibergang und I, ist die Pumpintensitét der Laserstrahlung mit

der Frequenz v,. Im stationéren Fall ergibt sich dann die Inversionsdichte An = ng —ny
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2.1. Sub-Doppler—Anregung

zZu:

Agg I, o 7’LO
An = (1-—==) 222 2.
" < Y2 > th AS ( 3)

Die Leerlaufverstarkung auf dem Pumpiibergang ist dann gegeben durch:
V = el ) ~ 1 4 g,AnL (2.4)

o4 bezeichnet dabei den Wirkungsquerschnitt fiir stimulierte Emission aus Zustand |3)
und L die Lénge des Mediums. Nimmt man einen Gesamtverlust V, fiir den Laserprozef3
an, so gilt an der Schwelle V;, = V und die Pumpintensitdt an der Schwelle bestimmt

sich zu:

. VL -1 hl/pAg
P oal op,nd(1 — Asy/72)

(2.5)

An Hand dieses einfachen Formalismus lassen sich zwei wesentliche Eigenschaften der
Laser ableiten. Die Laserschwelle sollte umgekehrt proportional sowohl mit der Lénge des
Mediums, als auch mit der Besetzungsdichte abfallen. Quantitative Aussagen lassen sich
aus diesen einfachen Beziehungen allerdings noch nicht ableiten, da zum einen Propa-
gationseffekte im Medium (z.B. Absorption), zum anderen aber auch zwei grundlegende
Effekte noch nicht beriicksichtigt wurden:

e Sub—Doppler—Anregung des doppler—verbreiterten Molekiilensembles mit einem

schmalbandigen Pumplaser.

e Kohérente Kopplung von Pump— und erzeugtem Laserstrahlungsfeld als Folge

eines Zweiphotonen— oder Ramaniibergangs zwischen den Niveaus |1) und |2).

Im folgenden sollen diese beiden Aspekte vereinfacht diskutiert werden.

2.1. Sub-Doppler—Anregung

Bei Wechselwirkung mit einem schmalbandigen Pumplaser w, wird wie in Abb. 2.2 dar-
gestellt nur eine Geschwindigkeitsunterklasse um die Geschwindigkeit vy des Molekiilen-

sembles gepumpt, entsprechend w, = ws; + k,vg, wobei k, den Betrag des Wellenvektors

13



2. Laserzyklus am Beispiel des Jodmolekiils

N, (V)
Wy Wy

| 1>

v
0 Y

Abbildung 2.2.: Sub-Doppler-Anregung der Jodmolekiile auf dem Ubergang [1) — |3)
durch einen Single-Mode-Laser. w,: Frequenz des Pumplasers, wq: Frequenz des abge-
strahlten Laserfeldes auf dem Ubergang |3) — |2). N;(v): Besetzungsverteilungen der
Niveaus [i), vg Geschwindigkeit eines Molekiils in Bezug auf die Ausbreitungsrichtung
des Pumplasers.

des Pumplaserfeldes darstellt. Somit tréigt nur ein Teilensemble N3(vg) zur Besetzungsin-
version bei. Ni(v) und N3(v) sind die doppler—verbreiterten Geschwindigkeitsverteilun-
gen in den Niveaus |1) und |3). Die Breite der im Niveau |3) erzeugten Besetzungsvertei-
lung N3(vp) ist bei niedriger Pumpintensitét prinzipiell durch die natiirliche Linienbreite
des Pumpiibergangs bestimmt. Fiir den Fall des Jodmolekiils liegt die Dopplerbreite bei
Zimmertemperatur bei 250 MHz und die natiirliche Linienbreite von Ubergéingen in
der Néhe eines frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers bei etwa 500 kHz, wobei durch die
Druckverbreiterung die Linienbreite der Ubergéinge unter typischen Betriebsbedingun-
gen der Laser auf einige MHz ansteigt (siehe auch Kap. 3). Die natiirliche Linienbreite
des Mediums bestimmt hier somit die Breite der erzeugten Besetungsverteilung im Ni-
veau |3). Auf Grund des Dopplereffekts emittieren die angeregten Molekiile mit der
Geschwindigkeit vy in Pumpstrahlrichtung (auch als Vorwirts— oder +—Richtung be-

14



2.2. Kohérente Anregung im Dreiniveau—System

zeichnet) und entgegengesetzt zur Pumpstrahlrichtung (Riickwérts— oder — —Richtung)

unterschiedliche Frequenzen geméf:
wfit = wsy + ckqvo (2.6)

wsy bezeichnet die molekulare Ubergangsfrequenz, kq den Betrag des Wellenvektors des
erzeugten Dimerenlaserfeldes. € gibt die Richtung von wdi beziiglich der Pumpstrahlungs-
richtung an (¢ = +1). Alle anderen Abstrahlungsrichtungen sind fiir die Betrachtung
der Laserprozesse hier nicht relevant.

Die Bedingung fiir eine Inversionsverstarkung bleibt grundsétzlich wie unter Abs. 2
erhalten, insbesondere sind die moglichen Verstirkungswerte fiir die Vorwérts— und
Riickwértsrichtung gleich, d.h. es entsteht bei der Sub—Doppler-Anregung zwar eine
Richtungsasymmetrie der Emissionsfrequenzen (die Frequenzasymmetrie ist fir w, =
w31 (vg = 0) aufgehoben), aber keine Richtungsasymmetrie hinsichtlich der Groe der
Verstéarkung. Diese Situation dndert sich grundlegend, wenn jetzt zusétzlich die kohéaren-
te Kopplung zweier Strahlungsfelder zugelassen wird, d.h. der Prozess der simulta-
nen Absorption eines Pumpphotons und der Emission eines Laserphotons in einem
Zweiphotonen— oder RamanprozeB, wobei ein unmittelbarer Ubergang aus dem Niveau

|1) in das Niveau |2) ohne Besetzung des Niveaus |3) erfolgt.

2.2. Kohdrente Anregung im Dreiniveau—System

In einem Dreiniveau-System entsprechend der Abb. 2.1 mit dipolerlaubten Ubergéngen
zwischen den Niveaus |1) und |3) und |3) und |2) ist ein simultaner Absorptions— und
Emissionsprozess mit einem direkten Ubergang vom Niveau |1) in das Niveau |2) moglich.
Der Ubergang von |1) — |2) wird auch als Ramaniibergang bezeichnet und ist eine spe-
zielle Form eines Zweiphotoneniibergangs. Das Niveau |3) ist entsprechend in Dipolnéhe-
rung des Zweiphotoneniibergangs zu beriicksichtigen. Der Ramanprozef benotigt fiir das
Pumpfeld keine resonante Pumpstrahlung w,. Somit kann die Verstimmung Aw von der
Resonanz sehr grof} sein. Fiir den Fall, dafl Aw > Aw;s (mit Awiz: Dopplerbreite des
Ubergangs |1) — [3)) ist, wird praktisch keine Besetzung im Niveau |3) erzeugt und es
liegt ein reiner Zweiphotonen—(Raman)—Prozef§ vor. Der beschriebene Zweiphotonenpro-
zefl kann auch als ein inelastischer Streuprozefl angesehen werden und wurde als solcher

1923 von Smekal vorhergesagt, 1928 von Raman experimentell nachgewiesen und nach

15



2. Laserzyklus am Beispiel des Jodmolekiils

3> AAW
A \
%0 W +KoV Wy +Kyv
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\ 0
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Abbildung 2.3.: A-férmiges Ramanschema mit simultaner Absorption von w, und Emis-
sion von wy

ihm benannt. Bei Verwendung von inkohérentem Pumplicht w, ist auch die Streustrah-
lung wy inkohérent (inkohdrente Ramanstreuung). Bei Einstrahlung eines kohérenten
Pumpfeldes wird auch die Streustrahlung kohérent (kohdrente Ramanstreuung) und
durch das Pumpfeld wird im Medium eine Verstarkung bei der Ramanfrequenz w, in-
duziert, die schlielich auch zu einer Ramanoszillation (Ramanlaser) fithren kann. Eine
Beschreibung der kohédrenten Ramanverstarkung ist nicht mehr mit Hilfe der Ratenglei-
chung moglich, da in der Ratengleichung die kohdrente Kopplung der Strahlungsfelder
nicht addquat dargestellt werden kann. Stattdessen eignet sich zur konsistenten Be-
schreibung der semiklassische Dichtematrixformalismus, der in Kapitel 5 behandelt wird.
Im Dichtematrixformalismus kann sowohl die Zweiphotonen—(Raman)—Verstérkung, als
auch die Inversionsverstirkung (auch Einphotonenverstirkung genannt), die insbeson-
dere fiir Aw < Aws3 einen Beitrag liefert, konsistent mit beriicksichtigt werden.

Erste einfache Aussagen zum Ramanbeitrag ergeben sich aus der Zweiphotonen—Re-

sonanzbedingung. Fiir ruhende Molekiile gilt:

wy —wsy = B — ) (2.7)

Fiir Molekiile mit der Geschwindigkeit v ergibt sich auf Grund des Dopplereffekts fiir

die beiden betrachteten Ausbreitungsrichtungen:

Wp = W31+/€p1}0 (28)
(,d;lt = W32+€k’d’00 (29)
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2.2. Kohérente Anregung im Dreiniveau—System

Setzt man diese beiden Beziehungen in die Bedingung fiir die Zweiphotonen—Resonanz

ein, so ergibt sich:
(wp — kpvo) — (WT + ekquy) = wn (2.10)

Daraus folgt fiir die Emissionsfrequenz der Laserstrahlung:

WE = wp— Wy — (1 — €Z—Z> [ (2.11)
Die Emissionsfrequenz wdi ist identisch mit der in Gl. (2.6) angegebenen Emissionsfre-
quenz des Inversionsanteils.

Ein wesentlicher Unterschied ergibt sich jetzt jedoch fiir die Verstirkung bzw. die spek-
trale Breite der Verstarkungsprofile durch den Ramanprozess in Vorwérts— und Riick-
wirtsrichtung. Hierzu wird die mogliche Varianz dwy von Gl (2.11) betrachtet. Es ergibt
sich [Beterov und Chebotaev 1974]

(SW(:;: = 5(,()21 + (1 - €%)(5(k‘p1}0). (212)

P

dwsyy ist dabei gegeben durch die natiirliche Linienbreite Aws; des Zweiphotoneniiber-
gangs und d(k,v) ist bestimmt durch die Dopplerbreite Aw;3 auf dem Ubergang |1) —
3).

k
Swi ~ Awy + (1 — ek—d) Awis (2.13)
P

Auf Grund des Faktors (1 — 52—2) ergibt sich:
dwy < dwg, (2.14)

wobei der Unterschied zwischen beiden Profilbreiten desto grofler ist, je geringer der
Unterschied zwischen k, und k; ist. Beim Zweiphotonenprozefi konnen alle Molekiile des
Ensembles an der Wechselwirkung teilnehmen. Auf Grund des Faktors (1 —52—2) verteilen
sich die Emissionsfrequenzen in Vorwiértsrichtung (¢ = +1) auf einen kleinen spektralen
Bereich (Dopplerkompensation), so dafl ein hohes und schmales Verstarkungsprofil ent-

steht, wéhrend sich fiir die Emission in Riickwértsrichtung (¢ = —1) die Frequenzen w;
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2. Laserzyklus am Beispiel des Jodmolekiils

auf ein grofleres spektrales Gebiet verteilen und insgesamt ein wesentlich breiteres und
flacheres Verstarkungsprofil entsteht.

Durch den Zweiphotonenprozefl entsteht in doppler—verbreiterten Medien zuséatzlich zu
der schon aus Abschnitt 2.1 bekannten Frequenzrichtungsasymmetrie eine Verstarkungs—
Richtungsasymmetrie, die z.B. in einem Ringlaser zu Einrichtungsbetrieb fithrt (siehe
Kap. 6). Die Verstiarkungsrichtungsasymmetrie ist umso geringer, je kleiner der Fak-
tor kq/k, ist, d.h. je stérker sich Pump- und Ramanfrequenz unterscheiden. Fiir den
Fall homogen verbreiterter Medien verschwindet die Asymmetrie sogar vollstéindig. Bei
Verstimmung Aw < Awyg, d.h. auf der Resonanz oder in der Umgebung der Resonanz
tiberlagern sich Einphotonen— (Inversions-) Verstdrkung und Zweiphotonen— (Raman-)
Verstarkung in komplizierter Weise und eine Trennung beider Beitrdge ist nur einge-
schrankt moglich.

Aus praktischen Griinden werden die erzeugte Verstarkung durch Inversion und Raman-
effekt im folgenden haufig als Ramanverstirkung bezeichnet, die resultierende Laseremis-
sion wird, wie auch in der Literatur iiblich, als Ramanlaser bezeichnet. Als vollstdndige
Bezeichnung der untersuchten Lasersysteme konnte folgender Ausdruck Verwendung fin-
den: ,,Kohérent gepumpter Dreiniveau—Dimerenlaser®.

Die detaillierte Darstellung zur Theorie der Inversions— und Ramanverstarkung wird
in Kap. 5 vorgestellt und erfordert die vollsténdige Beschreibung des A—férmigen Sche-
mas im Dichtematrixformalismus. Da fiir die spéter vorgestellten Experimente i—z #1
gilt, mufl der Dopplereffekt mit in die Berechnungen einbezogen werden. Nur in Spe-
zialfdllen lassen sich hierbei noch analytische Losungen fiir die Form der Verstarkungs-
profile finden. In dieser Arbeit wurden deshalb die Verstarkungsprofile durch numeri-
sche Methoden bestimmt. Wegen der komplexen Berechnung der Verstiarkungsprofile in
doppler—verbreiterten Medien ist die Herleitung der Verstéarkungsgleichungen in Anhang

A zusammengefafit.

2.3. Uberblick iiber Ramanlaserexperimente an

zweiatomigen Molekiilen

Die folgende Ubersicht beschrinkt sich wegen der Vielzahl der Experimente zu Raman-
lasern auf die Realisierung von Ramanlasern in homonuklearen zweiatomigen Molekiilen.

Molekulare Ramanlaser konnen in einer Vielzahl von zweiatomigen Molekiilen erzeugt
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2.3.  Uberblick itber Ramanlaserexperimente an zweiatomigen Molekiilen

werden. Eine gute Ubersicht iiber die experimentellen Arbeiten und theoretischen Aspek-
te bietet die Arbeit von Wellegehausen [1979]. In Tab. 2.1 auf Seite 23 ist eine Ubersicht
iiber die wichtigsten Experimente zu Ramanlasersystemen in homonuklearen zweiatmi-
gen Molekiilen zusammengestellt, die bislang mit leistungstarken Pumplasersystemen
betrieben werden konnten. Die Eigenschaften der Ramanlaser im Lig, Nao, Ky, Bisg, So
und T'e; unterscheiden sich dabei deutlich von den Eigenschaften der Ramanlaser im I
und Hy. Wie man in Tab. 2.1 erkennt, erstreckt sich der Emissionsbereich der erzeugten
Ramanlaserstrahlung bei allen Molekiilen mit Ausnahme des Jodmolekiils iiber einen
kleinen spektralen Bereich, der meistens deutlich kleiner als 100 nm ist. Der erreichbare
Emissionsbereich der Ramanlaser hangt von der Tiefe und dem Verlauf der Molekiilpo-
tentiale im Grund- und angeregtem Zustand ab und ist limitiert durch den Uberlapp
von der Rotationsvibrationswellenfunktionen zwischen Grund— und angeregtem Zustand
(vergleiche: Franck—Condon-Prinzip in Abs. 3.1). In den meisten verwendeten Medien
verteilt sich daher die Emission auf wenige Linien und der Frequenzversatz zwischen
Pump— und Ramanlaser ist meist klein (0,6 < Z—Z < 0,9). Die Verteilung der durch
den Pumplaser induzierten Verstidrkung konzentriert sich in diesen Medien auf wenige
Linien. Somit ist eine hohe Verstirkung und effiziente Konversion der Pumpstrahlung
zu erwarten. Im Nay und K5 lassen sich Schwellen von deutlich unter 1 mW und Kon-
versionseffizienzen von 10% [Sarkisyan u.a. 2000] erreichen. Insbesondere molekulare
Natrium-Ramanlaser wurden néher untersucht [Wellegehausen 1979] und finden auch
Anwendung in komplexen Frequenzkonversionsschemata zur Untersuchung von kohéren-
ten Kopplungen und parametrischen Prozessen [Hinze u.a. 2000; 1999] in Molekiilen.
Anders verhélt sich die Situation im Jodmolekiil. Bei Anregung des Jodmolekiils im
griinen Spektralbereich (z.B. 514 oder 532nm) kann die Ramanlaseremission in einem
breiten Spektralbereich zwischen 544 und 1343nm (0,4 < Z—Z < 0,98) auf mehr als
70 Ubergéangen erfolgen. Dies hat eine Verteilung der durch den Pumplaser erzeugten
Verstarkung zur Folge. Verkompliziert wird die Situation im Jodmolekiil durch die nicht
vernachlassigbare Hyperfeinstrukturaufspaltung, die zu einer weiteren Verteilung der
Verstarkung auf einzelne Hyperfeinstrukturiibergédnge fiihrt.

Ein weiterer Unterschied zu den molekularen Natrium-Ramanlasern besteht in der
Erzeugung der Molekiile. Jod hat bei Zimmertemperatur bereits einen ausreichenden
Dampfdruck und liegt in der Gasphase grundsétzlich als zweiatomiges Molekiil vor. Der
Betrieb von Jod-Ramanlasern kann daher in abgeschmolzenen Zellen bei Zimmertem-

peratur erfolgen. Die anderen Medien werden durch Verdampfen in Heatpipes erzeugt,
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2. Laserzyklus am Beispiel des Jodmolekiils

wobei ein Gemisch aus atomarem und molekularem Dampf sowie Puffergasen zum Schutz
der optischen Fenster vor den korrosiven Metalldampfen vorliegt. Der Betrieb der Zellen
und Heatpipes bei hohen Temperaturen fiithrt durch Stofle zu einer starken Verbrei-
terung der molekularen Ubergéinge und zu einer erhohten thermischen Besetzung der
untersten Vibrationsniveaus im Grundzustand, die den Betrieb der Ramanlaser dicht an
der Pumplaserfrequenz erschweren. Beim Jodmolekiil konzentriert sich die thermische
Besetzung auf die untersten Vibrationsniveaus. Dadurch kann bereits auf Ubergingen
dicht an der Pumplaserfrequenz Ramanlaserbetrieb realisiert werden.

Bemerkenswerte Experimente zu Ramanlasern im Wasserstoffmolekiil wurden in den
letzten Jahren aus der Gruppe von John L. Carlsten und seinen Mitarbeitern vorge-
stellt. Bei den Experimenten konnten kontinuierliche Ramanlaser im Waserstoffmolekiil
stark off-resonant von der Einphotonen-Resonanz betrieben werden. Die nur gerin-
ge Ramanverstiarkung, die bei dieser Form der Anregung durch den Pumplaser indu-
ziert wird, wurde durch Verwendung von doppelt resonanten Resonatoren hoher Giite
(5 - 10°) kompensiert. Die geringe Linienbreite der eingesetzten Resonatoren erfordert
den Einsatz von Pumplaserlaserquellen mit Linienbreiten im kHz—Bereich um eine effizi-
ente Einkopplung der Strahlung in den Resonator zu gewéhrleisten. Unter Verwendung
eines frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers (532nm) wurde Ramanlaserstrahlung bei
683nm (Ramanverschiebung im Wasserstoffmolekiil: 4155 cm™!) mit einer Schwelle von
0,64 mW erzeugt. Die maximale Konversionseffizienz lag bei 27% und wurde bei einer
Pumpleistung von nur 2,6 mW erreicht [Brasseur u. a. 1998]. Bei einer Pumpwellenlénge
von 792nm konnte mit einem gitterstabilisierten Diodenlaser die Konversionsenffizienz
auf 83% (10 mW Pumpleistung) bei einer Emissionswellenldnge von 1180 nm [Bienfang
u. a. 2002] gesteigert werden.

Durch den groflen Emissionsbereich der Ramanlaser im Jodmolekiil, der sich iiber mehr
als eine Oktave erstreckt, die einfache Handhabung in abgeschmolzenen Zellen, die gu-
te spektroskopische Charakterisierung des Jodmolekiils und Verwendung von Absorpti-
onsiibergingen des Jodmolekiils als sekundéarer Frequenzstandard [Quinn 1999], machen
Jod zu einem interesssanten Medium fiir die Frequenzkonversion. Hierbei sollten sich die
Eigenschaften eines schmalbandigen und stabilen Pumplasers auf die erzeugte Raman-
laserstrahlung iibertragen lassen.

Um die in Kapitel 6 vorgestellten experimentellen Ergebnisse besser einordnen zu kénnen,
sollen im folgenden die Ergebnisse der wichtigsten experimentellen Arbeiten zu Jod-

Ramanlasern kurz vorgestellt werden. Eine Ubersicht der wichtigsten Versffentlichungen
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ist in Tab. 2.2 zusammengestellt.

Bereits 1972 konnte von Byer u.a. [1972] mit einem gepulsten frequenzverdoppelten
Nd:YAG-Laser bei 532 nm in einer 8 cm langen Jodzelle bei Zimmertemperatur Raman-
laserbetrieb in einem Stehwellenresonator realisiert werden. Dies war zugleich die erste
Demonstration von Ramanlasern in zweiatomigen Molekiilen. Dabei konnte Laseremis-
sion in einem breiten Spektralbereich von 544 bis 1338 nm nachgewiesen werden. Die
erste Demonstration von kontinuierlichen Ramanlasern im Jodmolekiil wurde nahezu
zeitgleich von Wellegehausen u.a. [1977] und Koffend und Field [1977] veroffentlicht.
In beiden Experimenten wurde ein Argon—Ionen—Laser bei 515, 5nm verwendet und die
zufillige Koinzidenz dieser leistungstarken Laserlinie mit einem Absorptionsiibergang
im Jodmolekiil ausgenutzt. Wellegehausen verwendete eine 1 m lange Jodzelle in einem
Stehwellenresonator und erreichte bei Single-Mode-Betrieb des Pumplasers auf dem
Pumpiibergang P(13)/R(15)(43 — 0) (Notation siche Abs. 3.1) Schwellen von 600 mW
im sichtbaren Bereich (A < 630nm) und eine maximale Ausgangsleistung der Raman-
laser von 0,5mW bei einer Pumpleistung von 3 W. Im nahinfraroten Spektralbereich
bis 1338 nm konnten sogar 250 mW Ausgangsleistung bei 3W im Multi-Mode—Betrieb
der Ramanlaser bei Schwellen von 100 mW erzeugt werden. Die Experimente von Kof-
fend und Field [1977] wurden ebenfalls mit einem Single-Mode-Pumplaser durchgefiihrt,
der in einen Stehwellenresonator mit einer 50 cm langen Zelle fokussiert wurde. Durch
frequenzselektive Elemente im Resonator konnte von Koffend und Field [1977] Single—
Mode—Betrieb der Ramanlaser bei Schwellen von 110 mW erreicht werden. Es wurden
maximale Ausgangsleistungen von 3mW bei einer Pumpleistung von bis zu 4 W er-
reicht. In einer Nachfolgearbeit [Koffend u.a. 1979] wurden erstmals Verstédrkungsmes-
sungen an Jod—Ramanlasern vorgenommen. In einer 242 cm langen Jodzelle wurde eine
Verstarkung im sichtbaren Spektralbereich von 0, 03%& und im nahinfraroten Bereich
von 0, 3%% gemessen. Die Verstdarkungen im Jodmolekiil sind im Vergleich zum Nas
somit 10— bis 100-fach geringer [Wellegehausen 1979]. Barwood und Marx [1982] er-
probten den Einsatz von Krypton—lonen—Lasern zum Betrieb von Jod—Ramanlasern.
Sie konnten in 50 cm langen Zellen bei Schwellen von 50 mW mehr als 50 (insgesamt 4
unterschiedliche Pumpiibergénge) Ramanlaser zwischen 540 und 650 nm zur Oszillation
bringen. Ein Experiment mit bemerkenswert niedriger Schwelle stellten Luhs u. a. [1983]
vor. Dabei konnte mit einem Multi-Mode Helium—Neon-Laser eine Schwelle von 4 mW
im Nahinfraroten Spektralbereich bei einer Zellldinge von nur 25 cm erreicht werden. Die

erste Realisierung eines Jod-Ramanlasers im Einrichtungsbetrieb in einem Ringlaser
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konnten Luhs und Wellegehausen [1983] vorstellen, bei der erstmals auch die Verstimm-
barkeit der Jod-Ramanlaser von der Resonanz nachgewiesen wurde. Es konnte bei einer
Verstimmung von 30 GHz von der Resonanz immer noch Ramanlaseremission beobachtet
werden. Dies war zugleich das erste Experiment bei dem ein durchstimmbarer Farbstoff-
laser mit 1 W Ausgangsleistung eingesetzt wurde.

1985 realisierte Hefter [Hefter u. a. 1985] in einem 0, 14 cm langen Molekiilstrahl Raman-
laseremission bei 1338 nm mit einer Schwelle von 10 mW und maximalen Ausgangs-
leistungen von 2mW in einem Ringresonator. Dabei wurde Zweirichtungsbetrieb des
Lasers beobachtet (Verhiltnis der Ausgangsleistungen 10 : 1, vorwérts:riickwérts), da
die Richtungsasymmetrie der erzeugten Verstdrkung bei 1338 nm bereits weitgehend
aufgehoben ist. 1996 veroffentlichte Jones [Jones u.a. 1996] Daten iiber Ringlaserexpe-
rimente in 70 cm langen Zellen mit Schwellen von 50 mW. Dabei konnte auf 29 Linien
Single-Mode-Laseremission von 544 bis 1338 nm nachgewiesen werden.

An Hand dieser Ubersicht iiber experimentelle Arbeiten an Jod Ramanlasern, die in
Tab. 2.2 auf Seite 24 zusammengefafit ist, wird ersichtlich, dafl mit Ausnahme der Ex-
perimente von Luhs und Wellegehausen [1983] nur festfrequente Laser unter Ausnut-
zung zufilliger Koinzidenz mit Absorptionsiibergédngen Ramanlaser betrieben wurden.
Die prinzipielle Durchstimmbarkeit der Argon—lonen—Laser zur genaueren Untersuchung
der Ramanlaser und des EinfluBes der Hyperfeinstruktur wurde in keinem der hier ge-
nannten Experimente untersucht.

In dieser Arbeit werden erstmals Ringlaserexperimente mit einem kontinuierlich durch-
stimmbaren frequenzverdoppelten Nd:YAG-Laser als Pumplaser vorgestellt. Dabei wur-
den in kurzen Zellen der Léange 15 cm Schwellen von 30 mW bei maximalen Ausgangslei-
stungen von 3mW (@1330 nm) bei einer Pumpleistung von 350 mW erreicht. Es konnte
die Erzeugung von Ramanlaseremission iiber den gesamten moglichen Spektralbereich
von 544 bis 1343 nm nachgewiesen werden. Da in dieser Arbeit eine schmalbandige
durchstimmbare Laserquelle als Pumplaser verwendet wurde, konnten auch erstmals
Aussagen iiber das komplexe Verstiarkungsprofil, wie es sich als Konsequenz von Sub—
Doppler—Anregung und grofler Hyperfeinsstrukturaufspaltung ergibt gewonnen und mit

theoretischen Aussagen und numerischen Simulationen verglichen werden.
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Ap | Ar(Linienzahl) | Molekiilerzeugung Schwelle! P,..(QP,,.,) | Referenz
[mm] | [nm] (mW] | [mW](@mW])
Lig 476 | 530...560(10) | Heatpipe (1300K, 10 cm) < 100 | 30(@1000)MM | [Welling u.a. 1977]
647 | 800...910(10)
Nay | 472,5 | 500...580(20) | Heatpipe (650 — 850K, ~ 10 cm) 0,2 10(@120)SM | [Sarkisyan u.a. 2000]
488 | 570...640(25) | Saphirzellen(650 — 850K, ~ 10 cm)
514,5 | 760...820(15) | Molekiilstrahlen
Ko 647 | 695...710(6) Heatpipe (650 — 850K, ~ 10 cm) 1 3(@250)MM | [Wellegehausen u. a. 1978b]
Saphirzellen650 — 850 K, 9 cm)
Big | 514,5 | 600...770(30) | Heatpipe (1200 — 1300 K, ~ 20 cm) ~ 200 | 350(@3500)MM | [Wellegehausen u. a. 1978a]
Se | 363,3 | 450...495(15) | Heatpipe (1100 — 1400 K, ~ 20 cm) ~ 600 | 3(@3500)MM™ | [Wellegehausen u.a. 1978b]
mit Seitenarm bei ~ 500 K
Tesg 476 | 560...660(200) | Zellen (800 — 900K, 18 cm) 20 | 20(@1000)MM | [Wellegehausen u.a. 1978a]
Iy 514 | 544...1340(29) | Zellen (=~ 300K, 70 cm) 50 (@SOO)SM [Jones u. a. 1996]
532 | 544...1343(34) | Zellen (~ 300K, 15 cm) 30 3(@350)SM | [Klug u. a. 2000]
Hy | 532|683 Cavity (10 bar, 7,7 cm)™ 0,64 3(@25)SM | [Bienfang u. a. 2002]
792 | 1180 Cavity(10 bar, 7,7 cm)™ 2,4 8,3(@10)SM | [Brasseur u.a. 1998]

Lieweils die geringste berichtete Schwellleistung
Ugeringe Effizienz, wegen hohem Anteil von Sg und Sg
M doppelt resonante High Finesse Cavity mit F = 5 - 10*

Tabelle 2.1.: Ubersicht iiber Experimente zu kontinuierlichen Ramanlasern in homonuklearen zweiatomigen Molekiilen.
Ap: Pumpwellenlénge, Ap: Emissionsbereich der Ramanlaser (Anzahl der Laserlinien pro erreichbarem Pumpiiber-

ga‘ng)7 Pout

P

pump*

Betrieb der Ramanlaser.

: Ausgangsleistung in [mW] (bei Pumpleistung [mW])), SM/MM: Single-Mode bzw. Multi-Mode—
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Ap Resonatortyp | Lange | Schwelle P, (Pump) AR Referenz
[nm] em] | [mW] | [mW])(@mW]) [nm)]

532,07 Stehwelle 8 — - 544-1340(26) [Byer u.a. 1972]
514,5' | Stehwelle 50 110 3(@400) SM | 569-1027(13) [Koffend und Field 1977
514,51 Stehwelle 100 100 250(@3000)MM | 583-1338(18) [Wellegehausen u. a. 1977]
514,5" | Stehwelle 242 < 500 - 611-1338(13) [Koffend und Field 1977
52111 Stehwelle 50 80 0, 7(@350) MM 557-627(9) [Barwood und Marx 1982]
5311 Stehwelle 50 80 0,7(@350)MM | 542-650(13) [Barwood und Marx 1982]
633" Stehwelle 25 4 ,1(@25)MM 840-1163(9) [Luhs u. a. 1983]
588V Ring 30 — - | [Luhs und Wellegehausen 1983]
5141 Ring 0,14VII 10 (@100) VIIgM 1338(1) [Hefter u. a. 1985]
5141 Ring 70 50 5(@800)VIISM | 544-1338(29) [Jones u.a. 1996]
532V1 Ring 15 30 3(@350)VIIISM | 544-1343(34) [Klug u.a. 2000]

Igepulster frequenzverdoppelter Nd:YAG-Laser

T Argon-Tonen—Laser, P(13)/R(15)(43-0)

WKrypton—Tonen—Laser, P(89)(32 — 0),

VHe-Ne-Laser, R(60)(8 — 4)
VSingle-Mode-Farbstofflaser, Pumpiibergang nicht angegeben

P(10)/P(13)(32 — 0), R(37)(33 — 0), R(76)(40 — 0)

VIdurchstimmbarer frequenzverdoppelter Nd:YAG-Laser, Pumpiibergiéinge in Tab. 4.1 auf Seite 48
VIIMolekiilstrahl
VIgie berichteten Leistungen wurden jeweils bei Ubergéingen um 1330 nm erreicht

Tabelle 2.2.: Ubersicht iiber Ramanlaserexperimente in molekularem Jod. Ap: Pumpwellenldnge, Ag:Emissionsbereich
der Ramanlaser(Anzahl der Laserlinien), P, : Ausgangsleistung in [mW] (bei Pumpleistung [mW])

out ( pump *
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3. Eigenschaften des Jodmolekiils

Im folgenden Abschnitt wird zunéchst auf die spektralen Eigenschaften des Jodmolekiils
eingegangen. Allgemeine Einfiithrungen in die Theorie zweiatomiger Molekiile findet man
z.B. in [Haken und Wolf 1994, Hellwege 1974, Dunham 1932]. Das Jodspektrum wird in
Absorption und Emission anhand des Potentialschemas des Jodmolekiils diskutiert und
die zur Verfiigung stehenden Daten, wie sie in dieser Arbeit verwendet werden, vorge-
stellt. AnschlieBend wird kurz auf die Hyperfeinstrukturaufspaltung der Ubergéinge ein-
gegangen. Zum Abschlufl werden Effekte und Daten zur Verbreiterung der Ubergénge

vorgestellt, da sie fiir die spétere Diskussion des Ramanlaserbetriebes relevant sind.

3.1. Potentialschema des Jodmolekiils

Das Jodmolekiil zeigt im sichtbaren und nahinfraroten Spektralbereich von 500 nm bis
900 nm (=20.000-11.000 cm™1) eine Vielzahl von Absorptionslinien, von denen ca. 20.000
im Jodatlas [Gerstenkorn u.a. 1978] mit einer relativen Genauigkeit von 22 = 1077
katalogisiert sind. Hierbei handelt es sich um das Feinstrukturspektrum (Rotations-
vibrationsiibergéinge) zwischen dem elektronischen Grundzustand (X-Zustand) und dem
ersten elektronisch angeregten Zustand (B—Zustand), wofiir auch die Bezeichnung B-
X-System des Jodmolekiils gebrauchlich ist. Der Grundzustand liegt als 12;, der B—
Zustand als 07 vor. Der elektronische Grundzustand ist somit ein X—Zustand, da die
Projektion des Gesamtbahndrehimpulses A auf die Molekiilachse Null ist (A = 0 = ).
Der elektronische Gesamtspin ist S = 0, wodurch sich die Multiplizitdt 25 +1 = 1
ergibt. Das (+)—Zeichen gibt die Spiegelinvarianz der Wellenfunktion an einer Ebene an,
die durch beide Kerne verlauft, g steht fiir gerade Symmetrie der elektronischen Wel-
lenfunktion bei Punktspiegelung um den Mittelpunkt der Kernverbindungsachse (u: un-

gerade Symmetrie). Beim angeregten Zustand handelt es sich um einen 0—Zustand. Der
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3. Eigenschaften des Jodmolekiils
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Abbildung 3.1.: Vereinfachtes Potentialschema des B-X—Systems des Jodmolekiils. Die
eingezeichneten Betragsquadrate der Vibrationswellenfunktionen veranschaulichen
das Franck—Condon—Prinzip. Die Berechnung der Potentialkurven und Wellenfunk-
tionen erfolgte mit dem Programm FCFrkr [Telle und Telle 1982].

angeregte Zustand besitzt somit einen Gesamtdrehimpuls 2 = 0, der sich als Summe des
Gesamtbahndrehimpulses und der Projektion des elektronischen Spins entlang der Kern-
verbindungsachse ergibt (Hundscher Kopplungsfall (¢) [Dunham 1932]). Der B—Zustand
hat eine ungerade Paritét. Fiir die Bezeichnung der Rotationsvibrationsiibergénge wer-
den in der Literatur unterschiedliche Notationen verwendet. Hier wird fiir die Vibrations-
quantenzahl v des Grundzustandes die Bezeichnung v”, fiir die des angeregten Zustandes
v’ verwendet. Fiir die Rotationsquantenzahl des Ubergangs wird der Wert der Rotations-
quantenzahl im Grundzustand angegeben. Folgendes Beispiel soll die Kurzschreibweise
der Notation erldutern: R(56)(32 — 0) bedeutet v =0 J” =56, — v =32, J' =5T7.
Die Abkiirzung R steht fiir AJ = J' — J” = +1, entsprechend werden Ubergéinge mit
AJ = —1 mit P bezeichnet. Zur eindeutigen Zuordnung der Absorptionsiibergéinge kann
zum einen der Jodatlas [Gerstenkorn u.a. 1978] verwendet werden. Das Feinstruktur-

spektrum des Jodmolekiils kann aber auch durch eine Dunham-Reihe [Dunham 1932]

26



3.1. Potentialschema des Jodmolekiils

beschrieben werden.
1 :
2734
F, = }l':ylj (v+§) [J(J+1) — 7] (3.1)
j

Die Groflen v und J geben dabei die Vibrations— und Rotationsquantenzahlen an. Y;
sind die Dunham-Parameter. Mit dieser Reihenentwicklung kann das '27I;-Spektrum
fiir den Bereich von v” < 19 und v" < 80 durch insgesamt 46 Dunham-Parameter mit
einer Genauigkeit von 0,002cm™" (60 MHz) [Gerstenkorn und Luc 1985] beschrieben
werden. Der Potentialverlauf ist in Abb. 3.1 dargestellt.

Fiir die Experimente standen auch Zellen mit den Isotopomeren 271'29T und 2°I, zur
Verfiigung. Zur Beschreibung der Absorptionsspektren von 277'2°T und 2], wurden
die Daten aus [Gerstenkorn u. a. 1991] verwendet, wobei in dieser Arbeit die Dunham-—
Parameter des '27], mit Hilfe der genau bekannten Atommasse der Isotope 2"I und
1297 umgerechnet wurden. Zur Beschreibung des Fluoreszenzspektrums des Jodmolekiils
sind Daten aus [Gerstenkorn und Luc 1985, Gerstenkorn u.a. 1991] nur bis v” = 19
geeignet. Bei einer Anregung mit 532 nm entspricht dies einer Fluoreszenzwellenldnge von
etwa 660 nm. Da beim Betrieb der Jod-Ramanlaser auch héhere Vibrationsniveaus im
Grundzustand erreicht werden kénnen, wurden die Daten aus [Martin u. a. 1986] fiir das
1277, und [Cerny u. a. 1986] fiir 277'?T und '*°I, verwendet. Diese Datensiitze erlauben
die Beschreibung der Ubergangsfrequenzen bis zu Vibrationsniveaus von 8 < v < 108

im Grundzustand.

Die Genauigkeiten der Fluoreszenzfrequenzen in den Grundzustand fiir die einzelnen
Isotopomere ist in Tab. 3.1 angegeben. Aus den Datensétzen wurden Rechenprogram-
me erstellt, um die Ubergénge in Absorption und Emission vorhersagen zu konnen. Zur
Uberpriifung der Konsistenz der Daten von [Gerstenkorn u. a. 1978; 1991] fiir die niedri-
gen Vibrationsniveaus im Grundzustand und von [Martin u.a. 1986, Cerny u.a. 1986]
fiir die hoheren Vibrationsniveaus wurden die Daten im Uberlappbereich der beiden
Datensitze an einigen fiir diese Arbeit relevanten Ubergéngen exemplarisch verglichen.
Die Frequenzabweichungen lagen im Uberlappbereich der Datensiitze von [Gerstenkorn
und Luc 1985] und [Martin u.a. 1986, Cerny u.a. 1986] innerhalb der angegebenen
Fehlergrenzen. Durch eigene Fluoreszenuntersuchungen mittels eines Fourierspektrome-

ters konnte die Genauigkeit der angegebenen Daten verifiziert werden [Schulze 2000].
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3. Eigenschaften des Jodmolekiils

Isotopomer Genauigkeit | Bereich
[em™]
121y, <5103 | 8< v <85, 0<J"<80

< 101073 | 8 <" <85, 80 < J” <100
<20107% | 8 <v” <85, 100 < J” <120
< 1501073 | 8 <" < 85, 120 < J” < 150
< 51072 | 85 <" <90, J” <40
< 101073 | 85 <" <90, 40 < J” <60
keine Angabe | v" > 90
127[1291712912 < 5.1073 0 S U// S 70’ J// S 35
<101073 | 0 <" <70, 35 < J” <100
< 301072 | 70 <" <90, J" <35
keine Angabe | v” > 90

Tabelle 3.1.: Ubersicht iiber die Genauigkeit der in [Martin u.a. 1986] und [Cerny u. a.
1986] veroffentlichten Dunham—Parameter zur Beschreibung der hohen Vibrationsni-
veaus im Grundzustand des Jodmolekiils.

Zur Bestimmung der Fluoreszenzintensitit vom Ubergang aus dem B-Zustand in den
Grundzustand des Jodmolekiil werden aus den Werten der Dunham—Reihe die Franck-
Condon-Faktoren [Herzberg 1950] berechnet, die als Propotionalitétsfaktor in die Fluo-
reszenzintensitét eingehen (Siehe auch Einstein-A-Koeffizienten in Abs. 3.3.1.2). Der
Franck-Condon-Faktor ist das Quadrat des Uberlappintegrals zwischen zwei Vibrations-
wellenfunktionen unterschiedlicher Molekiilzusténde. Hierzu wird das Programm FCFrkr
[Telle und Telle 1982] verwendet, das aus den Dunham-Parametern zunéchst den Po-
tentialverlauf, die Vibrationswellenfunktion und den Franck—Condon—Faktor berechnet.
Der Verlauf der Franck—Condon—Faktoren ist in Abb. 3.2 fiir den Bereich von v” = 0 bis
v" = 74 dargestellt, das Startniveau im angeregten Zustand wurde mit einem Ubergang
von v = 0 — v = 32 bei einer Pumpwellenldnge von 532 nm besetzt. Die Fluoreszenz
erstreckt sich iiber einen Bereich von 532 nm (v” = 0) bis 1355 nm (v” = 74). Im sichtba-
ren und nahinfraroten Wellenléngenbereich ergeben sich Franck—Condon-Faktoren von
< 0,01, der Bereich oberhalb 1250 nm zeigt deutlich gréfere Franck—Condon—Faktoren
mit einem Maximum bei v” = 72 mit einem Wert von 0,22 (zur Veranschaulichung des
groBen Uberlapps der Vibrationswellenfunktionen bei v” = 72 siehe auch Abb. 3.1). Ab
v” > 74 sind die Franck—Condon-Faktoren nahezu gleich Null.

Aufnahmen der Spektren in Absorption findet man in Abb. 4.4 und Abb. 4.5 auf Seite
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3.2. Hyperfeinstrukturaufspaltung der I,~Ubergéinge
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Abbildung 3.2.: Berechneter Verlauf der Franck-Condon-Faktoren fiir den Bereich v” =
0 bis v" = 74 bei Anregung auf dem Ubergang R(56)(32-0).

50 und 51. Fluoreszenzspektren fiir den sichtbaren bis nahinfraroten Bereich werden in
[Schulze 2000] vorgestellt.

3.2. Hyperfeinstrukturaufspaltung der I,—Uberginge

Beim 277 und '2°7-Atom handelt es sich um Atome mit einem Kernspin I # 0, wodurch
es durch die Wechselwirkung von Kernspin und Elektronenhiille zu einer energetischen
Aufspaltung der Niveaus kommt. In zweiatomigen Molekiilen mufl auch die Wechsel-
wirkung mit dem anderen Atom beriicksichtigt werden. Eine Einfithrung in die Theorie
der Hyperfeinstruktur zweiatomiger Molekiile findet man z.B. in [Townes und Schawlow

1975]. Hier soll allerdings nicht auf Details der Hyperfeinstrukturaufspaltung eingegan-
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3. Eigenschaften des Jodmolekiils

gen werden, sondern lediglich dessen Struktur versténdlich gemacht werden. Details zur
Hyperfeinstruktur des Jodmolekiils finden sich z.B. in [Broyer u.a. 1978]. Da das Jod-
molekiil aus Atomkernen mit halbzahligen Kernspin (I, (**71) = g i Dpeom (201 = g)
besteht, die dem Pauli—Prinzip unterliegen, muf§ die Gesamtwellenfunktion antisymme-
trisch gegeniiber Vertauschung der Kerne sein. Bei gerader elektronischer Paritét ei-
nes elektronischen Zustandes verlangt das Pauli-Prinzip bei einer symmetrischen Rota-
tionswellenfunktion (gerades J) eine antisymmetrische Kernspinwellenfunktion. In einem
elektronischen Zustand ungerader Paritdt miilen Rotations— und Kernspinwellenfunk-
tionen gleiche Symmetrie besitzen. Das Pauli-Prinzip verringert die Anzahl der mogli-
chen Kopplungen zwischen dem Kernspin / und dem Drehimpuls J. Fiir den Fall des
1277, ergibt sich I = Iyomi + lawme maximal zu 5 (271'2°]: [ = 6;'2°I,: I = 7). Ei-
ne Konsequenz der Symmetriebetrachtungen ist dabei die unterschiedliche Anzahl von
Hyperfeiniibergéingen. Die elektronische Paritéit des elektronischen Grundzustandes ist
gerade. Fiir gerades J mufl daher die Kernspinwellenfunktion antisymmetrisch sein, was
sich nur fiir gerades [ erfiillen 148t. Fiir ungerades J ergibt sich entsprechend ungera-
des I. Der B-Zustand hat ungerade elektronische Paritét, so dafl hier die umgekehrte
Situation vorliegt: Gerades J koppelt mit ungeradem [ und ungerades J koppelt mit
geradem I. Fiir das hetereonukleare '271'?°] gibt es keine derartige Beschrinkung. Die
sich daraus ergebende Anzahl der Hyperfeinniveaus ist in Tabelle 3.2 fiir die drei Isoto-
pomere zusammengefafit.

Durch weitere Uberlegungen koénnen die Auswahlregeln fiir die Ubergéinge zwischen den

Isotopomer J" Anzahl Komponenten
1277, gerade dimopa 2l +1=15
ungerade | >, 552/ +1=21
1297, gerade > 1024621 +1=28
ungerade | > ;45,20 +1=36
271297 | ger. /unger. SO 2T +1 =48

Tabelle 3.2.: Anzahl der auftretenden Hyperfeinniveaus fiir die drei Isotopomere des
Jodmolekiils.

Hyperfeinniveaus abgeleitet werden [Herzberg 1950]:

AJ=41 AF=0,+1 AI=0 (3.2)
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3.3.  Verbreiterungsmechanismen

Im Hyperfeinspektrum beobachtet man fiir grofere Werte von J nur Uberginge mit
AF = AJ. Die Intensitédten der Hyperfeiniiberginge mit AF = 0 und AF = —AJ sind
proportional zu

bzw. wodurch diese Ubergéinge nur bei sehr kleinen Werten

1 1
2.J2 10J%>

von J beobachtbar sind.

3.3. Verbreiterungsmechanismen

Zur Beschreibung des Dreiniveau—Systems im Dichtematrixformalismus, sowie die darauf
aufbauende numerische Simulation der Verstarkungsprofile werden die Relaxationsraten
fiir strahlungslose und strahlende Prozesse aus allen beteiligten Niveaus des Jodmolekiils
benotigt. Die strahlungslosen Uberginge werden durch StéBe zwischen den Molekiilen
verursacht und fithren zu einer effektiven Verbreiterung der Uberginge, die von der
Teilchendichte im Medium abhéngig ist [Demtroder 1996]. Die einzelnen Mechanismen,
die zur Verbreiterung der Uberginge durch StoBe fithren werden in Abs. 3.3.1 behan-
delt. Strahlende Ubergéinge werden durch die Einstein-A-Koeffizienten beschrieben. Sie
héngen nur von den Eigenschaften des Molekiils ab und werden in Abs. 3.3.1.2 beschrie-
ben. Der folgende Abschnitt stellt im wesentlichen eine ausgewertete Zusammenfassung

von Literaturdaten dar.

3.3.1. Relaxationsprozesse

Nach Anregung der Jodmolekiile auf einem Rotationsvibrationsiibergang des B—X—Sys-
tems kann der angeregte Zustand durch StoBe in benachbarte Rotationsvibrations—
Zustande des gleichen elektronischen Zustands relaxieren oder durch spontane oder sti-
mulierte Emission geméafl dem Franck—Condon—Prinzip (Abb.3.2) zuriick in den Grund-
zustand gelangen.

In Abb.3.3 ist das A—formige Dreiniveau—System schematisch dargestellt. Ein Laser-
feld w, wird auf dem Ubergang |1) — |3) eingestrahlt. Durch strahlende Uberginge
kann das System in den Zustand |1) oder |2) mit der Rate A3 bzw. Asy (Einstein—
A-Koeffizienten) relaxieren. Die 7; (i = 1...3) charakterisieren die Summe aus allen
strahlenden und strahlungslosen Ubergéngen.

Die gesamte Relaxationsrate ~; fiir die relevanten Zustdnde im Absorptions—Emissions-
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3. Eigenschaften des Jodmolekiils

|3> > Y3 -A 3]'A 32
A |
A 32
|2> A3-| (*)p =y2
\4
| 1> > Y,

Abbildung 3.3.: Vereinfachtes Dreiniveau-System. 7;: Summe aller Relaxationen, A;;:
Einstein—A-Koeffizienten fiir strahlende Ubergénge, w),: Frequenz des Pumplaserfelds

zyklus ergibt sich aus der Summe der verschiedenen Einzelbeitréige zu:

8 U,

Vi = (0sg + ov-11R-T) P YTM + Yspon + D (3.3)

Dabei ist oy, der Wirkungsquerschnitt fiir selbstloschende StoBe (engl.: self quenching
collisions), oy _r4r_7 der Wirkungsquerschnitt fiir rotationsvibrationséndernde (V-T+
R-T- éndernde) StoBe. Beide Stofiprozesse gehoren zu den strahlungslosen Relaxatio-
nen. oy, und oy_r4 g7 skalieren linear mit dem Joddampfdruck P, (Abs. 3.3.2). M ist
die Masse des Jodmolekiils. 7spon, ist die spontane Rate fiir strahlende Ubergéinge der
betrachteten Niveaus, die im folgenden Abschnitt (3.3.1.2) behandelt wird. Der letzte
Term beriicksichtigt den Beitrag der Flugzeitverbreiterung durch die endliche Ausdeh-
nung der Lasermode, wobei D der Durchmesser der Pumpstrahlung im Medium und v,

die mittlere thermische Geschwindigkeit der Teilchen ist.

3.3.1.1. StoBprozesse

Die Wirkungsquerschnitte o, fiir selbstléschende Stofle beinhalten die Anderung des
elektronischen Zustandes. Fiir die hier vorliegenden Bedingungen treten selbstléschende
StoBe nur vom angeregten Zustand in den Grundzustand auf, sowie auch stofliinduzierte
Pradissoziation in repulsive Zustdnde. Der umgekehrte Prozess kann aufgrund der ge-

ringen Relativgeschwindigkeiten der Molekiile energetisch nicht stattfinden. Die bei den
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3.3.  Verbreiterungsmechanismen

selbstloschenden Stoflen freiwerdende Energie wird als Translationsenergie freigesetzt.
Selbstloschende Stofle wurden in zahlreichen Arbeiten mit Methoden der laserinduzier-
ten Fluoreszenz (LIF) [Bugrim u.a. 1977, Lehmann 1976, Sakurai u.a. 1976, Broyer
u.a. 1975, Bugrim u.a. 1974, Paisner und Wallenstein 1974, Kurzel u.a. 1972, Shot-
ton und Chapman 1972] oder in dlteren Arbeiten mit monochromatisch erregter Fluo-
reszenz (MEF) [Steinfeld 1966, Brown und Klemperer 1964, Polanyi 1958] untersucht.
Die MEF basierten Veroffentlichungen

sind nicht hinreichend selektiv beziiglich

1004

der préparierten Zustdnde (Anregung ]
.. 901
zahlreicher rovibronischer Ubergénge)

und ergeben grundsétzlich gréflere Werte ] %

704

}} i

50

fiir den Stoiquerschnitt o,,. Daher wur-

a. [10%°%cm?]

sq

den diese Messungen nicht beriicksich-
tigt. Die LIF Messungen erstrecken sich

iiber einen Anregungsbereich von v = 40

6 bis v/ = 62, sowie einen weiten Be- 30 : ; : ; . . .
reich von Drehimpulsen. Dabei streuen V'

die veroflentlichten Messwerte von mi-
Abbildung 3.4.: Wirkungsquerschnitt o, fiir

den B—Zustand.

nimal o, = 541072 m? bis maximal
05, = 73:107%° m?. Da keine Systematik
beziiglich v" oder J’ erkennbar ist (siehe
Abhéngigkeit von v’ in Abb. 3.4), wird fiir die weiteren Betrachtungen ein mittlerer
Wert aus insgesamt 37 Messwerten, die bei einer Zelltemperatur von 300 K gewonnen

2 angenommen, der Fehler fiir diesen Wert wird mit 5%

wurden, von oy, = 681072 m
angenommen. Fiir den Fall der rotationsvibrationséndernden Stofle, mufl zwischen dem
elektronischen Grundzustand und dem angeregten Zustand unterschieden werden.

Fiir rotationsvibrationsédndernde St6f8e im B—Zustand liegen nur sehr wenige Messungen
vor. In insgesamt drei Arbeiten [Kurzel und Steinfeld 1970, Polanyi 1958, Derouard und
Sadeghi 1983] wurden Messungen fiir v = 15, 25,43 veroffentlicht. Leider ist der Wert
in der Arbeit von [Polanyi 1958] fiir v = 25 fehlerbehaftet, da von einem falschen Wert
fiir die Strahlungslebensdauer ausgegangen wird, ein Umrechnen der Daten ist wegen
unvollstandiger Angaben nicht moglich. Fiir die vorliegende Arbeit wurde der StoBquer-
schnitt oy_7yr 7(B(W' = 43) — B(v' = ...)) = 54:1072° m? aus [Kurzel u.a. 1971]

verwendet. Der Fehler wird mit 10% angenommen.
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3. Eigenschaften des Jodmolekiils

Fiir rotationsvibrationsindernde Stéfe im Grundzustand sind folgende Veroffent-
lichungen relevant: [Clark und McCaffery 1978, Koffend u.a. 1980]. Hier wurden fiir
den Bereich v” = 0 bis v = 100 StoBquerschnitte fiir oy _71z_7(X — X) an 4 Stellen
bestimmt. Fiir die spitere Verwendung wurde deshalb wie von [Koffend u. a. 1980] vorge-
schlagen zwischen den Mefiwerten mit einer Exponentialfunktion (Abb. 3.5) interpoliert.
Fiir den Verlauf der rotationsvibrationsdndernde Sté8e im B-Zustand ist ein &hnlicher
Verlauf zu vermuten. In dieser Arbeit wird der gemessene Wert von oy _ryr_r(B — B)
fiir v* = 43 unkorrigiert verwendet. In den Experimenten werden aber Pumpiibergéinge
mit v/ = 32...35 erreicht. Es ist zu vermuten, dafl der hier verwendete Wert fiir

ov_r+r-1(B — B) zu grof§ abgeschétzt ist.

Die Werte der Stofquerschnitte sind am
Ende des Abschnitts in Tab. 3.3 auf Sei-
te 39 zusammengefafit. Zur Abschétzung 300-
der Druckverbreiterung bei Absorptions—
bzw. Séattigungsspektroskopie kann bei
Temperaturen in der Nahe der Zimmer-
temperatur die Beziehung Avp..a =
0, 14\/@ MHZ gchnatz 1999 verwen-

OvrsRrT [ 0% mZ]

TIK] Pa
det werden. StoBe bewirken neben einer

Verbreiterung auch eine Verschiebung der 0% 0 - A % 00
Frequenzen bedingt durch Phasenénde- v"im Grundzustand

rung. Dieser Effekt liegt in der Groflen-

ordnung von < 10kHz/Pa [Bodermann Abbildung ~ 3.5.:
1998].

An dieser Stelle soll noch eine Bemerkung

Wirkungsquerschnitt
ov_rir-r7(X — X) fir den Grundzu-

stand.
zu den in der Literatur veroffentlichten

StoBquerschnitten gemacht werden. Es werden unterschiedliche Definitionen des Stof3-
querschnittes verwendet, die den unmittelbaren Vergleich der veroffentlichten Daten oft
erschweren. Der Ausdruck fiir die mittlere Geschwindigkeit der Molekiile v, der von Clark
und McCaffery [1978] zur Bestimmung des Stofiquerschnittes benutzt wurde, lautet:
v = \/W . Konsequenterweise wird der StofSiquerschnitt or in D?*r angegeben,

wobei D der effektive Stofiradius ist. Paisner und Wallenstein [1974], sowie Kurzel u. a.
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3.3.  Verbreiterungsmechanismen

[1971] ermitteln den StoBquerschnitt in einer anderen Darstellung aus der Ratenkonstan-
te S durch den Ausdruck S = orp \/% . Dadurch ergibt sich fiir den Stoflquerschnitt
or = D2 Die beiden Darstellungen unterscheiden sich also um einen Faktor 7. Die Aus-
sage in dem Artikel von Clark und McCaffery [1978], der Grundzustand besitze einen
grofferen StoBquerschnitt or als der angeregte B-Zustand, 148t sich auf unterschiedliche
Definitionen zuriickfithren und stellt den von Kurzel u. a. [1971] ermittelten Wert nicht
in Frage. Der Wert von Kurzel u.a. [1971] fiir den inelastischen Stoiquerschnitt von
54-1072° -1 m? fiir den B-Zustand ist grofer als der Wert von 821072 m? [Clark und
McCaffery 1978] fiir den Grundzustand.

3.3.1.2. Einstein—A—Koeffizienten und Ubergangsdipolmomente

Fiir zweiatomige Molekiile ist der Einstein—A—Koeffizient gegeben durch [Tellinghuisen
1978, Lamrini u. a. 1994]:

AWy = L ST s

"o ogn 17T 12
B 4
dreo 3h” 2 11 (0" (J") | pe(R) V()] (3.4)

Dabei ist v die Ubergangsfrequenz und sy ;» der Hénl-London-Faktor fiir die Li-
nienstiarke des Rotationsiiberganges. Fiir grole Werte von J', wie sie im Durchstimm-
bereich des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Laser fiir das I, B-X-System vorliegen, ist
der Quotient fiir P wie R Ubergiinge ST 5 [Herzberg 1950]. Der letzte Faktor in
Gleichung (3.4) ist das Betragsquadrat des Dipoloperators zwischen oberer und unterer
Radialwellenfunktion. Der hier eingefiihrte Operator ist das Integral des Dipoloperators
iiber die elektronischen Koordinaten von Anfangs- und Endzustand beim Kernabstand
R. Insgesamt kann der Term zerlegt werden in ein Produkt aus dem Quadrat des mittle-
ren elektronischen Ubergangsmoments und dem Franck-Condon-Faktor des beteiligten

Ubergangs:

(" (I e (B (TN = Tl [(" (T () (3:5)

In der R-Zentroid-Niherung kann das mittlere Ubergangsmoment durch |p.(R)|?

geben werden. Dabei ist R der sogenannte R-Zentroid [Fraser 1954, Nicholls 1972]

ange-

W IRY)
o=y 30

Diese Naherung gilt streng fiir lineare Dipolmomentfunktionen der Form (p.(R) = a + bR).
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3. Eigenschaften des Jodmolekiils

Fiir komplexere nichtlineare Zusammenhénge zwischen dem R-Zentroiden und dem
mittleren Ubergangsmoment wird der Zihler in Gleichung (3.6) durch hohere Poten-
zen der Form [(v"(J")|R|v'(J"))]" ersetzt!. Dadurch kann |p.(R)|?> im Jodmolekiil durch
Polynome niedriger Ordnung bzw. abschnittsweiser Definition dargestellt werden. Hier-
zu liegen fiir den Fall des Jodmolekiils zahlreiche Arbeiten vor, die fiir unterschiedliche
Bereiche des R-Zentroids den Wert von |p.(R)|?* z.B. durch hoch priizise Messungen der
Fluoreszenzintensititen der einzeln Uberginge [Tellinghuisen 1978, Koffend u.a. 1979,
Tellinghuisen 1982, Kirillov 1983, Bhale u.a. 1985, Martinez u.a. 1989, Lamrini u. a.
1994] angeben. Fiir die vorliegende Arbeit wurden folgende elektronische Ubergangsmo-
mentefunktionen verwendet:

Fiir den Bereich von 2,65 < R < 3,10 A [Bhale u.a. 1985] ist

e (R)[*(D?) = —500, 358 + 377,125 - R — 38,483 - R — 25,429 - R +4,983 - &', (3.7)
fiir das Gebiet von 3,10 < R < 3,30 A [Martinez u. a. 1989

\1e(R)|*(D?) = 4,6214 — 0,994 - R (3.8)
und fiir das Gebiet von 3,30 < R < 4,60 A [Koffend u.a. 1979]

le(R)|*(D?) = (3,74 — 0,781 - R)*. (3.9)

Der resultierende Verlauf von |p.(R)[? ist in Abb. 3.6(a) fiir R~Zentroiden von 2,65 A bis
4,5 A dargestellt. |p.(R)|? erreicht bei einem R-Zentroiden von 2,85 A einen maxima-
len Wert von 2 D?, wobei 1D (Debye) einem Wert in SI-Einheiten von 3,336:1073° Cm
entspricht. Die in dieser Arbeit verwendeten Funktionen fiir den Verlauf von |, (R)|? ent-
sprechen den Empfehlungen der letzten Veroffentlichung auf diesem Gebiet von Martinez
u. a. [1989]. In der Arbeit von Martinez wurden alle bisher veréffentlichten Fitfunktionen
mit neueren Messungen verglichen, wobei die hier angegebenen Funktionen (Gl. (3.7)—

(3.9)) die beste Ubereinstimmung mit den Messungen in [Martinez u. a. 1989] ergeben.

'In der R—Zentroid-N#herung gilt :

" (IR '(J)) _ ((v”(J”)Rlv’(J’)> ) !
(0" (J")['(J)) (" ()" (J7)

[Fraser 1954]
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R-Zentroid [A] V" im X-Zustand
(a) Verlauf von |pe(R)|? fiir den Bereich von (b) Verlauf des R—Zentroiden fiir den Bereich
2.65 <A< 4.5. 0 <" <75

Abbildung 3.6.: |u.(R)|?> und R-Zentroid fiir das I, B-X-System.

Der Verlauf des R-Zentroiden kann z.B. mit dem Programm FCFrkr [Telle und Tel-
le 1982] bestimmt werden. Hierzu werden die Dunham-Parameter des X- sowie B-
Zustandes benétigt. Fiir den X—Zustand wurden die von Martin u.a. [1986] veréffent-
lichten Werte verwendet, die einen Giiltigkeitsbereich bis v” = 108 haben; die Daten
fiir den B-Zustand wurden aus Gerstenkorn und Luc [1985] entnommen (Giiltigkeit bis
v = 43). Der Verlauf des R-Zentroiden fiir den Bereich von v” = 0 bis v" = 75 ist in
Abb. 3.6(b) dargestellt. Als oberes Niveau fiir die Rechnungen wurde v' = 32, J' = 57
angenommen. Die Darstellung iiber diesen Bereich des R—Zentroiden ist ausreichend, da
oberhalb v" = 73 die Franck—-Condon—Faktoren gegen Null gehen (sieche Abb. 3.2) und
somit oberhalb dieses Vibrationsniveaus kein Ramanlaserbetrieb mehr zu erwarten ist.
Zur Berechnung des Einstein—A—Koeffizienten kann jetzt folgende vereinfachte Bezie-

hung verwendet werden:

AW T ") = Gar” o s

)2 "e 17 TN\ |2
B 1
Ameo 3h3 2J/+1|Me(R)| (" (J")|[V'(J))] (3.10)

Der Verlauf des Einstein—A—Koeffizienten ist graphisch in Abb. 3.7 dargestellt. Hierbei

ist insbesondere die Oszillation der Franck-Condon-Faktoren iiber v” zu erkennen (Ver-
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3. Eigenschaften des Jodmolekiils

50 -

40+

A, [kHZ]
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10{ "™ g

v" im X-Zustand

Abbildung 3.7.: Verlauf der Einstein—A-Koeffizienten fiir spontane Emission. Berechnete
Werte fiir o' = 32,J" = 57 — J” = 56. Der Index am Einstein—A-Koeffizienten
bezeichnet oberes (|3)) bzw. unteres (|2)) Laserniveau. Vergleiche hierzu auch auch
den Verlauf der Frank—Condon—Faktoren in Abb. 3.2.

gleiche Darstellung der Franck—Condon—Faktoren in Abb. 3.2). Zur Kontrolle der obigen
Rechnung kann man aus der Summe der Einstein—A—Koeffizienten die spontane Rate
fiir strahlende Zerfélle (yspo,) berechnen und mit Literaturwerten vergleichen. Die Rate

ist gegeben durch

’Yspon('U/; J/) _ Z A(U’J,,U”JH)
'U”,JN
Hierbei ergibt sich fiir o' = 32, J' = 57 ein Wert von 7, = 594 kHz fiir Zerfille in
P- und R-Zweig, wobei fiir P wie R Ubergang gleiche R- Zentroiden wie auch Franck-
Condon—Faktoren angenommen wurden. Vergleicht man dies mit dem Wert aus Vigte
u.a. [1981], der die direkt gemessene Rate von v = 32 mit 7,0, = 600kHz £150 kHz

angibt, so ergibt sich hier eine sehr gute Ubereinstimmung. Die Berechnung von Einstein—
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3.3.  Verbreiterungsmechanismen

A-Koeffizienten mit den aus der Literatur zusammengestellten Daten ergibt also sinn-
volle Werte fiir die Berechnung von Ubergangsraten zu den einzelnen Vibrationsniveaus.
In Tabelle 3.3 sind alle relevanten Beitrage zu den Verbreiterungsmechanismen zusam-
mengefafit. Durch die in den vorangegangenen Abschnitten vorgestellten Daten, wird es
moglich die Relaxationsraten aller am Prozess beteiligten Niveaus zu bestimmen. Da-
durch konnen die experimentellen Ergebnisse zum Ramanlaserbetrieb in Kap. 6 mit den

numerischen Berechnungen basierend auf Gl. (5.1) verglichen werden.

Relaxationsprozess Symbol Einheit | v3 Y2 Y1
v =0...75 | V" =
spontane Rate Yspon 100 71 0,594 - -
Self Quenching Osq 1072 m? | 68 - -
vibrationsindernde StoBe | oy_ryp_r | 10720 m? | 54,0 26...121 26

Tabelle 3.3.: Ubersicht iiber die verwendeten Daten zur Bestimmung von Stof— und
Relaxationsraten.
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3. Eigenschaften des Jodmolekiils

3.3.2. Joddampfdruck

Die Dampfdruckkurve des Jodmolekiils wird durch folgende Gleichung beschrieben [Bar-
tels 1960):

—3512,83
—
Dabei ist die Temperatur 7" in Kelvin anzugeben, der Dampfdruck p ergibt sich dann
in Pascal. Der Zusammenhang ist graphisch in Abb. 3.8 dargestellt. In den spéteren

log(P,) = +16,225 — 2,013 log(T) + 2,125 (3.11)

Temperatur [°C]
-10 0 10 20 30 40 50

100 o

Dampfdruck [Pa]

T T T T T T T T T T T T T T 1
260 270 280 290 300 310 320 330
Temperatur [K]

Abbildung 3.8.: Dampfdruckkurve des Jodmolekiils.

Experimenten zum Ramanlaserbetrieb wird das Jodmolekiil im Bereich von 270 K bis

330K in abgeschmolzenen Quarzglaszellen erzeugt.
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4. Eigenschaften und Frequenzstabilisierung

des Pumplasersystems

4.1. Aufbau des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers

Bei dem verwendeten Lasersystem handelt es sich um ein im Rahmen einer Dissertation
erstelltes Lasersystem [Bode 1999], das in verbesserter technischer Ausstattung als kom-
merzielles Lasersystem erhéltlich ist. Die einzelnen Komponenten des frequenzverdop-
pelten Nd:YAG-Lasers sollen im folgenden kurz vorgestellt werden (siche Abb. 4.1). Das
Nivausschema des Lasers kann z.B. aus [Kneubiihl und Sigrist 1991] entnommen werden.
Die zentrale Komponente des Systems ist ein monolithischer Nd:YAG—Ringlaser (die ex-
akte Bezeichnung lautet: Monolithic Isolated Single-End-Pumped-Ringlaser kurz: Mi-
ser). Dieser Laser zeichnet sich durch eine hohe intrinsische Stabilitit aus, da sich der Re-
sonator durch die geschliffenen Endflachen ergibt, der Resonator also keine justierbaren
Komponenten enthélt. Als optische Pumpe werden zwei Laserdioden bei 808 nm (Sie-
mens SFH487401, je 1W) in einem Polarisationsstrahlteiler iiberlagert und entlang der
Resonatorachse des Misers in den Kristall modenselektiv eingekoppelt. Die Einkoppel-
fliche des Misers wird auch zur Auskopplung der Laserstrahlung bei 1064 nm verwendet
(siche auch Abb. 4.1). Die beiden anderen Endflichen des Resonators sind hochreflek-
tierend fiir Pump— und erzeugte Laserstrahlung. Um Einrichtungsbetrieb des Lasers zu
gewéhrleisten wird der Faraday-Effekt bzw. die nichtverschwindende Verdet Konstante
des YAG—Kristalls ausgenutzt. Dazu ist der Kristall auf einem starken Permanentma-
gneten montiert. Durch den Faraday-Effekt im Kristall addieren bzw. subtrahieren sich
die Polarisationsdrehungen in den beiden Umlaufrichtungen, so dafl durch die polaristi-
onsabhingigen Vergiitungen der Resonatorendflichen unterschiedliche Resonatorverlu-
ste fiir die Umlaufrichtungen auftreten. Das Resonatordesign ist so ausgelegt, dafl erst

durch die Pumpstrahlung bei 808 nm der Resonator durch Ausbildung einer thermischen
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4. FEigenschaften und Frequenzstabilisierung des Pumplasersystems

Linse stabil wird. Das Nd:YAG—Ringlasersystem erreicht bei einer Pumpleistung von 2
Watt bei 808 nm eine Ausgangsleistung von ca. 900 mW bei 1064 nm (Grundwelle) im
TEMgy—Mode.

Die emittierte Strahlung wird durch eine optische Diode (30dB Unterdriickung), zwei
Linsen (in Abb. 4.1 nicht eingezeichnet) und zwei Umlenkspiegel in einen linearen Re-
sonator zur Frequenzverdopplung eingekoppelt.

Der Resonator bewirkt eine starke Uberhéhung der Grundwelle, wodurch die Effizi-
enz der Frequenzverdopplung, im Vergleich zu einer Frequenzverdopplung in einfachem
Durchgang, um etwa 4 Groflenordnungen erhoht werden kann. Der Resonator besteht
aus einem 7,5 mm langen MgO : LiNbOs—Kristall, dessen Riickseite konvex poliert
und hochreflektierend fiir 532nm und 1064 nm vergiitet ist. Die Vorderseite des Kri-
stalls ist antireflexbeschichtet fiir beide Wellenldngen. Der konkave Einkoppelspiegel
ist auf einem Piezotubus montiert und hat eine impedanzangepafite Transmission fiir
die Grundwelle, sowie eine Transmission von 90% fir 532nm (2.te Harmonische). Die
Trennung der erzeugten 2.ten Harmonischen von der Grundwelle erfolgt an einem der
Umlenkspiegel. Der Verdopplerkristall befindet sich in einem Ofen und wird iiber die
Temperatur nicht kritisch phasenangepafit. Die gemessene Phasenanpassungstempera-
tur betrdagt 90, 4°C, hangt jedoch stark von der Position des Platinsensors am Kristall ab.
Die Temperatur wird iiber einen PID-Regler (PID-Regler, [Lutz und Wendt 1998]) auf
eine Schwankungsbreite von ca. 10 mK stabilisiert. Um eine effiziente Frequenzkonversi-
on zu garantieren, mufl die Grundwelle im Resonator resonant umlaufen kénnen. Hierzu
muf} die Lange des Resonators stabilisiert werden. Der Resonator wird dazu nach dem
Pound-Drever—Verfahren [Hamilton 1989] stabilisiert. Details hierzu kann man auch im
Abschnitt 4.5 finden. Die zur Erzeugung des Fehlersignals benotigte Phasenmodulation
der Grundwelle wird durch den Verdopplerkristall selbst erzeugt, da er einen ausreichend
groflen elektrooptischen Koeffizienten aufweist. Dazu sind am Kristall zwei diinne Kup-
ferelektroden aufgebracht. Die Modulationsfrequenz von bis zu 30 MHz wird von einen
stabilen Frequenzgenerator erzeugt. Die erreichbare Leistung in den Seitenbéndern be-
triagt bei diesem Modulationsverfahren etwa 107% der Leistung des Trigers. Zur Sta-
bilisierung des Verdopplerresonators wird das Schwebungssignal zwischen Trager und
Seitenband hinter dem Resonator mit einer schnellen Photodiode detektiert und mit
dem Referenzsignal in einem Mischer phasenempfindlich verglichen. Zum Phasenab-
gleich ist zwischen Referenzoszillator und Mischer ein Phasenschieber eingebaut. Das

Ausgangssignal des Mischers ist proportional zur Verstimmung der Tragerstrahlung von
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T532 nMm

FR532

ém

HR 1064
AR 532 1064 nm HR 1064

N

FR1064

]

oo ; 7'y

L3 L2
Ostzillator: C()O ’ 8Q®nm | /\EH D2
Ap | .

Phosen$hieber§ ,7‘7 Mlser &I H
N\ £, PD D1

Tiefoa® I\/Iischer§

Regelung Verdoppler Nd:YAG-Laser

Verstarker
S

Abbildung 4.1.: Vereinfachte Darstellung des frequenzverdoppelten Nd:YAG—
Lasersystems; LD1,LD2: Diodenlaser bei 808 nm mit 1W Leistung, Miser: mo-
nolithischer Nd:YAG-Ringlaser, L1...L4: Kollimations- bzw. Fokussieroptiken,
FR1064, FR532: optische Dioden fiir 1064 nm und 532 nm mit 30 dB Unterdriickung,
PZT: konkaver Resonatorspiegel montiert auf Piezotubus, Lt NbOs—Verdopplerkristall
mit konvexer Endfdche und HR Vergiitung fiir 532 nm und 1064 nm, PD: Photodiode,

weitere Erlduterungen im Text.

der Resonanz und kann so iiber einen Tiefpafifilter zur Langenstabilisierung des Re-

sonators verwendet werden. Das Regelsignal wird dazu iiber einen Verstédrker auf den
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Piezotubus gegeben. Durch die resonante Verdopplung erhélt man maximal 500 mW fre-
quenzverdoppelte Strahlung bei 532 nm. Die aus dem Frequenzverdoppler ausgekoppelte
Strahlung ist aufgrund der Geometrie des Resonators divergent und muf3 mit einer Linse
kollimiert werden. Durch eine optische Diode (FR532 mit 30 dB Unterdriickung) wird
das Lasersystem vor optischer Riickkopplung aus dem Experiment isoliert. Die Erzeu-
gung der Phasenmodulation direkt durch den Verdopplerkristall ist zwar kostengiinstig,
erwies sich aber als problematisch. So mufl die Oszillatorfrequenz und Leistung indi-
viduell an den Kristall angepafit werden, um eine ausreichende Phasenmodulation zu
erhalten. Ferner variierte die Modulationsfrequenz wihrend des Experimentierzeitraums
zwischen 18 MHz und 29 MHz, wobei hiufiger sprunghafte Anderungen der Modula-
tionsfrequenzen zu beobachten waren (insbesondere nach Abschaltung des Lasersystems
und erneuter Inbetriebnahme z.B. nach einem Transport). Insgesamt fiihrt dies zu einer
zeitintensiven Optimierung aller Regelparameter, um einen stabilen Betrieb des Lasersy-
stems zu gewéhrleisten. Im kommerziell erhéltlichen System wird deshalb zur Erzeugung
der Phasenmodulation ein resonanter elektrooptischer Modulator eingesetzt, was zu ei-

ner gesteigerten Zuverléssigkeit des Systems fiihrt.

4.2. Aktive Frequenzabstimmung des Systems

Die Frequenzabstimmung des Systems kann auf zwei Arten erfolgen. Die einfachste Art
der Frequenzabstimmung kann durch Anderung der Temperatur des Miser-Kristalls
erfolgen, der dazu auf einem Peltierelement montiert ist. Die Temperatur des Miser—
Kristalls wird iiber einen Temperaturrregler gesteuert, der eine Stabilitit der Temperatur
im mK Bereich erreicht. Die Temperatur kann auf einer Anzeige auf 0,1 K genau abge-
lesen werden. Zur Feinabstimmung der Temperatur befindet sich am Temperaturregler
ein Modulationseingang mit einer Empfindlichkeit von 1 K/V. Mit Hilfe der Temperatur
kann die Emissionsfrequenz des frequenzverdoppelten Nd:YAG—-Lasers in einem Bereich
von ca. 120 GHz durchgestimmt werden, was im konkreten Fall einer Temperatur von
281 bis 311 K entspricht. Der Temperaturabstimmkoeffizient betrdagt 7 GHz/K. Etwa al-
le 20 GHz erfolgt ein Modensprung des Lasers, da jeweils eine benachbarte Mode eine
hohere Verstiarkung erfihrt (siehe Abb. 4.2). Die oben angefithrten Werte sind spezi-
fisch fiir diesen Miser—Kristall und kénnen fiir andere Miser—Kristalle deutlich von den

hier bestimmten Werten abweichen. Aufgrund der Warmekapazitéit des Miser—Kristalls
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Abbildung 4.2.: Durchstimmverhalten des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers bei
Veranderung der Temperatur des Miser—Kristalls. Modenspriinge treten alle ~ 20 GHz
auf, der Temperaturabstimmkoeffizient liegt bei 7 GHz/K.

kann diese Art der Frequenzabstimmung nur langsam erfolgen. Bei Abstimmgeschwin-
digkeiten bis etwa 500 MHz/min kann das System linear folgen. Frequenzmodulationen
des Systems durch periodische Variation der Temperatur des Miser—Kristalls sind nicht
moglich.

Zur schnellen Frequenzabstimmung des Lasers ist auf dem Miser—Kristall eine diinne
Piezokeramik aufgeklebt. Beim Anlegen einer Spannung dehnt sich diese radial aus und
verursacht mechanische Spannungen im Miser—Kristall, welche die optische Wegliange
(Spannungsdoppelbrechung) im Resonator verdndert. Experimentell ergibt sich ein Ab-
stimmkoeffizient von ca. 1 MHz/V, wodurch sich im zuldssigen Spannungsbereich des
Piezos von 0 — 100V ein Abstimmbereich von 100 MHz ergibt. Mit Hilfe des Piezos
lassen sich Modulationsfrequenzen bis etwa 250 Hz realisieren. Bei héheren Frequenzen
und grofien Frequenzhiiben kann die Regelung der Frequenzverdopplung (aufgrund des
Tiefpaffilters in der Regelelektronik des Verdopplers und der geringen Modulations-
bandbreite des Piezos im Verdoppler) der Modulationsfrequenz durch den Piezokristall
am Miser—Kristall nicht folgen, und es kommt zu starken Amplitudenschwankungen der

frequenzverdoppelten Strahlung.
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4. FEigenschaften und Frequenzstabilisierung des Pumplasersystems

4.3. Linienbreite und Frequenzstabilitdt des

freilaufenden Lasers

Die Linienbreite des freilaufenden frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers wurde durch
Uberlagerung der Laserstrahlung zweier identischer Systeme ermittelt!. Dazu wurde et-
wa 1 mW der Ausgangsstrahlung beider Systeme auf einer Avalanche Photodiode (APD
in Abb. 4.3 mit 1 GHz Bandbreite) iiberlagert und von einem Spektrum—Analysator fou-
riertransformiert (siche Abb. 4.3(a)). Man erhilt ein frequenzaufgelostes Leistungsspek-
trum (Beatspektrum). Ein Beispielspektrum ist in Abb. 4.3(b) dargestellt. Die Zeit fiir
die Aufnahme betrug 100 ms (,,Sweeptime®) bei einer Detektionsbandbreite des Spek-

tumanalysators von 10kHz. Beide Laser zeigen in diesem Beispiel einen Frequenzun-

20Nd:YAG 1A
354 —|l~—— FWHM 10 kHz

404

-50]

26Nd:YAG 2 \\ ]

-55

-60 -

APD | ]
Spektrum- ™

e S e S T ER S m e e e e N
0 50 100 150 200 250 300 350

Analysator relative Frequenz [kHz]

(a) Experimenteller Aufbau. (b) Aufgenommenes Beatspektrum mit einer
LSweeptime* von 100 ms und 10 kHz Detekti-
onsbandbreite.

Abbildung 4.3.: Spektrale Eigenschaften des freilaufenden Nd:YAG—Lasers.

terschied von 110kHz. Die 3dB Halbwertsbreite des aufgenommenen Spektrums be-
tragt 10 kHz, entspricht also genau der Detektionsbandbreite des Spektrum—Analysators.
Deutlich ist in dem Spektrum eine Frequenzdrift des aufgenommenen Signals zu h6heren
Frequenzen zu erkennen. Messungen mit geringerer Filterbandbreite konnten aufgrund

der langeren Mefizeit und der zu groflen Frequenzdrift der freilaufenden Laser wahrend

'Der zweite frequenzverdoppelte Nd:YAG-Laser stand nur fiir kurze Zeit dem Institut zur Verfiigung.
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4.4.  Absorptionsspektroskopie am Jodmolekiil

der Messung nicht durchgefiihrt werden. Legt man fiir beide Laser ein lorentzférmiges
Frequenzspektrum zugrunde, so ergibt sich als oberer Wert fiir die Linienbreite des fre-
quenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers ein Wert von 5 kHz bei einer Meflzeit von 100 ms.

Um Aussagen iiber die Frequenzdrift der Lasersysteme zu gewinnen, wurde neben der
Messung der Linienbreite auch die Beatfrequenz mit einem Mikrowellenzéahler iiber einen
Zeitraum von mehreren Stunden gemessen. Bei den Messungen ergab sich eine Frequenz-
drift der Systeme von ca. 150 MHz in 2 Stunden. Nimmt man an, dafl die Frequenzen der
beiden Lasersysteme wéahrend der Messung nicht zufillig in die gleiche Richtung aber
mit unterschiedlicher Frequenzexkursion gedriftet sind?, ergibt sich eine Frequenzdrift
des Lasersystems von weniger als 100 MHz pro Stunde. Fiir den Aufbau einer Frequenz-
stabilisierung sollte daher der Frequenzhub des Piezokristalls auf dem Miser—Kristall als
Frequenzstellelement ausreichend sein. Unter Verwendung des Piezokristalls als einzigem
Frequenzstellelement sollte sich der frequenzverdoppelte Nd:YAG-Laser iiber mehrere
Stunden auf eine geeignete Referenz stabilieren lassen. Eine Stabilisierung der Frequenz
des Lasers ist fiir die spédteren Ramanlaser—Experimente in Kap. 6 von grofler Bedeutung.

Die verwendeten Methoden der Stabilisierung werden in Abs. 4.5.2 vorgestellt.

4.4. Absorptionsspektroskopie am Jodmolekiil

Um einen Uberblick iiber das Feinstrukturspektrum des Jodmolekiil im Durchstimmbe-
reich des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers zu gewinnen, wurden doppler—verbreiter-
te Spektren aufgenommen. Dazu wurden einige mW Laserstrahlung durch eine Zelle ge-
schickt und die Intensitét hinter der Zelle aufgezeichnet. Um quantitative Aussagen iiber
die Absorption machen zu kénnen, wurde die Laserleistung simultan mit aufgezeichnet.
Fluktuationen der Laserleistung (insbesondere in der Umgebung von Modenspriingen)
werden somit eliminiert und die Interpretation der Spektren vereinfacht. Zur Bestim-
mung der Absolutfrequenz werden die Z#hlergebnisse eines Wavemeters [Ohlenbusch
1987] verwendet. Das Frequenzintervall der gezeigten Spektren in Abb. 4.4 und Abb. 4.5
umfafit einen Bereich von 4cm™! (120 GHz). Die Frequenz wurde durch Anlegen einer
Spannungsrampe an den Modulationseingang des Temperaturreglers des Miser—Kristalls
durchgestimmt. Da der modensprungfreie Bereich des frequenzverdoppelten Nd:YAG—

Lasers nur 20 GHz betragt, mufite das Spektrum aus mehreren sich iiberlappenden FEin-

Die Richtigkeit dieser Annahme wird durch Abb. 4.12(b) bestérkt. Die wesentliche Frequenzdrift der
Lasersysteme wird durch periodische Schwankungen der Temperaturregelung hervorgerufen.
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4. FEigenschaften und Frequenzstabilisierung des Pumplasersystems

zelspektren zusammengesetzt werden, was erst durch die mitgeschriebene Absolutfre-

quenz moglich wird. In Abb. 4.4 ist das Spektrum des natiirlichen '27I,~Molekiils dar-

Linie Ubergang | FCF [em™1]
103
1104 | R(57) (32-0) | 31,4 | 18.786,6665
1106 | P(119) (35-0) | 28,5 | 18.787,1282
1105 | P(54) (32-0) | 31,4 | 18.787,7672
1107 | R(86) (33-0) | 30,6 | 18.787,2809
1108 | R(106) (34-0) | 29,6 | 18.787,3395
1109 | P(83) (33-0) | 30,6 | 18.787,8025
1110 | R(56) (32-0) | 31,4 | 18.788,3355
1111 | P(53) (32-0) | 31,4 | 18.788,4425
1112 | P(142) (37-0) | 25,9 | 18.788,6086
1113 | R(121) (35-0) | 28,5 | 18.789,2758
1114 | R(85) (33-0) | 30,6 | 18.789,9073
1115 | R(55) (32-0) | 31,4 | 18.789,9840
1116 | P(52) (32-0) | 31,4 | 18.790,0875

Tabelle 4.1.: Absorptionslinien im Durchstimmbereich des frequenzverdoppelten
Nd:YAG-Lasers in '*’I,. Die Linienzuordnung entspricht der Zuordnung in [Gersten-
korn u.a. 1991]; die Frequenzen wurden mit dem Programm Jodinespec [lodineSpec
2000] gerechnet. Es wurden nur Uberginge mit einem Franck-Condon-Faktor von
grofer 251072 beriicksichtigt.

gestellt. Die Zuordnung der Linien erfolgte mit Hilfe des Jodatlasses [Gerstenkorn u. a.
1978] bzw. mit dem Programm [lodinespec [IodineSpec 2000]. Die starken Jodiibergénge
im Durchstimmbereich des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers gehen von v” = 0 nach
v/ = 32 — 37, wobei die Ubergiinge nach v/ = 32 in diesem experimentellen Aufbau eine
Absorption von 100% erreichen. Die starken Uberginge im Durchstimmbereich des fre-
quenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers sind in Tabelle 4.1 mit Liniennummer laut Jodatlas,
Franck-Condon-Faktor und Ubergangsfrequenz zusammengefaft. Desweiteren stand ei-
ne Zelle mit einem Gemisch aus '2”J und dem radioaktivem 2?1, wie es als Abfall in der
Aufarbeitung radioaktiver Abfille anfillt, zur Verfiigung. Dadurch kommt es zur Bil-

1297, 12711297 und 1271, in der Zelle. Durch die Bildung mehrerer Isotopomeren

dung von
in der Zelle ist das Absorptionsspektrum bedeutend dichter. Die Ubergangsfrequenzen
wurden mit den Daten von [Gerstenkorn u. a. 1991] berechnet und sind in Tabelle 4.2 zu-

sammengefaft. Alle in Tab. 4.1 und 4.2 aufgelisteten Uberginge sind als Pumpiibergénge
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4.4.  Absorptionsspektroskopie am Jodmolekiil

fiir den Betrieb von Ramanlasern geeignet. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind

in Kap. 6 zu finden.

5], 127129 ]
Ubergang | FCF [em™] Ubergang | FCF [em™1]
‘103 103

R(143) (37-0) | 26,1 | 18.787,21 | R(52) (32-0) | 31,4 | 18.787,21
P(116) (35-0) | 28,7 | 18.787,66 | P(49) (32-0) | 31,4 | 18.787,28
R(102) (34-0) | 29,8 | 18.788,00 || R(133) (36-0) | 27,4 | 18.787,45
R(46) (32-0) | 31,4 | 18.788,13 | R(121) (35-0) | 28,6 | 18.787,72
P(43) (32-0) | 31,4 | 18.788,17 || R(104) (34-0) | 29,7 | 18.787,82
R(80) (33-0) | 20,7 | 18.788,64 | R(83) (33-0) | 30,7 | 18.788,21
P(99) (34-0) | 28,9 | 18.788,93 | P(80) (33-0) | 30,7 | 18.788,67
P(77) (33-0) | 29,7 | 18.789,03 | R(51) (32-0) | 31,4 | 18.788,72
P(129) (35-0) | 28,7 | 18.789,42 P(48) (32-0) | 31,4 | 18.788,79
R(45) (32-0) | 30,3 | 18.789,45 | P(101) (34-0) | 29,7 | 18.788,84
P(42) (32-0) | 30,3 | 18.789,49 | P(117) (35-0) | 28,6 | 18.789,42
R(118) (32-0) | 30,3 | 18.789,82 | P(141)(37-0) | 26,0 | 18.789,75

Tabelle 4.2.: Absorptionslinien im Durchstimmbereich des frequenzverdoppelten
Nd:YAG-Lasers in 2T, und *"T'?T; die Frequenzen wurden mit den Daten aus [Ger-
stenkorn u. a. 1991] gerechnet. Es wurden nur Ubergénge mit einem Franck-Condon—
Faktor von gréfier 251073 beriicksichtigt.
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4. FEigenschaften und Frequenzstabilisierung des Pumplasersystems

4.5. Frequenzstabilisierung des Pumplasers

Obwohl der frequenzverdoppelte Nd:YAG—Laser eine sehr geringe Frequenzdrift und ge-
ringe Linienbreite zeigt, ist es notwendig die Frequenzdrift des Lasers fiir die spéteren
Experimente an Ramanlasersystemen zu kompensieren. Hierbei bieten sich mehrere tech-
nische Moglichkeiten zur Frequenzstabilisierung an: Die Stabilisierung auf optische Reso-
natoren hoher Stabilitét, z.B mittels des Pound-Drever—Verfahrens (ein guter Uberblick
wird z.B. in [Hamilton 1989] gegeben), oder die Stabilisierung des Lasers auf atomare

oder molekulare Resonanzen.

Fiir die hier durchgefiihrten Untersuchungen an Ramanlasern ist die direkte (und fest-
frequente) Stabilisierung des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers auf Hyperfeinstruk-
turkomponenten molekularen Jods naheliegend und technisch einfacher zu realisieren, da
die Ramanlaser unmittelbar auf den Absorptionsiibergidngen des Jodmolekiils betrieben
werden. Im folgenden Abschnitt wird die Stabilisierung des Systems dargestellt. Dabei
wird zunéchst auf den Aufbau zur antikollinearen Sattigungsspektroskopie eingegangen,
die Erzeugung des Regelsignals zur Frequenzstabilisierung mittels Frequenzmodulations-
spektroskopie erlautert, die Funktionsweise der Stabilisierung beschrieben und dann die

Messungen zur erreichten Frequenzstabilitat vorgestellt und diskutiert.

4.5.1. Dopplerfreie Sattigungsspektroskopie am Jodmolekiil

Die Hyperfeinstrukturkomponenten eines Rotationsvibrationsiibergangs des Jodmole-
kiils sind bei Zimmertemperatur doppler—verbreitert. Sie iiberlappen stark und kénnen
somit in Absorptionsspektroskopie nicht aufgelost werden. Zur Spektroskopie und spéte-
ren Stabilisierung auf die Hyperfeiniibergéinge mufl daher eine dopplerfreie Spektros-
kopiemethode angewandt werden. Das Prinzip der Séttigungsspektroskopie ist in der
Literatur hinreichend beschrieben [Demtroder 1996]. Deshalb sollen hier nur kurz die
Grundlagen erldutert werden, soweit sie fiir das weitere Verstédndnis notwendig sind.
Sattigungsspektroskopie beruht auf der selektiven Séattigung inhomogen verbreiterter
Ubergénge z.B. in Molekiilen. In Gaszellen wird die Verbreiterung der Ubergéinge insbe-
sondere durch Dopplerverbreiterung eines Maxwell-Boltzmann verteilten thermischen
Ensembles hervorgerufen. Einstrahlen eines Lasers (L,..,: Pumplaser) in z-Richtung

pump *

mit der Frequenz v, in ein thermisches Ensemble bewirkt, dafl Molekiilen mit der

pump
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4.5.  Frequenzstabilisierung des Pumplasers

Geschwindigkeit v, der Laserstrahl um die Frequenz w’ = w ( 1+ %) verschoben

pump pump
erscheint. Stimmt man den Laser {iber die inhomogene Resonanz ab, so ist immer nur ei-
ne Geschwindigkeitsklasse der Molekiile mit der eingestrahlten Laserstrahlung resonant.
Der eingestrahlte Pumplaser sei so stark, daB der Ubergang geséttigt wird (siehe auch
Abschnitt 5.5 auf Seite 70 ). Strahlt man nun einen zweiten Laser (L,,...: Probelaser)
kollinear in das Medium ein und stimmt die Frequenz v,,.,. iber die gleiche Resonanz,
dann tritt fiir den Fall, dal L,,.,. mit der Geschwindigkeitsklasse wechselwirkt, die L

bereits gesittigt hat, im Absorptionssignal verminderte Absorption des Probelasers auf,

pump

der sogenannnte Lamb—Dip. Die Linienbreite des Lamp—Dips ist nur durch die homogene
Linienbreite gegeben. Strahlt man den Probelaser antikollinear zum Pumplaser ein, so
ist die Bedingung fiir gleichzeitige Resonanz:

v v
/ . z . z o /
wpump - wpump < 1 _'_ ;) =w pump ( 1 - ?) - wprobe

Verwendet man fiir beide Laser die gleichen Frequenzen (der Probelaser als Teilstrahl
des Pumplasers), so kann diese Bedingung nur fiir v, = 0 erfiillt werden. Der Lamp—Dip

erscheint dann bei der unverschobenen Frequenz wy = w(v, = 0).

In Abb. 4.6 ist schematisch der Aufbau zur antikollinearen Sattigungsspektroskopie
dargestellt. Uber eine Strahlteilerplatte wird ein Teil der Strahlung des frequenzver-
doppelten Nd:YAG-Lasers ausgekoppelt und iiber einen Polarisationsstrahlteilerwiirfel
(PST1) in zwei Teilstrahlen aufgeteilt. Der transmittierte Strahl dient als Probestrahl,
der am Polarisationsstrahlteiler reflektierte Strahl als Pumpstrahl. Das Teilungsverhalt-
nis der beiden Strahlen kann iiber eine \/2-Platte eingestellt werden. Der Probestrahl
durchlauft eine Jodzelle der Lénge | = 10cm mit temperaturstabilisiertem Seitenarm
zum Einstellen des Joddampfdrucks und wird nach Durchlaufen eines weiteren Pola-
risationsstrahlteilerwiirfels (PST2) auf einer breitbandigen Photodiode detektiert. Der
Pumpstrahl wird durch einen akustooptischen Modulator geschickt (AOM), der einen
Frequenzversatz pro Beugungsordnung der Strahlung von 80 MHz erzeugt. Die erste Beu-
gungsordnung des AOM (ca. 50% Effizienz) wird iiber einen Spiegel und einen Polarisa-
tionsstrahlteilerwiirfel (PST2) antikollinear mit dem Probestrahl zur Deckung gebracht.
Wird wie in Abb. 4.6 der AOM nicht verwendet und stattdessen der Pumpstrahl di-
rekt antikollinear durch die Jodzelle geschickt, so entsteht ein Séttigungsspektrum wie
Abb. 4.7(b) gezeigt. In Abb. 4.7(b) wurde ein mechanischer Chopper zur Detektion des

Sattigungssignals verwendet. Durch die ungeniigende optische Isolation von Pump— und
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Detektion Lamb-Dips
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Abbildung 4.6.: Aufbau zur antikollinearen Sattigungsspektroskopie und Frequenzstabi-
lisierung des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers. Die obere Hilfte der Abbildung
stellt die Detektion der Lamb-Dips dar, der untere Teil der Abbildung zeigt die Fr-
zeugung der Frequenzmodulation, die Detektion und Verarbeitung des Regelsignals.

Probestrahl als Folge der Antikollinearitét der Strahlen im Aufbau entsteht ein instabiler
kohérenter Untergrund, der das Signal-zu-Rauschverhéltnis verschlechtert. Ein Teil der
Pumpstrahlung kann durch reflektierende Flachen und die nicht vollstandig polarisieren-
de Wirkung der Polarisationsstrahlteilerwiirfel (1 : 1000 laut Hersteller bei 550 nm) auf
den Detektor gelangen, wo es zu Interferenz mit dem Probestrahl kommt. Die Amplitu-
de der Storung wird von der Amplitude und Phase der Pumpstrahlung bestimmt. Das
entstehende Hintergrundsignal héingt insbesondere auch von Abstand der Komponenten

im Aufbau und von Lufturbulenzen ab und fiihrt zu Signalamplituden, die die gleiche

PID HV

Intensitét, wie die zu detektierenden Sattigungssignale haben.
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4.5.  Frequenzstabilisierung des Pumplasers

Bei Verwendung des AOM (wie in Abb.
4.6) entsteht dagegen ein untergrund-
freies Sattigungsspektrum (4.7(c)). Die
Frequenzverschiebung der Pumpstrah-
lung durch Verwendung des AOMs von
Avyou = 80MHz (Awsony = 2 - 7 -
Av,oy) bewirkt jetzt, das die Interferenz
von Pump— und Probestrahlung als hoch-
frequentes Schwebungssignal auftritt, das
sich auf einem geeigneten Detektor durch
Wahl der Bandbreite zu Null mittelt, oder
bei frequenzselektiver Detektion durch
einen Mischer herausfillt.

Allerdings haben im Bezugssystem des
Molekiils mit der Geschwindigkeit v,
Pump— und Probestrahl jetzt folgende

Frequenzen:
Uy
Woump = (W + Awson) (1 + ;)
UZ
<'{}probc — C()(l - _)

C

Fiir Molekiile mit der Geschwindigkeit

Aw aoM
Aw aAoM+2w

gleich. Der Lamb-Dip liegt dann aller-

v, = ¢ sind W pump UNd W Lrope

dings nicht bei der Frequenz wy, sondern
ist um w = wy — A“’% verschoben, hier
also um 40 MHz. Diese Frequenzverschie-
bung ist fiir die spateren Experimente an
den Ramanlasersystemen nicht von Be-

deutung, da die Dopplerbreite der einzel-

Abbildung 4.7.:

(@)
a
o} 15
1.0 (b]
E 08
=
u
I~
= 06
®
5
o 044
£
g
g 024
0.0
T T T T T T T T T T
-100 0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
1.0+ rel. Frequenz [MHz]
0.8 (C]
£
g 06
x
% 0.4
[]
=4
kel
n
c 0.2
g
3
R
0.2

: T —— —— —— T —— ]
-100 0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
rel. Frequenz [MHz]

Sattigungsspektrum der
R(56)(32-0) in antikollinearer Anordnung.
(a) Position der einzelnen Hyperfeinkom-
ponenten, (b) Spektrum ohne Einsatz ei-
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trum mit akustooptischem Modulator.

nen Ubergiinge viel groBer ist, als der durch den AOM verursachte Frequenzversatz.

Die Alternative zur Vermeidung von Interferenzen auf dem Detektor stellt die nicht ex-

akt antikollineare Anordnung von Pump— und Probestrahlung (unter einem Winkel )
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dar. Dies fithrt allerdings zu einer Verringerung des Uberlagerungsvolumens zwischen
Pump— und Probestrahl, wodurch das Signal-zu—Rauschverhéltnis verschlechtert wird.
Zur Kompensation miissen dann ldngere Absorptionszellen und grofiere Laserstrahlquer-
schnitte verwendet werden. Eine Trennung von Pump— und Probestrahl vor dem Detek-
tor fithrt auflerdem zu groBleren optischen Weglédngen. Bei einem Strahldurchmesser von
2mm und einem Kreuzungswinkel von 1° ist minimal 1 m fiir die Trennung der beiden
Strahlen notwendig. Der Kreuzungswinkel zwischen beiden Strahlen fithrt zu einer nicht
vollstéandigen Kompensation des Dopplereffektes, die Linienbreite des zu detektierenden
Ubergangs wird um Awg.aoppier & @AWpoype (fiir kleine Winkel o) verbreitert.

Durch den hier vorgestellten Aufbau ist es moglich die einzelnen Hyperfeiniibergéinge
des Jodmolekiils mit hohem Signal-zu—Rauschverhéltnis zu detektieren. Allerdings ist
die Profilform der Lamp-Dips nicht zur Stabilisierung geeignet, da sie eine gerade Sym-
metrie beziiglich der Frequenzachse aufweisen und daher eine Stabilisierung auf das
Maximum der Lamb-Dips erfolgen miifite. Da dieser Regelpunkt nicht stabil ist, miissen
die Signale in eine ungerade und somit fiir eine Regelung geeignete Symmetrie iiberfiihrt

werden. Hierzu wird Frequenzmodulationsspektroskopie als Verfahren angewendet.

4.5.2. Frequenzmodulationsspektroskopie

Zur Frequenzmodulationsspektroskopie wird der experimentelle Aufbau durch einen
elektrooptischen Modulator (EOM) im Probestrahl erweitert (unterer Teil von Abb. 4.6),
bzw. es wird die bereits vorhandene Phasenmodulation des frequenzverdoppelten Nd:YAG—
Lasers verwendet. Eine Phasenmodulation des Probestrahls erzeugt einen Kamm von

Seitenbdandern im Frequenzabstand dvgey zum Trager mit der Frequenz w.

E = Ejsin(wt + Fsin(dvgout)) (4.1)
= F <Z Jn(B) sin(w + ndvgoy )t + Z(—l)"Jn(ﬁ) sin(w — néuEOM)t> (4.2)

Jn(0) sind die Besselfunktionen der n.ten—Ordnung. 3 beschreibt die maximal erzeugte
Phasenabweichung und wird auch Modulationsindex genannt. Fiir Modulationsindices
von (§ < 1, wie sie in der Praxis auftreten, vereinfacht sich Gleichung (6.5), da nur die
Besselfunktionen Jo(3) ~ 1 und J;(3) ~ £ beriicksichtigt werden miissen. Das Spektrum

des Probestrahls besteht dann im Wesentlichen aus dem Tréger der Frequenz w und zwei
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Seitenbéandern bei den Frequenzen w + dvgoy (Abb. 4.8).
Die Leistung der Seitenbénder hoherer Ordnung kann vernachléssigt werden. Glei-

chung (6.5) vereinfacht sich dann zu:
E = E, (sin(wt) + gsin(wt + gout) — gsin(wt - 5VEOMt)) (4.3)

Die Photodiode detektiert vom Probestrahl ein Signal das proportional zum Quadrat
der elektrischen Feldstérke ist. Es enthélt somit bei ausreichender Bandbreite des Detek-
tors die Schwebungssignale der beiden Seitenbénder mit dem Hauptband. An Gleichung
(4.3) sowie in Abb. 4.8 erkennt man eine Phasendifferenz der beiden Seitenbénder von
7 zueinander (im Gegensatz zur Amplitudenmodulation, wo die beiden Seitenbénder in

Phase schwingen).

Die Schwebungssignale zwischen Seitenbéndern

und dem Tréger interferieren bei idealer Fre- -
quenzmodulation somit zu Null. Stimmt man w
aber den Laser iiber die Resonanz einer Spek-
trallinie, wechselwirkt jeweils nur eine Fre- W+

quenzkomponente mit der Resonanz. Die wech-

selwirkende Frequenzkomponente wird absor- W=OMou

»

biert (_ bzw. oy ) und erfiahrt eine Phasenver-
schiebung (¢_, ¢o, ¢). Die Indices — und

+ stehen fiir unteres und oberes Seitenband,

Frequenz

Abbild 4.8.: F kt d
der Index 0 fiir die Tragerfrequenz. Durch die e FOAUEnZEDERTITTL €68
Probestrahls.

Absorption eines Seitenbandes verkleinert sich

die Amplitude des entsprechenden Summanden in Gl. (4.3). Durch die Dispersion des
Mediums erfahrt die transmittierte Frequenzkomponente eine Phasenverschiebung ¢.
Auf der Photodiode heben sich dann die Schwebungen der beiden Seitenbénder mit dem
Tréager nicht mehr auf. Es entsteht ein Signal am Detektor bei der Modulationsfrequenz.
Das Detektorsignal wird wie in Abb. 4.6 durch einen doppelt balancierten Mischer mit
dem in der Phasenlage verschiebbaren Referenzsignal phasenempfindlich gleichgerichtet.
Aus diesem Signal kénnen relativ zur Phasenlage des detektierten Signals und des Refe-
renzsignals zwei unterschiedliche Signale gewonnen werden. Das Absorptionssignal ergibt

sich aus der Differenz der Absorption der beiden Seitenbénder (a_ —a ), das Dispersions-
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ignal ist 90° phasenverschoben und ergibt sich aus der Differenz der Phasenverschiebung
des Trégers und den Phasenverschiebungen der beiden Seitenbander (¢4 +¢_ —2¢). Die
resultierenden Linienformen lassen sich durch Ratengleichungsmodelle oder unter Ein-
beziehung von Kohérenzeffekten im Dichtematrixformalismus berechnen [De Voe und
Brewer 1982, Schenzle u.a. 1982]. Aus dem Ratengleichungsmodell [Schenzle u. a. 1982]

ergeben sich folgende Beziehungen fiir Absorptions— und Dispersionssignal:

Absorption:
F(;VEOM

1(Q) Q 4.4

( ) X [(Q - %5VEOM)2 —|—F2} [(Q+ %5VEOM)2 _|_F2} ( )
Dispersion:

1 02 — (Lovpon)? + T2
I(Q Q - 2 4.5
( ) X _QQ+F2 [(Q_ %5VEOM)2+F2] [(Q+ %5VEOM>2+F2] ( )

Hierbei ist T' die Linienbreite des Ubergangs und Q = w — wy die Verstimmung der La-
serfrequenz von der Resonanz.

Abbildung 4.9 zeigt fiir die Absorptions— und Dispersionssignale fiir zwei unterschied-
liche Quotienten von Modulationsfrequenz zu Linienbreite. In Abb. 4.9(a) und 4.9(b)
ist 5”‘“3% = 30. Man erkennt im Absorptionssignal deutlich die beiden Maxima bei ei-
ner Verstimmung von der Resonanz, die der halben Modulationsfrequenz entsprechen.
Da beim Durchstimmen der Laserfrequenz Tréager und Seitenband mit der gleichen Ge-
schwindigkeitsklasse wechselwirken, erscheinen auf Grund der Dopplerverschiebung die
Seitenbédnder im halben Seitenband-Abstand ‘SVE—QOM. Das Dispersionsignal zeigt auf der
Resonanz einen steilen Nulldurchgang und bei halber Modulationsfrequenz zwei Neben-
maxima mit ebenfalls steilen Nulldurchgéngen. Verringert man ‘S”E’% auf einen Wert
von 3, dann liegen Triager und Seitenbénder in der Gréfenordnung der Linienbreite des
Ubergangs und es kommt zu einer Uberlagerung der einzelnen Frequenzanteile, wie in
Abb. 4.9(c) und 4.9(d) erkennbar. In Abb. 4.10(a) bis 4.10(b) sind die experimentell er-
haltenen Linienformen am Beispiel der Komponente a;5 der R(56)(32-0) in Absorption
bzw. Dispersion dargestellt unter Verwendung der internen Modulation von 29,1 MHz,
die Abb. 4.10(c) und 4.10(d) zeigen die Signalformen unter Verwendung des EOMs mit
5,07 MHz.

Das Signal wurde mit einer Pumpleistung von 1 mW und einer Leistung im Probestrahl

von 250 uW aufgenommen, also einem Pump— Probeverhéltnis von 1 : 4. Die Leistungs-
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dichte betragt ~ 1,5:;‘:1[/2. Die Anpassung der experimentell erhaltenen Daten an die
theoretischen Linienformen aus Gl. (4.4) und (4.5) ergibt eine experimentelle Linien-
breite von 1,8 MHz. Der Vergleich mit den theoretischen Daten aus der Literatur (siehe
auch Abschn. 3.3.1) ergibt folgendes: Fiir eine Seitenarmtemperatur von 2°C ergibt sich
ein Joddampfdruck von 5Pa, woraus sich eine Druckverbreiterung von ca. 0,75 MHz
ergibt. Unter Beriicksichtigung der natiirlichen Linienbreite des Ubergangs von 0, 5 MHz

[Vigte u. a. 1981], sowie der Flugzeitverbreiterung und Justageungenauigkeiten von ca.

04 0.4
02 02
= =
£ <
w w
2 004 £ 00
g z
S 024 S 02
044 0.4
T T T T T T
20 0 20 20 0 20
Frequenz Q [MHz] Frequenz Q [MHz]
(a) Absorptionssignal fiir dvgonm/T" = 30 (b) Dispersionssignal fiir dvgoy /T = 30
04 0.4
02 02
= =
£ €
w w
£ 001 £ 001
E z
2 02 2 02
04+ 0.4
T T T T T T
20 0 20 20 0 20
Frequenz Q [MHz] Frequenz Q [MHz]
(c) Absorptionssignal fiir dvgoy /T = 3 (d) Dispersionssignal fiir dvgom /T = 3

Abbildung 4.9.: Signalformen bei Frequenzmodulationsspektroskopie fiir vy /I = 30
und 0oy /I = 3.
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I(Q) [willk. Einh.]
1(Q) [willk. Einh.]

20 40 0 10 20 20 -0 0 10 20
Frequenz Q [MHz] Frequenz Q [MHz]
(a) Absorptionssignal bei 29,1 MHz (b) Dispersionsignal bei 29,1 MHz
£
= i
& £ ]
£ =
= g |
g =
20 10 0 10 20 20 0 0 10 20
Frequenz Q [MHZ] Frequenz Q [MHZz]
(¢) Absorptionssignal bei 5,07 MHz (d) Dispersionsignal bei 5,07 MHz

Abbildung 4.10.: Absorption— und Dispersionssignal unter Verwendung der internen Mo-
dulation des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers. Modulationsfrequenz: 29,1 MHz,
Linienbreite der Resonanz 1,8 MHz, Joddampfdruck: 5Pa (Temperatur des Seiten-
arms: 2°C ). Die Punkte stellen die Messwerte dar, die durchgezogene Linie die theo-
retische Kurve nach Gl.(4.4)und (4.5), wobei nur die Signalamplitude angepafit wurde.

0,15 MHz ergibt sich eine Gesamtlinienbreite von 1,4 MHz. Séattigungseffekte tragen also
bei den gezeigten Spektren wesentlich zur Vebreiterung der Struktur bei. Die Abweichun-
gen der theoretischen Kurve in Abb. 4.10(b) von den Messpunkten erklart sich dadurch,
daB in den Gleichungen (4.4) und (4.5) die Losung fiir das Ratengleichungsmodell ange-

geben ist. Beriicksichtigt man kohérente Effekte, so wird die Signalform leicht verdndert,
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was sich insbesondere auf die Struktur in der Umgebung des halben Seitenbandabstan-
des auswirkt [Schenzle u.a. 1982].

In Abb. 4.11 sind zwei Hyperfeinstrukturspektren der R(56)(32-0) in Dispersion dar-
gestellt, wobei das Spektrum in 4.11(a) mit der internen Modulation des frequenzver-
doppelten Misers aufgenommen wurde, Abb. 4.11(b) zeigt das Spektrum unter Ver-
wendung des externen EOMs mit einer Modulationsfrequenz von 5,07 MHz. In Abb.
4.11(a) erkennt man, daff nur die einzelstehenden Komponenten ay,a;9,a;5 der Hyperfein-
strukturaufspaltung vollstéandig aufgelost werden. Die HFS-Komponenten mit Frequenz-
absténden in der Groflenordnung der Modulationsfrequenz kénnen nicht mehr komplett
aufgelost werden. Es kommt zur Uberlagerung der einzelnen Dispersionssignale, so daf
die zentralen Nulldurchgénge der einzelnen HFS-Komponenten in der Frequenz verscho-
ben bzw. teilweise ausgeloscht werden. Eine Stabilisierung auf diese Komponenten ist
somit nicht moglich. Das Spektrum mit der Modulationsfrequenz von 5,07 MHz in Abb.
4.11(b) zeigt mit Ausnahme der Komponenten as/ay (Av = 0,7 MHz [Arie und Byer
1993)) alle HFS-Komponenten aufgelost. Hier ist eine Stabilisierung auf alle Komponen-

ten moglich.
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Abbildung 4.11.: Hyperfeinstrukturspektrum der R(56)(32-0) aufgenommen in Disper-
sion mit der internen Modulation des frequenzverdoppelten Nd:YAG—Lasers und mit
externer Modulation durch einen EOM. Der Joddampfdruck betrug 5 Pa (2° C Sei-

tenarmtemperatur).
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4.5.3. Ergebnisse der Stabilisierung

Die im vorherigen Abschnitt beschriebene Frequenzmodulationsspektroskopie an der
Jod—Hyperfeinstruktur liefert bei den Absorptions— und Dispersionssignalen eine Struk-
tur, die zur Stabilisierung des Lasers geeignet ist. Beide Signalformen haben ungera-
de Symmetrie und einen Nulldurchgang an der Resonanzstelle wy und somit kann aus
dem Vorzeichen des Signals die Richtung der Frequenzabweichung gewonnen werden.
Wegen der hohen Flankensteilheit des Dispersionsignals im zentralen Nulldurchgang
wird das Dispersionsignal verwendet. Im Experiment wird deshalb der Aufbau in Abb.
4.6 um einen Proportional-Integral-Differential-Regler (PID-Regler, [Lutz und Wendt
1998]) erweitert. Das Dispersionsignal wird als Fehlersignal an den Eingang des PID-
Reglers und das Ausgangsignal des PID-Reglers (das Regelsignal) wird iiber einen Hoch-
spannungsverstirker (HV) an den Piezokristall des Miser—Kristalls gegeben. Zur Sta-
bilisierung des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers hat sich folgende Vorgehensweise
bewéhrt. Zunédchst fihrt man die gewiinschte dopplerverbreiterte Absorptionslinie durch
manuelles Einstellen der Temperatur (siche Abschnitt 4.2) des Miser—Kristall am ent-
sprechenden Temperaturregler an, die Spannung am Piezokristall stellt man auf einen
mittleren Wert. Dann stimmt man durch Anlegen einer stabilen Spannung (z.B. durch
den D/A-Wandler einer Mefidatenerfassung) an den Modulationseingang des Tempera-
turreglers die Frequenz auf die gewiinschte Hyperfeinkomponente. Durch Verdnderung
der angelegten Piezospannung wird die feine Frequenzabstimmung des Lasers vorge-
nommen und beim Erreichen des zentralen Nulldurchgangs des Dispersionsignals die
Verstarkung des Proportionalanteils am PID—-Regler langsam eingeschaltet. Der Laser ist
somit auf die Hyperfeinkomponente stabilisiert. Bei stabilisiertem Laser werden dann die
Regelparameter fiir die einzelnen Regelanteile optimiert. Die Verstéirkung der Riickkopp-
lung wird dabei so gewéhlt, dal gerade keine Regelschwingungen im Riickkoppelkreis
auftreten. Die Frequenz der Regelschwingung ist ein Maf fiir die Regelbandbreite des
Riickkoppelkreises und liegt bei 250 Hz. Oberhalb dieser Frequenz werden Storungen der
Laserfrequenz nicht mehr unterdriickt. Die Regelbandbreite ist bei der hier verwendeten
Art der Stabilisierung der Laserfrequenz durch den auf den Miser—Kristall aufgebrach-
ten Piezokristall limitiert. Der Tiefpafi—Charakter des Lock—In, sowie die verwendeten
Zeitkonstanten des Reglers beschrénken nicht die Bandbreite der Regelung. Detailier-
te Untersuchungen von Frequenz— und Phasengang wurden nicht durchgefiihrt, da dies

den Einsatz eines Netzwerkanalysators erfordert. Die P—, I- und D—Anteile werden un-
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ter Beobachtung des Regelsignals iterativ optimiert. Zur Beurteilung der erreichten Fre-
quenzstabilitdt wurde das Ausgangssignal des Lock—In—Verstérkers bei geschlossenem
Regelkreis aufgezeichnet und in Frequenzschwankungen umgerechnet.

In Abb. 4.12(a) ist das Frequenzrauschen bei geschlossenem Regelkreis fiir einen Zeit-
raum von einer Stunde dargestellt. Die Mepunkte wurden alle 10 ms aufgenommen. Die
Messung des Frequenzrauschens ergibt fiir den Zeitraum von einer Stunde eine Stan-
dardabweichung von ¢ = Arv = 150 Hz, wobei die maximale Frequenzabweichung 750 Hz
betrug. Rechnet man diese Frequenzschwankungen in die relative Stabilitdt bei einer
Tréagerfrequenz von v = 563, 7 THz um, so erhélt man % ~ 3-10713. Die umgerechnete
Frequenzexkursion bei geschlossenem Regelkreis liegt deutlich unter 1 kHz und ist mehr
als ausreichend fiir die spéter vorgestellten Untersuchungen an den Ramanlasersystemen
in Kap. 6.

Konkrete Aussagen iiber die erreichte absolute Frequenzstabilitdt lassen sich allerdings
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(a) Frequenzrauschen bei ge- (b) Piezospannung bei ge-
schlossenem Regelkreis. schlossenem Regelkreis.

Abbildung 4.12.: Frequenzrauschen und Regelsignal bei geschlossener Regelschleife.

nur durch Vergleich mit einer hochstabilen Referenz, z.B. einer Cavity hoher Giite oder
durch Aufbau eines weiteren iodstabilisierten frequenzverdoppelten Nd:YAG—-Lasers und
Messung der Beatfrequenz zwischen beiden Systemen machen. Die hier vorgestellte Mes-
sung trifft eine Aussage iiber die Qualitdt der Regelschleife. Driften und Offsets des
Nullpunktes kénnen bei geschlossener Regelschleife nicht detektiert werden. Allerdings
wurden einige bekannte und detektierbare frequenzverschiebende Effekte sorgféltig {iber-
priift und wenn moglich unterdriickt. Durch die Stabilisierung der Temperatur des Sei-

tenarms auf besser als 10 mK [Richling 1990] und eine stabile Raumtemperatur wird die

64



4.5.  Frequenzstabilisierung des Pumplasers

Druckverschiebung der Hyperfeinstrukturiibergéinge von etwa 5 kHz/Pa [Bodermann
1998] auf Werte von weniger als 1 Hz verringert (angenommene Seitenarmtemperatur:
2° C). Ein weiterer frequenzverschiebender Effekt tritt durch die AC-Stark Verschiebung
[Autler und Townes 1955, Townes und Schawlow 1975] auf und wurde von Bordé u. a.
[1979] an der Hyperfeinstruktur des Jodmolekiils nachgewiesen. Die Frequenzverschie-
bung wurde in [Bordé u.a. 1979] fiir Komponenten der P(13)/R(15)(43-0) zu 5kHz bei
1mW/mm? (Pump-Probe-Verhiltnis 1 : 5, Strahldurchmesser 2mm) bestimmt. In einer
aktuelleren Arbeit bestimmte Braxmaier [1997] die Verschiebung von Komponenten der
R(56)(32-0)3 mit 50\}{%—6\] bei Strahldurchmessern von 1 mm und einem Verhéltnis von

Pump— und Probestahl von 1 : 3. Die Position des zentralen Nulldurchgangs der Hyper-
feinkomponenten durch die AC-Stark Shift ist somit empfindlich von der eingestrahlten
Pumpleistung abhéingig. Eine Anderung der eingestrahlten Leistung von 10 uW bei in
diesem Aufbau verwendeten Strahldurchmessern von 2 mm bewirkt eine Frequenzénde-
rung von =~ 1,5kHz, was fiir den Fall dieser Arbeit eine Amplitudenstabilitit des Laser-
systems von 1% voraussetzt. Deshalb ist bei den Stabilitdtsmessungen auf eine optimale
Einstellung der Verdopplerregelung und damit auf eine stabile Ausgangsleistung geach-
tet worden. Die Regelung erreichte eine Amplitudenstabilitdt der Ausgangsleistung von
ca. 1% und ist damit vermutlich der limitierende Faktor fiir die Stabilitit der Absolut-
frequenz im derzeit verwendeten Aufbau. Als weitere Quelle fiir Unsicherheiten in der
Frequenzstabilisierung mufl der AOM betrachtet werden. Der Pumpstrahl wird durch
den AOM mit einer festen Frequenz an— und ausgeschaltet. Das Verhéltnis von ein— zu
ausgeschalteten Zeiten betragt idealerweise 50% und wird als Duty—Cycle bezeichnet.
Weicht der Duty—Cycle von diesem Wert ab, so resultiert daraus ein Offset am Ausgang
des Lock-In. Variert der Duty-Cycle, so treten am Lock-In-Ausgang variierende Off-
sets auf. Um dies zu iiberpriifen, wurde das Licht aus der 1. Beugungsordnung des AOM
auf eine Photodiode gegeben und vom Lock—In heruntergemischt. Es konnten dabei iiber
Zeitraume von Stunden weder Offsets noch Schwankungen des Lock—In—Signals gemessen
werden. Desweiteren kénnen Anderungen der AOM-Frequenz zu einer Verschiebung des
zentralen Nulldurchgangs der Hyperfeinstrukturkomponenten fithren. Laut Datenblatt
der AOM-Leistungsendstufe sollte die Zeitbasis des integrierten Oszillators bei einer
Tragerfrequenz von 80 MHz um nicht mehr als 10 Hz schwanken. Die Auswirkungen auf

die Position des zentralen Nulldurchgangs der Hyperfeinstrukturkomponenten halbiert

3Die Werte von [Bordé u.a. 1979] und [Braxmaier 1997] sind wegen unterschiedlicher molekularer
Parameter (z.B. Dipolmoment) nicht unmittelbar vergleichbar.
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sich bedingt durch den Aufbau und ergibt daher einen Wert von 5 Hz. Diese Unsicher-
heit der Frequenzposition liele sich durch Einsatz einer besseren externen Zeitbasis leicht
verringern. Als letzte Ursache fiir Frequenzinstabilitédten ist der EOM zu nennen. Ne-
ben der gewiinschten Phasenmodulation der Probestrahlung verursacht ein EOM auch
immer parasitire Amplitudenmodulation (RAM= Residual Amplitude Modulation) des
Lichtes, dessen Stérke empfindlich von der Eingangspolarisation des Lichtes abhéngt
und zu Offsets am Lock-In—Ausgang fithrt. Zur Minimierung der Amplitudenmodula-
tion wurde das Amplitudenspektrum der Probestrahlung hinter dem EOM mit einem
Spektrum—Analysator gemessen und die Kombination aus Polarisationsstrahlteiler und
EOM (Abb. 4.6) auf minimale Amplitudenmodulation justiert. Auf kurzen Zeitskalen
kann daher die Amplitudenmodulation des EOM vernachléssigt werden. Systematische
Aussagen zu den Auswirkungen dieser Effekte lassen sich allerdings nur durch Vergleich
mit einer weiteren Referenz mit vergleichbarer Stabilitdt machen. Den limitierenden
Faktor in der Stabilitdt auf kiirzeren Zeitskalen stellt die Leistungsstabilitdt des fre-
quenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers dar, auf lingeren Zeitskalen (mehrere Stunden bis
Tage) wird die parasitdre Amplitudenmodulation des EOMs zu Driften des zentralen

Nulldurchgangs der Hyperfeinstrukturkomponenten fithren.

In Abb. 4.12(b) ist die am Piezokristall anliegende Regelspannung dargestellt. In
der Abbildung erkennt man ein periodisches Schwanken der Regelspannung mit einer
Amplitude von ca. 18V (=18 MHz) und einer Periodendauer von 12 Minuten, die auf
die Schwankungen der Temperatur des Miserkristalls zuriickzufiihren sind. Fiihrt man
diese Schwankungen ausschliefllich auf Temperaturschwankungen zuriick, so ergibt sich
hieraus eine Schwankungsbreite der Temperatur am Miserkristall von 2,5 mK. Deswei-
teren erkennt man in Abb. 4.12(b) eine Uberlagerung der periodischen Schwankungen
mit einer linearen Drift der Regelspannung zu héheren Spannungswerten. Der Effekt,
daBl zu héheren Spannungen nachgeregelt werden muf}, ist bei allen Stabilitdtsmessun-
gen in vergleichbarer Weise aufgetreten. Hierbei handelt es sich vermutlich um eine
Ermiidung des Piezokristalls bei einer konstant anliegenden Spannung, wie sie bei na-
hezu allen Piezotypen zu beobachten ist. Die in Abb. 4.12 dargestellte Messung wurde
nach einer Warmlaufzeit des Lasers von 8 Stunden an einem Wochenende vorgenommen.
Unter diesen Bedingungen la8t sich das System etwa 5 — 6 Stunden nur durch Regelung
der Piezospannung auf eine Hyperfeinkomponente stabilisieren. Fiir die Stabilisierung

auf langeren Zeitskalen mufl dann die Temperaturregelung des Miserkristalls zur Rege-
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lung von langsamen Driften des Lasersystems mit einbezogen werden. Als alternatives
Frequenzstellelement, das auch fiir schnelle Regelungen mit hoher Bandbreite geeignet
ist, kann der Diodenstrom der Pumpdioden verwendet werden, da ein unmittelbarer
Zusammenhang zwischen Diodenstrom und Ausgangsfrequenz des Misers besteht. Die
Stabilisierung des Lasers nach einer kurzen Warmlaufzeit und wéhrend des normalen
Laborbetriebs beschrankt die Stabilisierungszeit wegen groflerer Schwankungen des Sy-
stems (hohere Drift der Temperatur, akustische Storungen) auf etwa eine Stunde.

Zur Einordnung des in dieser Arbeit vorgestellten Experimentes sind in Tabelle 4.3 einige
Experimente zur Stabilisierung von frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasern aufgelistet.
Es handelt sich bei den in Tab. 4.3 aufgefithrten Experimenten um Doppelaufbauten,
wodurch ein direkter Vergleich der beiden stabilisierten Laser durch Zahlen der Diffe-
renzfrequenz (Beat—Messung) der Laserfelder moglich wird. Ye u.a. [1997] haben einen
jodstabilisierten Nd:YAG-Laser mit einem auf CyH D stabilisierten Nd:YAG-Laser bei
1064 nm verglichen. Als Ma$ fiir die Stabilitat wird die Allan—Varianz [Allan 1966] o(7)
angegeben. Sie ist ein Mafl fiir mittlere Frequenzabweichung o von zwei Oszillatoren
in zwei direkt aufeinanderfolgenden MeBintervallen der Lénge 7 und ist in der dritten
Spalte von Tab. 4.3 angegeben. Derzeit werden mit jodstabilisierten Nd:YAG-Lasern
bei einer Zelllinge von 1,2m und Seitenarmtemperaturen von —20° C Stabilitdten von
o(100s) = 6,5 - 107" [Ye u.a. 1999] erreicht. Der in dieser Arbeit vorgestellte Aufbau
diirfte eine Frequenzstabilitit erreichen, die in der Groflenordnung der Stabilitdten von
Arie und Byer [1993] und Galzerano u. a. [1999] liegt, da die experimentellen Daten und
verwendeten Geréte etwa vergleichbar sind.

Die hohe Stabilitdt der Lasersysteme, die in den Arbeiten von [Eickhoff und Hall 1995,

Referenz Vergleich | Allan Varianz o(7) | MeB- | Zellldnge | Seiten—
dauer armtemp.
[Arie und Byer 1993] L/1, 2,3-10713(32s) lh| 0,1m +20°C
[Eickhoff und Hall 1995) | L/, | 6,5-10-'4(100s) 7| L2m | —20°C
[Ye u.a. 1997] I,/CoHD | 1,0-10~4(800s) oh | 1,2m | —20°C
[Galzerano u. a. 1999] I/ 1, 8- 1071(100s) 0,5h | 0,5m —15°C
[Ye . a. 1999] L/I, | 6,5-107'5(100s) | 1,6h| 1,2m | —20°C

Tabelle 4.3.: Vergleich der bislang erreichten Stabilitdten von jodstabilisierten frequenz-
verdoppelten Nd:YAG—Lasern.

Ye u. a. 1997; 1999] berichtet wird, unterscheidet sich in der erreichten Stabilitit deutlich
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von den beiden anderen Experimenten in Tab. 4.3. Die hohe Stabilitdt der Lasersyste-
me wird durch erhohten experimentellen Aufwand erreicht. So wird in den Arbeiten
von Eickhoff und Hall [1995], Ye u.a. [1997; 1999] (alle Arbeiten wurden in der Grup-
pe von J.L. Hall durchgefiihrt) die Verdopplung der Grundwelle des Nd:YAG-Lasers in
Ringresonatoren durchgefiihrt, wodurch eine bessere Amplitudenstabilitéit als in Steh-
wellenresonatoren erreicht wird. Zusétzlich wird die Ausgangsamplitude der stabilisier-
ten Strahlung noch aktiv geregelt. Zur schnellen Frequenzkontrolle wird teilweise nicht
das Lasersystem direkt in der Frequenz korrigiert. Die schnellen Fluktuationen werden
durch Regelung eines externen AOM’s vorgenommen. Der Einsatz sehr langer Jodzel-
len ermoglicht niedrige Dampfdriicke bei dennoch hohem Signal-zu-Rausch—Verhéltnis,
wodurch eine niedrige Modulationsfrequenz fiir die Frequenzmodulationsspektroskopie
moglich wird. Dadurch kann die Flankensteilheit des Dispersionsignals um mindestens
eine Groflenordnung erhéht werden, was zu einer deutlich verbesserten Frequenzdiskri-

minierung fiihrt.
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Nach der Einfithrung in die Theorie der Ramanlaser in Kapitel 2 werden jetzt die
theoretischen Aspekte zur Theorie der Ramanlaser vertieft dargestellt. Zur Beschrei-
bung der Ramanlaser wird der Dichtematrixformalismus fiir das A—férmige Dreiniveau—
Laserschema verwendet. Eine vollstindige Beschreibung der Ramanlaser im Dichte-
matrixformalismus wurde erstmals von Wellegehausen [1979] durchgefiihrt. Um einen
quantitativen Vergleich zwischen der Theorie und den experimentellen Ergebnissen zu
ermoglichen, war es jedoch notwendig, den in Wellegehausen [1979] vorgestellten Forma-
lismus zu erweitern. Insbesondere wurde die Hyperfeinstrukturaufspaltung des Pump—
und Ramaniibergangs, die Propagation und Absorption der Pumpstrahlung im Medium
beriicksichtigt. Die im folgenden verwendeten Schreibweisen sind aus der Veroffentli-
chung von Wellegehausen [1979] iibernommen worden. In diesem Abschnitt wird der
allgemeine Ausdruck des Verstarkungskoeffizienten eingefithrt und an Beispielen das
Verhalten der einzelnen Verstirkungsbeitrige diskutiert. Anschliefend werden die Aus-
wirkungen der Hyperfeinstrukturaufspaltung des Pump— und Ramaniibergangs auf die
Struktur des Ramanlaserspektrums besprochen. Um quantitative Aussagen iiber die
Grofle der zu erwartenden Verstirkungskoeffizienten machen zu kénnen, wird nachfol-
gend ein Ausdruck fiir die makroskopische Verstarkung angegeben. Wegen der grofien
Absorption im Medium mufl bei der Bestimmung der makroskopische Verstarkung die
z—Abhéngigkeit der Pumpstrahlung beriicksichtigt werden. Daher wird am Ende dieses
Kapitels die Propagation der Pumpstrahlung durch das Medium und die dadurch re-
sultierende Absorption diskutiert. Mit Hilfe des vorgestellten Formalismus wurden zur
Beschreibung der Pumpabsorption und der makroskopischen Verstdrkung Rechenpro-
gramme entwickelt, die quantitative Aussagen zu Form und Groéfle der Verstiarkungspro-

file ermoglichen.
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5.1. Ramanverstirkungskoeffizient

Die Berechnung der Ramanverstiarkung in diesem Abschnitt erfolgt mit Hilfe des Dichte-
matrixformalismus. Die Herleitung des Verstiarkungskoeffizienten folgt im wesentlichen
den Ausfithrungen von [Wellegehausen 1979] und ist wegen der Komplexitét der Her-
leitung ausfiihrlich und mit einigen weitergehenden Umformungen fiir den allgemeinen
Fall und den Fall der Kleinsignalverstirkung bei kohédrentem Pumpfeld im Anhang A
dargestellt. In diesem Abschnitt soll auf Details der Herleitung verzichtet und sofort das
Ergebnis vorgestellt und diskutiert werden.

Der resultierende doppler—verbreiterte Verstirkungskoeffiezient oy ist gegeben durch:

gq=—Jke P __m [(1 - @F) + i_} (5.1)
T P+1v+m Y2 2713 .

Dabei sind die einzelnen Faktoren des doppler—verbreiterte Verstirkungskoeffiezienten

gegeben durch:

hom. Absorptionskoeffizient: o, = ——F—F— (5.2)
EghUm

Grundzustandsbesetzung: n; = nyf,f; (5.3)
I

Pumpparameter: P = ]—103 (5.4)
P
hQ

Séttigungsintensitit: I = R REE (5.5)

| Prsl* (71 + 73)
integrierte Linienformfkt.:

_ too Ty — R
Einphotonen-ProzeB: F(§,,Qq) = / 55))%@9
oo p L4113 —TQ

Zweiphotonen—Proze: G(,,Qq) = / 613Wexp(—v/vm)2dv (5.7)

exp (—v /vy, )?dv (5.6)

. . Qp — ko |?
lorentzformige Linienformfkt.: &7y [1 + {%;/T—IDP} (5.8)
Pumpverstimmung: 7T —Q, + kv
Ramanverstimmung: R =)+ Qa + vk, — eka)
Stokesverstimmung: S —Qy + ekgqv
(5.9)
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|3> Y. -A31-A32
K ’
A 39 Wy
12> Ag W v A Yy
[1> ‘ Y;
% W

—_— ———  £=+]

«— g=-1

Abbildung 5.1.: Darstellung des verwendeten Dreiniveau-Lambdaschema inklusive aller
strahlenden und strahlungslosen Relaxationen. A;;: spontane Emissionsrate fiir den
Ubergang i — 4, v;: Zerfall der Besetzungsdichte aus dem Energieniveau [i) durch
strahlende und nicht strahlende Zerfille.

Z und @ aus Gleichung (5.6) und (5.7) ergeben sich dabei zu:

Z = RS+ Pvy+ 71273
QQ = Ryys— 5712

Der Wert von v ergibt sich aus den einzelnen Relaxationsraten der Zustdnde zu: v =
Y1371Ys/ (271 +73). Q2,4 gibt die Verstimmung von Pump— bzw. Ramanlaser von der

jeweiligen molekularen Resonanz an.

Qpa = Wpa — W31 32

kp bzw. kg sind die entsprechenden Wellenvektoren k,, = “2¢ fiir den Pump- bzw.
Ramanlaseriibergang. Die einzelnen Raten kann man Abb. 5.1 entnehmen. Ass ist die
spontane Emissionsrate fiir den Ubergang zwischen den Energieniveaus [3) — |2). Die
Relaxationsprozesse sind durch die im Anhang definierte Matrix (Gl. A.14) vollstandig
beschrieben. ~; ist der Zerfall der Besetzungsdichte aus dem Energieniveau |i) durch
strahlende und nicht strahlende Zerfille, wobei fiir harte StoBe gilt: v, = (v + ;) /2.
Beriicksichtigt man phasenéindernde Sto8e, so ergibt sich vi; = (v +¢ +7; + %) /2,
wobei ’ygj die jeweilige Stofirate fiir phasendndernde Stofle ist. Die Relaxationsraten fiir
die einzelnen Niveaus wurden bereits in Abschnitt 3.3.1 diskutiert. v,, ist die wahr-

scheinlichste thermische Geschwindigkeit, die sich aus der Boltzmannverteilung ergibt.

71



5. Ramanlasertheorie und Simulation

¢ beschreibt die Richtung der Ramanlaserstrahlung relativ zur Richtung der Pumpla-
serstrahlung. Fiir ¢ = 1 laufen beide Strahlungsfelder kollinear zueinander, fiir ¢ = —1
propagieren Pump— und Ramanlaserfeld antikollinear.

Die Grundzustandsbesetzung n, ergibt sich aus der Anzahl der Molekiile im betrachteten
Volumen n; (vergleiche Abs. 3.3.2) und den Anteilen der Vibrations— und Rotationsbe-

setzung der Zustande.

fo =exp <— hzz;ec) (1 — exp (— h;u;c)) (5.10)

fr=(2]+ 1)% exp (—%) (5.11)

Hierbei ist v; die Vibrationsquantenzahl und .J die Rotationsquantenzahl. w, ist die
Vibrationskonstante (w, = 21452m™"') und B die Rotationskonstante (B = 3.737m™1!)
[Gerstenkorn und Luc 1985]. Die Integrale F' und G sind die eigentlichen Linienformfunk-
tionen des Verstirkungskoeffizienten . F' beschreibt den Einphotonen—(Inversions—)-
Anteil und G den Zweiphotonen—(Raman)-Anteil des Prozesses (detaillierte Erliute-
rungen findet man im Anhang A). Analytische Losungen fiir diese Integrale sind nicht
einfach, aber moglich fiir den Fall, da} die Halbwertsbreite der Lorentzfunktion in GI.
(5.2) bedeutend kleiner ist als die Halbwertsbreite des Dopplerprofils. Dann kann die
GauBfunktion als einhiillende Funktion der Form exp(— (Q,/kyvm)?) angenommen und
vor das Integral gezogen werden [Wellegehausen 1979, Letokhov und Chebotaev 1960,
Skribanowitz u.a. 1971]. Fiir die in den Experimenten vorliegenden Parameter ist diese
Bedingung nicht erfiillt. Die Gaufifunktion wurde in die Berechnung mit einbezogen und
die Funktionen F und G wurden numerisch integriert.

Die Verstarkung V' ergibt sich dann aus der Integration iiber die Lédnge L des Mediums

V = exp (/OL —addz) (5.12)

und ist im Allgemeinen stark richtungsabhéngig. Dieser Sachverhalt wurde bereits in
Abs. 2.2 fiir die Richtung kollinear (¢ = 1) und antikollinear (¢ = —1) zur Pumpstrah-
lung anschaulich diskutiert. Die Richtungsabhingigkeit der Verstarkung fiihrt zu deutlich
unterschiedlichen Beitrédgen der einzelnen Verstéarkungsmechanismen. Zur Veranschauli-
chung soll zunéchst die Form der Verstdarkungsprofile kurz diskutiert werden. In Abb. 5.2
sind einige Verstdrkungsprofile fiir den Fall k;/k, = 0,65 (entspricht bei einer Pumpfre-
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5.1. Ramanverstarkungskoeffizient

! (~ 532,25nm) einer Ramanlaserfrequenz von 12.800 cm™ (=~

quenz von 18.788 cm™
781,25nm)) dargestellt. Fiir die Berechnungen wurde v; = 75 ~ 5MHz und 3 =~
20 MHz gesetzt, was einer Betriebstemperatur der Jodzelle von etwa 305 K entspricht.
Die Graphiken sind nach Inversionsverstirkung (G = 0), Ramanverstirkung (F = 0)
und resultierender Gesamtverstirkung aufgeteilt. Der obere Teil von Abb. 5.2 zeigt die
Verstarkungsprofile in Vorwiértsrichtung, der untere Teil die Profile in Riickwértsrich-
tung. Positive Werte in den Grafiken geben Verstarkung an, negative Absorption. In den
Abbildungen wurde der Pumpparameter im Bereich von P = 0,01 bis P = 100 variert.
In Vorwartsrichtung wirkt bei kleinen Pumpparametern sowohl der Inversions— als auch
Ramananteil der Verstarkung absorptiv. Bei grofier werdenden Pumpparametern geht
der Inversionsanteil in reine Verstdrkung {iber und spaltet schliefSlich in 2 Profile auf. Der
Ramananteil der Verstdrkung in Vorwirtsrichtung zeigt bei geringen Ramanverstimmun-
gen ein dhnliches Verhalten, an den Réndern des Profils wird die Verstarkung negativ
und geht somit in Absorption iiber. Die Ramanverstarkung ist wegen der hoheren Re-
laxationsrate 3 (gegeniiber 71) bei einem Pumpparameter von P = 1 um den Faktor 4
grofler. Die Aufspaltung der Profile ist auf den AC-Stark—Effekt zuriickzufiithren. Es han-
delt sich hierbei um eine echte Aufspaltung des Niveaus durch den Einfluf} eines starken
oszillierenden elektromagnetischen Feldes [Autler und Townes 1955]. In Riickwértsrich-
tung beobachtet man ein anderes Verhalten. Die Inversionsverstiarkung in Riickwérts-
richtung fiihrt bei entsprechend groffen Pumpparametern iiber den gesamten Verstim-
mungsbereich zu Verstiarkung. Wegen des grofleren Einflufles des Dopplereffektes spaltet
die Inversionsverstarkung in Riickwirtsrichtung nicht auf, was aber fiir P > 1 zu einer
geringeren Inversionsverstéarkung als in Vorwértsrichtung fithrt. Die Ramanverstiarkung
in Riickwértsrichtung zeigt bei kleinen Ramanverstimmungen ein absorptives Verhal-
ten, das an den Réndern des Profils in eine vernachléssighare Verstarkung iibergeht. Die
Breite des Ramanverstarkungsprofils in Riickwértsrichtung ist deutlich grofler als das
entsprechende Ramanverstiarkungsprofil in Vorwartsrichtung. Bei einem Pumpparame-
ter von P = 1 ist das Verhéltnis der Breite von Ramanverstirkung in Riickwértsrichtung
zu Ramanverstirkung in Vorwiértsrichtung % = 3,5. Fiir die Gesamtverstirkung des
Ramanlasers ergibt sich hier eine 5—mal gréflere Verstarkung in Vorwértsrichtung als in
Riickwértsrichtung, auch die Halbwertbreiten der Gesamtverstarkungsprofile unterschei-
den sich deutlich (FWHM in Vorwértsrichtung: 15 MHz, FWHM in Riickwértsrichtung:

75 MHz).
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Abbildung 5.2.: Beispiele fiir Ramanverstérkungsprofile bei resonanter Einstrahlung der Pumpstrahlung (€2, = 0): Der
obere Teil der Abbildung zeigt die Verstirkung in Vorwértsrichtung, der untere Teil die Verstérkung in Riickwérts-

richtung fiir k4/k, = 0,65; 71 = 72 = 5 MHz; 73 = 20 MHz; die Kurven stellen die Profile fiir folgende Pumpparameter
dar: (a)P = 0,01,(b)P =0,1,(c)P = 1,(d)P = 10,(e) P = 100.




5.1. Ramanverstarkungskoeffizient

5.1.1. EinfluB der Hyperfeinstruktur

Da das Jodmolekiil eine ausgepriagte Hyperfeinstrukturaufspaltung zeigt (siehe auch
Abb. 4.11), die groBer als die Dopplerbreite der einzelnen Hyperfeiniibergénge ist, mufl
in die Berechnung der Verstarkungsprofile die Aufspaltung der Niveaus durch die Hyper-
feinstruktur mit einbezogen werden.

Die Aufspaltung der Uberginge durch die Hyperfeinstrukturaufspaltung in den Nive-

|3'>
32 f AE 4
W3 Wy
W3 Wy

Abbildung 5.3.: Energieniveauschema unter Beriicksichtigung einer benachbarten HFS—
Komponente: wy; = E(|3)) — E(|1)); wse = E(|3)) — E(|2)); wh; = w31 + AE5 — AEy;
wéQ = w32 + AE3 — AEQ

aus ist abhingig von den Rotations— und Vibrationsquantenzahlen. Eine genaue Be-
schreibung der Abhéngigkeit findet man in [Vigie u.a. 1981] und [Bodermann 1998].
Die Rotationsquantenzahl zwischen |1) und |2) &ndert sich beim Ramaniibergang um
AJ = +2. Da die Anderung der Aufspaltung im Grund- wie auch im angeregten Zu-
stand nur schwach von J abhingt, treten durch Anderung der Rotationsquantenzahl
nur geringe Anderungen der Aufspaltung auf. Das Endniveau |2) kann allerdings einen
weiten Bereich von Vibrationsniveaus iiberstreichen, so daf sich deutliche Anderungen
der Hyperfeinstruktur durch die Anderung der Quadrupolwechselwirkung (Details zu
den Ursachen in [Vigie u.a. 1981, Bacis u.a. 1980, Bodermann 1998]) ergeben konnen.
Die Hyperfeinstrukturaufspaltung ist fiir niedrige Vibrationsniveaus im Grundzustand

grofftenteils durch Séttigungsspektroskopie thermisch besetzter Niveaus bis in den nahen
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5. Ramanlasertheorie und Simulation

Infrarotbereich (0 < v” < 16) prézise vermessen und kann durch einen Satz von Parame-
tern mit Unsicherheiten von ~ 100 kHz beschrieben werden [Bodermann 1998]. Fiir hoher
gelegene Vibrationsniveaus im Grundzustand (v” > 20) liegt nur eine Veroffentlichung
zur Bestimmung der Hyperfeinstrukturaufspaltung fiir 20 < ¢” < 106 vor [Bacis u. a.
1980], die Parameter beschreiben die Aufspaltung mit einer Genauigkeit von ~ 1 MHz,
da die Hyperfeinstrukturaufspaltung nur aus den Linienformen von Fluoreszenzprogres-
sionen bestimmt wurde. Durch die in [Bacis u.a. 1980] veroffentlichten Daten 148t sich
die Hyperfeinstrukturaufspaltung berechnen. Die Anderung der Hyperfeinstrukturauf-
spaltung soll am Beispiel des Pumpiibergangs R(56)(32-0) erlautert werden: Fiir den
Ubergang R(56)(32-15) z.B. ergibt sich gegeniiber dem Pumpiibergang eine Anderung
der Gesamtaufspaltung zwischen der ersten und letzten Hyperfeinstrukturkomponente
von ~ 4 MHz, die Anderung der Aufspaltung wichst allerdings mit steigendem v” und
erreicht bei v” = 31 bereits einen Wert von ~ 30 MHz, der nicht mehr vernachlissigt
werden und in den spéteren Messungen auch beobachtbar sein sollte.

Desweiteren ist zu beachten, daf§ durch die Auswahlregel AF = AJ die einzelnen Hyper-
feinstrukturiibergénge keine gemeinsamen oberen und unteren Niveaus haben. Die ein-
zelnen Hyperfeinstrukturiibergéinge konnen also getrennt voneinander betrachtet wer-
den, wodurch die Analyse des Systems erheblich vereinfacht wird [Hansch u.a. 1971].
Strahlt man ein Pumpfeld w, resonant auf dem Ubergang ws; ein, so wird das entstehen-
de Ramanfeld wy mit der Frequenz wy = w3y auf dem Ubergang [3) — |2) erzeugt. Ein
benachbarter HFS-Ubergang (]1’) — [3')) mit der Energiedifferenz AFs — AE) wird nun
nichtresonant angeregt (w}, = w3 +1(AE;—AE;)). Durch die Dopplerverschiebung sind
Molekiile mit der Geschwindigkeit vy # 0 mit der Pumpfrequenz resonant. Die erzeugte
Ramanfrequenz auf dem Ubergang [3') — [2/) fiir v = 0 ist w}y = wss + +(AE; — AE)).

Die doppler—verschobene Ramanfrequenz lautet jetzt:

wy = wiy+ ekquo
k
= wyy +e(wp — wél)k—d [Wellegehausen 1979
P
1 1ky
= w3+ ﬁ(AE3 — AEz) -+ gi_ik’_<AE1 — AEg) . (513)
P
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5.1. Ramanverstarkungskoeffizient

Vernachlissigt man die Anderung der Hyperfeinstrukturaufspaltung zwischen den Nive-

aus |1) und |2), ergibt sich eine einfachere Beziehung:

1
h

(ABy — AB)(1— ity (5.14)

P

Fiir die Vorwéartsrichtung von w/, kommt es somit zu einer Verringerung der Hyperfein-

aufspaltung (AFE3 — AE,) um der Faktor (1 — Z—i), entgegen der Pumprichtung wird das
abgestrahlte Ramanfeld iiber einen gréfleren Frequenzbereich gestreckt. Betrachtet man

nun die Differenz Awp = W/, — wy so ergibt sich

Awp = wW;—wqy
1 1 kg
= —(AEg — AEQ) + 5——<AE1 — AEg) . (515)
h hk,
Vernachlissigt man hier auch wieder die Anderung der Hyperfeinstrukturaufspaltung,

so erhalt man

1

P

Die Frequenzabstinde in Vorwértsrichtung verringern sich somit um den Fakor (1— gi—;‘f),
in Riickwértsrichtung (¢ = —1) werden die HFS-Komponenten iiber einen weiten Fre-
quenzbereich verteilt. Dieser Sachverhalt ist in Abb. 5.4(a) fiir den Fall AE; = AFE,
dargestellt. Als Pumpiibergang wird die erste HFS-Komponente der R(56)(32-0) ange-
nommen. Dargestellt ist jeweils die Frequenzdifferenz Awpr der Ramaniiberginge im Be-
zug auf die erste HF'S-Komponente. In Vorwértsrichtung kommt es fiir den Fall k; = k,
zu einer starken Uberlagerung der einzelnen Profile. Bei Z—Z ~ 0,96 ist die Aufspaltung
zwischen der ersten und letzten Hyperfeinkomponente nur 35 MHz, bei Z—Z ~ 0,70 betragt
die Aufspaltung Awpg bereits 265 MHz, so daf§ hier die eng benachbarten Komponenten
as und asz auf dem Ramaniibergang trennbar werden sollten. Der Frequenzabstand auf
dem Ramaniibergang zwischen den Komponenten as und as betréigt bei 13.000 cm~!

8 MHz (auf dem Pumpiibergang 25 MHz). Im infraroten Bereich bei Z—z ~ 0,4 ist die
Aufspaltung zwischen der ersten und der letzten HFS—Komponente auf 515 MHz an-
gewachsen. Abb. 5.4(b) zeigt die Situation in Riickwértsrichtung. Hier ergibt sich ge-

kq

nau das umgekehrte Verhalten. Die Aufspaltung nimmt mit kleiner werdendem o ab.
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Abbildung 5.4.: Aufspaltung der einzelnen HFS—Komponenten auf dem Ramaniibergang
relativ zur ersten HFS-Komponente der R(56)(32-0) fir den Fall AE; = AFEs.

Bei % ~ 1 erstrecken sich die einzelnen HFS-Komponenten iiber einen Bereich von
P

1680 MHz. Selbst eng benachbarte Komponenten werden getrennt. Die Aufspaltung im
infraroten Bereich bei kd ~ 0,4 betrigt 1200 MHz.

Da die einzelnen HFS— Ubergange als unabhéngig voneinander betrachtet werden kénnen,
ist die Beriicksichtigung der HFS—Aufspaltung im Verstdrkungskoeffizienten (GL.(5.1)
und in den Linienformfunktionen in GL.(5.6) und GL(5.7) einfach. Der Verstarkungs-
koeffizient fiir den Ramaniibergang ergibt sich dann aus der Summe der einzelnen Ra-
maniibergénge als Funktion von Pump— und Ramanverstimmung. Der Verstarkungsko-

effizient lautet dann

oskqg P M H A32} V3 }
a - 1- 21+ 2@ 5.17
! T P+1lm+ V2 2713 (5.17)
s Zv12 + RQ
mit ' = Spngp /_ 005{';, le > exp(—(v/vm)?)dv (5.18)
- Zms —TQ
G = Ypnp /_ - le o exp(—(v/vn)?)dv . (5.19)
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5.1. Ramanverstarkungskoeffizient

nr ist hierbei die Anzahl der Molekiile im Zustand F' mit ¥ng = ny (ny ist die Besetzung

im Zustand |1)). Alle andere Funktionen und Parameter werden im Anhang A definiert.

5.1.2. Makroskopische Verstarkung

Durch Summation aller mikroskopischen Verstarkungskoeffizienten entlang des Mediums
kann die makroskopische Verstirkung V' berechnet werden. Der Verstarkungsgewinn

(V —1) in einem Medium der Lénge L ist gegeben durch

L
V-1 = exp (/ —addz) -1 . (5.20)
0

Die z—Abhéngigkeit ergibt sich aus der Variation der Pumpleistung bedingt durch Ab-
sorption der Pumpstrahlung, sowie Anderung des Durchmessers der Pumpstrahlung. Auf
die Beschreibung der Pumpabsorption wird ausfiihrlich im folgenden Abs. 5.1.3 einge-
gangen und in Abs. 6.3 durch Experimente verifiziert. Fiir die Berechnung der makro-
skopischen Verstarkung wird das Medium in 100 Strecken gleicher Lange geteilt und die
einzelnen Verstarkungsbeitridge aufsummiert. Der makroskopische Verstéarkungsgewinn

ergibt sich dann zu

V-1 = exp (— > ad(P(zm))> -1 . (5.21)

P(z,,) ist dabei der Pumpparameter an der Stelle z,,. Die Berechnung der Profile erfolgt
durch numerische Integration von Gl.(A.72) in Anhang A. Hierzu wurde ein Rechen-
programm entwickelt, das mit numerischen Integrationsalgorithmen den Verstdrkungs-
koeffizienten berechnet. Die notwendigen Daten zur Berechnung der Verstiarkung (z.B.
Aufspaltung der Hyperfeinstruktur, Ubergangsfrequenz des Ramaniibergangs, P(2,,),...)
werden durch eine Eingabedatei an das Programm iibergeben. Die Verstarkungsglei-
chung wird fiir einen wahlbaren Bereich der Ramanverstimmung frequenzabhéngig aus-
gewertet und der Verstdarkungskoeffizient als Ergebnis an das Programm zuriickgegeben.
Die erhaltenen Ergebnisse werden als makroskopische Verstirkung frequenzabhéngig in

eine Ausgabedatei geschrieben.
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5.1.3. Modellierung der Pumpabsorption

Fiir die Bestimmung des Verstarkungskoeffizienten bzw. der makroskopischen Verstér-
kung ist die Kenntnis des Pumpparameters bzw. der Pumpabsorption entlang des Me-
diums von Bedeutung. Zur Modellierung von Pumpparameter und Absorption entlang
des Mediums wird die Propagation der Pumpstrahlung, sowie ein makroskopisches Mo-
dell fiir die Absorption benétigt (sieche auch Abb. 5.5). Als Grundlage fiir die spéter
vorgestellten Absorptionsrechnungen dient die Arbeit von Forkey u.a. [1997], in der ein
Absorptionsmodell fiir geringe Pumpleistungen vorgestellt wird, das hier entsprechend
erweitert wurde.

Fiir den Verlauf des Strahlradius der Pumpstrahlung im Medium wird Gaufi’sche Strahl-
propagation angenommen [Kogelnik und Li 1966], d.h.

w(z) = w 1+<ﬂ>2 : (5.22)

2
Twg

wobei wy der Fokusdurchmesser der Pumpstrahlung ist, z der Abstand vom Fokus und A
die Pumpwellenlédnge. Fiir die Berechnung der makroskopischen Absorption entlang des
Mediums wurde die Absorption fiir jede Hyperfeinkomponente ¢ fiir jeden infinitesimalen
Schritt

= —a(l(v)dl (5.23)

berechnet. Hierbei sind I(v) und I(v) die transmittierte bzw. eingestrahlte Leistung mit
der Frequenz v, [ ist der zuriickgelegte Absorptionsweg in der Zelle, «; beschreibt den
intensitdtsabhédngigen Absorptionskoeffizienten fiir die i.te Hyperfeinkomponente und
g:(v) gibt das Linienformprofil der Absorption an.

Der Absorptionskoeffizient ergibt sich nach [Tellinghuisen 1982] folgendermafien:

= 87T3 1 S‘],’J” 21/ 1 TN L TN |2
ai_%”’( <1+p>> (527 ) Mo Gl (RPN (52

h ist hier das Plank’sche Wirkungsquantum, ¢ die Vakuumlichtgeschwindigkeit, v; die
Frequenz der i.ten Hyperfeinkomponente, und P gibt das Verhéltnis von Pumpintensitét
zu Sattigungsintensitat an (Definition siehe (A.53) und (A.56) auf Seite 154). G ist
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der elektronische Entartungsfaktor der sich beim Jodmolekiil zu 1 ergibt (€2 = 0). Ny» s
ist die Anzahldichte der I,—Molekiile im Grundzustand mit den Quantenzahlen v” und
J". Der Wert von N,» j» wurde numerisch durch eine Boltzmann-Verteilung bestimmt.
Alle anderen Faktoren wurden bereits in Kapitel 3 erlautert. Fiir die Bestimmung der
Linienformfunktion miissen natiirliche Linienbreite, Druck—, Flugzeit— und Sattigungs-
verbreiterung beriicksichtigt werden, wodurch die Linienform als Faltung aller Mechanis-
men durch ein Voigt—Profil beschrieben werden muf. Da die Dopplerverbreiterung der
dominierende Verbreiterungsmechanismus ist, werden alle homogenen Verbreiterungsme-
chanismen vernachléssigt und die Linienform kann somit als Gaufi—Profil angenommen
werden, wodurch der numerische Aufwand erheblich verringert wird. Die Linienform-
funktion g¢;(v) ergibt sich dann zu [Steinfeld 1981]

2 In2 v—1u\2
gi(v) = A\ e (—41112( Ay.z) ) : (5.25)

Die Halbwertsbreite Ay; (FWHM) von g;(v) ist hierbei gegeben durch:

T1In2
Al/i =V 8k 1 5 (526)
m

k ist hier die Boltzmann Konstante und m die Masse des Is—Molekiils. Die Transmission
der Zelle 148t sich durch Summation iiber alle Hyperfeinkomponenten im betrachteten

Frequenzbereich bestimmen:

dI(v) &
) — —;@igi(u)dl (5.27)

An das Rechenprogramm werden der zu berechnende Frequenzbereich, die Zelllange,
die Temperatur von Zelle und Seitenarm, die Strahlparameter der Pumpstrahlung und
die eingestrahlte Leistung am Anfang der Zelle iibergeben. Das Programm berechnet
aus den bekannten Molekiildaten zuniichst die Ubergangsfrequenzen und Aufspaltungen
auf Grund der Hyperfeinstrukturwechselwirkungen und anschlieend die Transmission
der Zelle. Als Ausgabe erhélt man die Transmission der Zelle fiir den gewéhlten Fre-
quenzbereich, wobei die Gesamtlinge der Zelle in 100 dquidistante Stiicke zerlegt wird.
Desweiteren bietet das Programm die Mdoglichkeit, die Leistungsdichte der Pumpstrah-

lung sowie den Verlauf des Pumpparameters frequenz— und ortsaufgelost auszugeben.

81



5. Ramanlasertheorie und Simulation
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Abbildung 5.5.: Modellierung der Pumpabsorption in der Jodzelle. Die Transmission
wird frequenz— und ortsaufgelost berechnet.

Die Ausgabedateien des Programms werden fiir die Berechung der Verstarkungsprofile
verwendet. Einen Vergleich zwischen numerischer Simulation der Absorption und expe-

rimentellen Ergebnissen findet man in Abschnitt 6.3.
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In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der experimentellen Untersuchungen vorgestellt.
Bevor iiber die Untersuchungen an kontinuierlichen Jodramanlasern in Ringresonato-
ren, gepumpt mit einem frequenzverdoppelten Nd:YAG-Laser berichtet wird, die sich
in der verwendeten Pumpleistung und den Léngen des Mediums deutlich von den bishe-
rigen Jod-Ramanlaser Experimenten (wie in Tab. 2.2 auf Seite 24) mit Argon-Ionen—
Lasern unterscheiden, werden zunéchst einige Voruntersuchungen in einfach realisier-
baren Stehwellenresonatoren vorgestellt. Die Ergebnisse des Stehwellenbetriebs findet
man im Abschnitt 6.1. Diese Experimente treffen lediglich Aussagen iiber den Emis-
sionsbereich der Ramanlaser und geben erste Auskunft iiber die Betriebsparameter,
unter denen Ramanlaseremission moglich ist. Auf weitergehende Untersuchungen des
Stehwellenbetriebes der Ramanlaser wurde verzichtet, da der Stehwellenresonator im
experimentellen Aufbau zwar einfach zu realisieren, die theoretische Beschreibung al-
lerdings problematisch ist. In Resonatoren kann sich nur dann eine stabile Oszillati-
on aufbauen, wenn die erzeugte Strahlung mit einer Resonatormode resonant ist. Fiir
den Fall, daf§ die durch den Pumpprozess im Medium erzeugte spektrale Verteilung
des Verstarkungsprofils klein gegen den Modenabstand des Resonators ist, kann La-
seremission im Einfrequenz—Betrieb erreicht werden. Im Stehwellenresonator fithrt das
vorwérts— und riickwéartspropagierende Feld allerdings zu einer rdumlich festen Feld-
verteilung mit Knoten und Béduchen im Resonator. In den Knoten hat das elektroma-
gnetische Feld eine verschwindende Intensitét, wodurch an diesen Stellen die erzeugte
Verstarkung nicht abgebaut wird, was zu einer effektiven Verringerung der moglichen
Gesamtverstarkung fiithrt. Fiir diese Situation ist die rdumliche Feld— bzw. Besetzungs-
verteilung im Resonator theoretisch schwer zu beschreiben und wird in der Literatur
nur empirisch in Resonatortheorien eingefiihrt. In Ringresonatoren liegt eine einfache-
re Situation vor, wenn ein Einrichtungs—Wanderwellen—Betrieb realisiert werden kann.

Dies ist moglich, wenn das Verstéarkungsprofil anisotrop beziiglich der Vorwirts— bzw.
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Riickwartsrichtung ist oder eine Richtungsasymmetrie erzeugt wird. Im Jodmolekiil kann
iiber einen weiten Spektralbereich eine solche Richtungsasymmetrie durch die Pumpla-
serstrahlung auf Grund der Ramanverstarkung erzeugt werden. Hierbei bildet sich das
erzeugte Feld als Wanderwellenfeld aus, und das gesamte Medium kann zur Verstarkung
beitragen. Die theoretische Beschreibung kann durch die in Abs. 5 vorgestellte Theorie
erfolgen. Deshalb werden anschliefend Aufbauten und Experimente in Ringresonatoren
vorgestellt, die einen Einrichtungs—Wanderwellen—Betrieb der Laser und durch entspre-
chende Frequenzselektion auch Single-Mode-Betrieb der Ramanlaser erméglichen. Um
den Betrieb der Ramanlaser mit theoretischen Vorhersagen vergleichen zu konnen, ist
neben der Messung der Figenschaften der Ramanlaserstrahlung auch die Charakteri-
sierung der Pumpstrahlung im Medium (insbesondere Strahlpropagation und Absorp-
tion der Pumpstrahlung) notwendig. Deshalb werden im Anschlufl an die Beschreibung
der Single-Mode-Ramanlaser, Ergebnisse zur Strahlpropagation und zur Absorption der
Pumpstrahlung diskutiert und mit der Theorie zur Absorption aus Abs. 5.1.3 verglichen.
Anschliefend werden die Eigenschaften der Ramanlaser in Ringresonatoren zusammen-
gefalt und soweit moglich die experimentellen Ergebnisse mit der Theorie verglichen und
diskutiert, sowie Experimente zur Untersuchung der spektralen Breite und Stabilitat der

Ramanlaser vorgestellt.

6.1. Multi-Line—Laserbetrieb in Stehwellenresonatoren

Fiir erste Untersuchungen an den Ramanlasersystemen wurden einfach aufzubauende
lineare Stehwellenresonatoren verwendet. Das Jod in spektroskopischer Reinheit (isoto-
penreines 1271,) befindet sich dabei in Quarzglaszellen mit einem Innendurchmesser des
Zellkorpers von 25mm und Léngen von 60, 100 und 150mm [PTB]. Die Zellen wur-
den von der Physikalisch Technischen Bundesanstalt (PTB) in Braunschweig befiillt.
Die Endflichen der Quarzglaszellen sind zur Minimierung von Reflexionsverlusten unter
dem Brewster—Winkel angeordnet. Durch den grofien Innendurchmesser des Zellkorpers
148t sich die effektive Absorptionsldnge um +15 mm variieren. Seitlich an der Zelle be-
findet sich ein temperaturstabilisierter Seitenarm zum Einstellen des Joddampfdrucks
im Zellkorper. Die Stabilitdt der Seitenarmtemperatur wird iiber einen Temperaturregler
[Richling 1990] mit einer Regelgenauigkeit von einigen mK gewéhrleistet. Der Zellkorper

befindet sich in einem elektrisch beheizbaren Metallgehduse, um bei Betrieb des Seiten-
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Abbildung 6.1.: Aufbau eines Multi-Line-Lasers im Stehwellenbetrieb. Apump, AR aman:
Pump— bzw. Ramanlaserstrahlung, M1, M2: konkave Resonatorspiegel (M1 transpa-
rent fiir die Pumpstrahlung), QP: Quarzplatte zur Auskopplung, F: OG590 Filter zur
Absorption der Pumpstrahlung, PD: Photodiode, PZT: Piezo—Tubus, T-Regler: Tem-
peraturstabilisierung des Seitenarms der Jodzelle, NF: Niederfrequenz—Sinusgenerator,
HV: Hochspannungsverstérker.

arms bei Temperaturen oberhalb der Zimmertemperatur Sublimation des Jods an den
Brewster—Fenstern des Zellkorpers zu verhindern. Der Zellkorper 148t sich auf maximal
330 K aufheizen.

Der optische Resonator wird von zwei konkaven Spiegeln (M1, M2 in Abb. 6.1) gebildet,
die fiir die erzeugte Ramanlaserstrahlung hochreflektierend sind. Der Einkoppelspiegel
M1 ist transparent fiir die Pumpstrahlung bei 532 nm. Soweit vorhanden wurden fiir die
Einkopplung der Pumpstrahlung in den Resonator Meniskuslinsen mit r = —f verwen-
det, um die defokussierende Wirkung der konkaven Spiegelfliche von M1 in Transmission
zu kompensieren. Da nicht fiir alle Experimente geeignete Meniskuslinsen zu Verfiigung
standen, wurden fiir die Einkopplung der Pumpstrahlung auch plan/konkav Optiken
verwendet. Die defokussierende Wirkung des Resonatorspiegels M1 wurde dann durch
eine Konvexlinse vor dem Resonator kompensiert. Zur Variation der Resonatorldange ist
der Spiegel M2 auf einem Piezo—Tubus montiert, dessen Linge durch einen Niederfre-
quenzgenerator und einen Hochspannungsverstérker sinusformig moduliert werden kann.
Die Stehwellenresonatoren wurden grofitenteils im Multi-Line— Laserbetrieb verwendet.

Single-Line-Laserbetrieb wurde nur in Einzelfdllen durch weitere frequenzselektive Ele-

85



6. Experimentelle Untersuchungen

mente realisiert. Die erzeugte Ramanlaserstrahlung kann am Spiegel M2 ausgekoppelt
und mit Hilfe eines Sanning Fabry—Perot und eines Monochromators [Yvon] untersucht
werden. Durch Einbringen einer diinnen Quarzplatte in den Resonator kann die er-
zeugte Ramanlaserstrahlung variabel ausgekoppelt und zur weiteren Analyse verwendet
werden. Zur Detektion der ausgekoppelten Ramanlaserstrahlung wurden im sichtbaren
und nahinfraroten Spektralbereich (bis ~ 1 um) Silizium—Photodioden vom Typ S4011-
02 [Si-Photodiodes 1998] verwendet. Fiir Wellenldngen oberhalb dieses Bereichs wurden
InGaAs—Photodioden (Thorlabs PDA255 [Thorlabs 2002]) eingesetzt. Die Detektion am
Austrittsspalt des Mononchromators erfolgte im sichtbaren Spektralbereich mit einem
Photomultiplier (Hamamatsu Typ R1509 [Tubes 1997]) und im nahinfraroten (ab 850
nm) mit InGaAs-Photodioden (Hamamatsu Typ G5832-01 [Infrared-Detectors]) und ei-

ner entsprechenden Verstirkerelektronik.

In Abb. 6.2 ist ein Multi-Line-Spektrum eines Stehwellenresonators fiir den nahin-
fraroten Bereich abgebildet. Im unteren Teil der Abbildung ist das Fluoreszenzspek-
trum fiir o' = 32,J" = 57, wie es sich aus den Molekiilparametern fiir den Bereich von
v” = 22 bis v” = 38 (&~ 14.500 — 11.500 cm™!) ergibt, dargestellt. Der obere Teil der
Abbildung zeigt das gemessene Spektrum am Austrittsspalt des Monochromators. Ver-
wendet wurde eine 15 cm lange Jodzelle, bei einer Seitenarmtemperatur von 300 K, die
Pumpleistung betrug 300 mW. Die verwendeten Spiegel haben einen Kriimmungsradius
von r = —713mm (Resonatorlédnge: 350 mm) und sind fiir den Bereich von 690-870 nm
(=14.500—11.500 cm™') hochreflektierend mit maximaler Reflexion bei 780 nm. Um alle
Laseriibergéinge im Resonator zum Anschwingen zu bringen, wurde der Laserresonator
wahrend der Messung durch den eingebauten Piezo stark moduliert. In Abb. 6.2 erkennt
man, dal auf 8 der 16 in diesem Bereich liegenden Vibrationsendniveaus des Laserzy-
kluses Laseremission (v” = 24, 26,29, 31, 33, 35, 37, 38) realisiert werden konnte, wobei
die Intensitdt der Laseremission auf dem Vibrationsendniveaus v” = 31 und v” = 33
besonders stark ist, was zum einen auf die maximale Reflektivitdat des Spiegelsatzes in
diesem Bereich, zum anderen auf ein lokales, wenn auch nicht besonders ausgeprigtes
Maximum der Franck-Condon— Faktoren zuriickzufiihren ist. Die fehlende Laseremis-
sion auf dem Ubergang v” = 22 ist vermutlich auf die bereits zu geringe Reflektivitit
(Resonatorverluste > Verstarkungsgewinn) des Spiegelsatzes zuriickzufithren. Genaue
Untersuchungen zum beobachteten Intensitiatsverlauf bzw. zur Ausgangsleistung der ein-

zelnen Laseriibergéinge in Abb. 6.2 wurden nicht unternommen, da zu viele nicht genau
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Abbildung 6.2.: Oberer Teil der Abbildung: Gemessenes Multi-Line—Spektrum eines
Stehwellenresonators im Bereich von 690nm (14500 cm™!) bis 870 nm (11500 cm ™).
Der verwendete Spiegelsatz ist hochreflektierend fiir den Bereich 650 nm bis 850 nm.
Die Spiegel hatten einen Kriimmungsradius von » = —713mm und bildeten einen
linearen Stehwellenresonator der Lénge 350 mm. Die Lénge des aktiven Mediums be-
trug 15 cm, die Seitenarmtemperatur 300 K. Als Pumpiibergang wurde der R(56)(32—
0) Ubergang bei einer eingestrahlten Pumpleistung von 300 mW verwendet. Die Ver-
groBerung zeigt die gemessene Laseremission auf dem Ubergang v’ = 32,.J' = 57 —
v = 29,J" = 56,58. Die gemessene spektrale Breite ergibt sich aus der Spaltbreite
von Eingangs— und Ausgangsspalt des Monochromators. Unterer Teil der Abbildung:
Franck-Condon-Faktoren des 271, fiir den Ubergang von v’ = 32,.J' = 57 in den
Grundzustand. Dargestellt ist der Bereich von v” = 22 bis v" = 38.
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Abbildung 6.3.: Realisierte Ramanlaser am Beispiel des R(56)(32-0) als Pumpiibergang.
Dargestellt ist das berechnete Fluoreszenzspektrum von v” = 1 bis v” = 73. Die reali-
sierten Ramanlaser sind durch ausgefiillte Quadrate gekennzeichnet. Die gestrichelte
Linie markiert den minimalen Franck—Condon—Faktor fiir den Ramanlaserbetrieb un-
ter den im Text genannten Bedingungen moglich ist.

bekannte Parameter die gemessene Intensitéit beeinflussen (z.B. der EinfluBl der Resona-
tormodulation auf das Anschwingverhalten und die Dauer der Oszillation der einzelnen
Laseriibergénge, die Zeitkonstanten des verwendeten Detektionssystems und der prézi-
se Verlauf der Spiegelreflektivitdten in Abhéngigkeit von der Wellenléinge). Detaillierte
Untersuchungen zur Ausgangsleistung und zum Schwellverhalten der Laseriiberginge
sind nur im stabilen Single-Line-Betrieb der Resonatoren sinnvoll. Die hier vorgestell-
ten Experimente im Multi-Mode—Stehwellenbetrieb treffen qualitative Aussagen iiber
den Realisierungsbereich und die Betriebsbedingungen fiir Ramanlaseremission. Im fol-
genden sollen die Ergebnisse des Betriebs der Ramanlaser im Stehwellenresonator zu-

sammengefaf3t werden:

Unter Verwendung verschiedener breitbandiger Spiegelsidtze konnte im Multi-Line—

Laserbetrieb im Bereich von v” = 2 (544nm) bis v” = 73 (1343nm) Laseremission
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erreicht werden. Eine Auflistung der genauen Ramanlaserfrequenzen am Beispiel des
Pumpiibergangs R(56)(32-0) findet man in Tabelle C.1 im Anhang C . Pro Pumpiiber-
gang konnte auf 68 Ubergéingen (34 Vibrationsiiberginge, jeweils P— und R-Zweig der
Ubergiinge) Laseremession erreicht werden. Bei mehr als 10 geeigneten Pumpiibergéingen
im Durchstimmbereich des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers im 271, ergeben sich
daher mehrere Hundert mogliche Ramanlaseriibergédnge. Die Situation ist in Abb. 6.3
nochmals fiir den gesamten realisierbaren Spektralbereich der Laseremission am Beispiel
des Pumpiibergangs R(56)(32-0) verdeutlicht. Dargestellt ist das theoretisch berechnete
Fluoreszenzspektrum. Die Uberginge, auf denen Laseremission realisiert werden konnte
sind mit ausgefiillten Quadraten gekennzeichnet. In Abb. 6.3 erkennt man, dafl na-
hezu alle Vibrationsendniveaus mit einem Franck—Condon—Faktor gréfer 5 - 1073 zur
Laseremission gebracht werden konnten. Ausnahmen stellen die Vibrationsendniveaus
v = 17,9,46,63 dar. Das Ausbleiben der Laseremission ist nicht auf prinzipiell physi-
kalische Ursachen zuriickzufiihren, vielmehr ist die nicht hinreichende Reflektivitéat der
verwendeten Spiegelsiitze {iber den gesamten Spektralbereich als Ursache zu sehen. Der
Einsatz geeigneter Spiegel sollte die Liicken im Spektrum schliefen. Als mogliche phy-
sikalische Ursachen kommen folgende Effekte in Betracht: Reabsorption der erzeugten
Ramanlaserstrahlung auf dem Ubergang |2) — |3) oder zufillige Koinzidenz der Raman-
laserstrahlung mit thermisch besetzten, aber am Laserzyklus nicht beteiligten Niveaus.
Reabsorption der erzeugten Laserstrahlung auf dem Laseriibergang ist nur fiir Rotations-
vibrationsniveaus in der Ndahe des Grundzustandes von Bedeutung, da hierfiir thermische
Besetzung der Niveaus notwendig ist. Da aber bereits fiir v” = 2 (Anteil an der ther-
mischen Besetzung 8%) Laseremission moglich ist, kann dies nicht die Ursache fiir das
Ausbleiben der Laseremission insbesondere bei v” = 7 und v” = 9 sein, da die ther-
mische Besetzung bereits nur noch 0,05% bzw. 0,006% betrigt. Zufillige Koinzidenz
der erzeugten Laserstrahlung mit Absorptionsiibergéngen, die von thermisch besetz-
ten Rotationsvibrationsiibergéingen starten und zu einer Verringerung der Verstidrkung
fithren, konnten fiir v = 7 und v” = 9 durch Berechnung des Absorptionsspektrums
fiir den betreffenden Frequenzbereich ausgeschlossen werden. Aber auch die Absorption
der erzeugten Ramanlaserstrahlung in ungebundene Zustinde (z.B. 1u('Il)) bzw. die
Absorption aus dem angeregten Zustand in hoher gelegene dissozierende Zusténde als
Verlustmechanismus konnen in Betracht gezogen werden, sollen aber nicht weiter dis-
kutiert werden. Bei v = 46,63 kommen Reabsorption der Ramanlaserstrahlung sowie

zuféllige Koinzidenz mit einem anderen Niveau aufgrund der dafiir notwendigen thermi-
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schen Besetzung der Niveaus als Verlustmechanismus nicht in Betracht.

Neben dem Ramanlaserbetrieb in isotopenreinem 27 I, wurden auch in zwei zur Verfiigung
stehenden Zellen mit einem Gemisch aus 271 /1297 (siehe Absorptionsspektrum in Abb.4.5
und Tabelle 4.2 und mit Absorptionsiibergéingen des '2°I, und *271'?°]) zahlreiche Raman-
laser betrieben. In beiden Isotopomeren konnte Laseremission von v” = 2 an erreicht
werden. Einige der realisierten Ramanlaser sind im Anhang C in den Tabellen C.2 und
C.3 zu finden.

6.2. Single-Mode—-Laserbetrieb in Ringresonatoren

6.2.1. Aufbau der Resonatoren

Die Ringresonatoren werden in einer gefalteten Geometrie (auch als Doppel-Z—Anord-
nung bezeichnet) nach Abbildung 6.4(a) mit zwei konkaven Spiegeln (M2, M4) und zwei
planen (M1, M4) Spiegeln realisiert. Analog zum Stehwellenresonator sind alle Spiegel fiir
die Ramanlaserstrahlung hochreflektierend, der Spiegel M1 ist auflerdem transmittierend
fiir die Pumpstrahlung, die von M2 in die Zelle fokussiert wird, entsprechend ist M2 fiir
die Pumpstrahlung moglichst hochreflektierend. Die Jodzellen werden in gleicher Weise
betrieben, wie es bereits im Abschnitt 6.1 beschrieben wurde. Auch die Detektion mit-
tels Fabry—Perot und Monochromator ist identisch mit den in Abschnitt 6.1 verwendeten
Geréten. Die elektronische Regelung des Resonators wird in Abschnitt 6.2.2 detailliert
beschrieben. Die hier verwendete gefaltete Geometrie des Resonators hat den Vorteil
der Minimierung des Astigmatismus bei nicht senkrechtem Einfall auf die gekriimmten
Spiegelflachen, der zu elliptischen Strahlprofilen im Resonator fiihrt. Dies soll im fol-
genden kurz erldutert werden. Die Fokuslédnge in der Ebene des Resonators (tangentiale
Ebene, parallel zur Oberfliche des optischen Tisches) dndert sich um f - cos(p/2) (¢
Einfallswinkel zum Lot), in der Ebene senkrecht dazu (sagittale Ebene) um f/ cos(yp/2),
was als Astigmatismus bezeichnet wird. Mit grofler werdendem Einfallswinkel steigt so-
mit die Differenz zwischen dem Fokus in tangentialer und sagittaler Richtung, was zu
unterschiedlichen Stabilitdtsbedingungen fiir die beiden Ebenen fiihrt [Kogelnik und Li
1966]. Die Faltung des Resonators, wie in Abb. 6.4(a) dargestellt ist, ermoglicht es die

Einfallswinkel auf die konkaven Spiegel klein zu halten. Beim Aufbau der Resonatoren
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plane Resonatorspiegel (M1 transparent fiir die Pumpstrahlung), QP: Quarz-
platte zur Auskopplung, F: OG590 Filter zur Absorption der Pumpstrahlung,
FS: Frequenzselektives Element (doppelbrechendes Filter oder hochtransmit-
tierendes Interferenzfilter), PD: Photodiode, PZT: Piezotubus, T-Regler: Tem-
peraturstabilisierung des Seitenarms der Jodzelle. Die Regelung besteht aus
folgenden Komponenten: NF: Niederfrequenz—Sinusgenerator, HV: Hochspan-
nungsverstarker, Lock—In: Lock—In Verstéarker.
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(b) durchgezogene Linie: Durchmesser der TEMgy—Mode im Ringresonator in
tangentialer und sagittaler Ebene fiir einen Resonator mit zwei fokussierenden
Spiegeln M2, M3 mit » = —713mm in einem Abstand von 725 mm. Der Ge-
samtumfang des Resonators betrdgt 2000 mm. Das grau unterlegte Feld zeigt
die Position der Jodzelle im Resonator an.

gestrichelte Linie: Verlauf der Pumpstrahlung im Resonator fiir einen Spiegel
mit » = =713 mm (Vergleiche auch Abs. 6.3).

Abbildung 6.4.: Aufbau eines Single-Mode-Lasers als Ringresonator und Verlauf der
Raman— und Pumpstrahlung im Resonator.
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limitieren die Abmessungen der Zelle und der Spiegelhalter die minimal méglichen Win-
kel, so dafl im Experiment Einfallswinkel zwischen 7° und 10° zum Lot realisiert werden
konnen. Dadurch liegt die Anderung der effektiven Brennweite in beiden Ebenen des
Resonators bei weniger als 2% und die Auswirkungen auf die Stabilitit des Resonators
in beiden Ebenen kénnen gering gehalten werden. In Abb 6.4(b) ist der Durchmesser der
TEMgo—Mode innerhalb eines typischen Resonators bei 800 nm ortsabhingig dargestellt.
Verwendet werden als fokussierende Elemente zwei Konkavspiegel mit » = —713 mm in
einem Abstand von 725 mm. Der Gesamtumfang des Resonators betragt 2000 mm, wo-
bei der Abstand zwischen M1 und M4 mit 240 mm so gewéhlt wurde, dafl in diesem
Bereich ein frequenzselektives Element (F'S in Abb. 6.4(a)) in den Strahlengang einge-
bracht werden kann. In dieser Geometrie ergibt sich ein Einfallswinkel von 8° auf die
Spiegel. Da der Abstand zwischen M2 und M3 nur geringfiigig grofler als der verwendete
Kriimmungsradius der Spiegel ist, wird die TEMg,—Mode zwischen beiden Spiegeln stark
fokussiert, was eine Folge der nahezu konfokalen Anordnung der beiden Konkavspiegel
ist. In tangentialer Richtung ergibt sich an der Fokusposition ein Modendurchmesser von
260 um, in sagittaler von 210 pm. Zwischen den Planspiegeln verlauft der Strahl nahezu
kollimiert mit einem Durchmesser von 1400 ym in tangentialer und 1700 ym in sagittaler
Richtung. Die Elliptizitdt der Lasermode ergibt sich damit zu 1 : 1,2 und ist eine Folge
des nicht senkrechten Einfalls auf die gekriimmten Spiegeloberflichen.

Der hier typischerweise verwendete Aufbau der Ringresonatoren mit einem Fokus zwi-
schen den beiden Konkavspiegeln und weitgehend kollimiertem Strahl im iibrigen Reso-
nator bietet folgende Vorteile:

Um einen guten Uberlapp zwischen dem Modenvolumen des Resonators und dem ge-
pumpten Volumen innerhalb des Mediums zu erreichen, kann die Pumpstrahlung des fre-
quenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers ohne weitere Anpassung des Laserstrahldurchmes-
sers iiber die Spiegel M1 und M2 in den Resonator eingekoppelt und fokussiert werden.
Dabei ist in beiden Ebenen der Strahlverlauf der Pumpstrahlung und damit das gepump-
te Volumen gut an die TEMy,—Mode des Resonators angepafit (siehe Abb. 6.4(b)). Die
Pumpstrahlung wird in sagittaler Richtung auf 1724+2 pym (Abb. 6.8(c) auf Seite 98) und
in tangentialer Richtung auf 311+4 pm (Abb. 6.8(d)) fokussiert. Das Pumpvolumen ist
allerdings etwas kleiner gewéhlt als das TEMg,—Volumen des Resonators innerhalb des
Mediums, wodurch das Anschwingen hoherer transversaler Moden erschwert wird. Ge-
nauere Ausfithrungen zur Strahlpropagation der Pumpstrahlung kann man in Abschnitt

6.3 ab Seite 96 im Zusammenhang mit der experimentellen Uberpriifung des Absorp-
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tionsmodells finden. Durch die weitgehende Kollimation der Lasermode im {ibrigen Teil
des Resonators kann auf einfache Weise Laserstrahlung mit geringer Divergenz aus dem
Resonator ausgekoppelt werden.

Da die verwendeten dielektrischen Bedampfungen der verwendeten Spiegel iiber einen
grofleren Wellenléangenbereich (typisch > 100 nm) hochreflektierend sind, kénnen analog
zum Stehwellenresonator im Ringresonator mehrere Laseriibergénge anschwingen (siehe
Abb. 6.2). Um Single-Mode-Betrieb des Resonators zu erreichen, wurden deshalb un-
terschiedliche Strategien verfolgt. Durch Kombination unterschiedlicher Spiegel mit nur
teilweise iiberlappenden Bereichen hoher Reflektivitdt kann die Frequenzselektivitdt des
Resonators erhoht werden. Dadurch kommt es im Idealfall zur Oszillation des Raman-
lasers auf nur noch einem Vibrationsendniveau. Eine weitere Einschréankung des Oszilla-
tionsbereiches erfolgt durch Einbringen von frequenzselektiven Elementen zwischen den
Spiegeln M1 und M4. Verwendet wurden hierzu schmalbandige Interferenzfilter hoher
Transmission (7" ~ 99,5%)[Anders 2000], sowie ein 3-stufiges Lyot—Filter, das speziell
fiir die Anwendung in Jod—Ramanlasern in Novosibirsk [Kobtsev 2000] gefertigt wurde.
Eine umfassende Einfiihrung in die Theorie der Lyot—Filter findet man in Pinnau [1990].

Durch diese Mainahmen wird eine gezielte Auswahl eines Laseriibergangs ermdoglicht.

6.2.2. Stabilisierung des Ringresonators

Da die verwendeten Ringresonatoren typische Modenabsténde von 150 MHz (angenom-
mene Resonatorlinge 2m) haben, die einzelnen induzierten Verstiarkungsprofile aber
deutlich schmaler sind, wirken sich kleine Anderungen in der Resonatorlinge, sowie
Fluktuationen des Brechungsindizes der Luft (z.B. durch Luftstromungen) auf die Aus-
gangsleistung der erzeugten Ramanlaserstrahlung aus. Schwankungen der Ausgangslei-
stung von 100% auf Zeitskalen von weniger als einer Sekunde sind die Folge. Folglich
miissen Anderungen der Resonatorlinge und alle weiteren Stérungen durch eine geeig-
nete Regelung kompensiert werden.

Zur Stabilisierung der Resonatorlédnge wird ein Resonatorspiegel auf einem Piezo—Tubus

montiert und die Lénge des Piezos periodisch mit einem Sinusgenerator moduliert (Abb.

6.4(a)).
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Bei den verwendeten Piezo—Tubussen handelt

es sich um in Edelstahlgehdusen vorgespannte

VAVAVAVAVAV/

Piezos. Durch den Aufbau der Gehiuse wer-

den Querkrifte (z.B. durch den am Piezo mon-

Ausgangsleistung

tierten Spiegel) kompensiert, wodurch sich eine
gute Richtungsstabilitit des Piezos ergibt. Des-

weiteren reagieren vorgespannte Piezo—Tubusse

v

auf sprunghafte Spannungsénderungen linear

Frequenz

AN

und mit hoher Dampfung, wodurch sie fiir Re-
gelungszwecke besonders geeignet sind [Pickel-

mann 2001]. Die fiir die Regelung verwendete Abbildung 6.5.: Uberﬁihrung der

Modulationsfrequenz betragt maximal 5kHz, Frequenzmodulation des Resonators
die Modulationsamplitude wird deutlich klei- in eine Amplitudenmodulation der
ner als die Halbwertsbreite des Verstdrkungs-  Ausgangsleistung.

profils gewdhlt (ca. 300kHz). Diese fiihrt zu

einer periodischen Modulation der Ausgangs-

leistung des Ramanlasers (siehe Abb. 6.5), die von einer Photodiode detektiert wird.
Ein Lock-In richtet den gemessenen Wechselspannungsanteil der Photodiode phasen-
empfindlich gleich und gibt das erzeugte Regelsignal an den Gleichspannungseingang
eines Hochspannungsverstérkers, wodurch die Resonatorlange durch den Piezo nachge-
regelt wird und der Resonator mit dem Verstidrkungsprofil in Resonanz gehalten wird.
Da der Lock—In mit einem schmalbandigen Eingangsfilter ausgestattet ist, kann die Zeit-
konstante des Lock-In entsprechend klein gewéhlt werden, wodurch die Regelung den
Storungen des Resonators schnell folgen kann. Bei Betrieb des Lock—In mit Zeitkonstan-
ten von 1 ms oder minimaler Zeitkonstante wurden die besten Stabilisierungsergebnisse
erzielt. In Abb. 6.6 ist der Einflul der Stabilisierung auf die Ausgangsleistung graphisch
dargestellt. Fiir den Bereich von 0 bis 400s (Bereich I) sind die Regelkreise fiir den
frequenzverdoppelten Nd:YAG—Laser und fiir die Stabilisierung des Ringresonators ge-
schlossen, die Ausgangsleistung des Ramanlasers schwankt um etwa 5%. Von 400 bis 800
(Bereich II) ist die Stabilisierung des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers ausgeschal-
tet. Die Frequenz des Pumplasers dndert sich zu diesem Zeitpunkt, da die Kompensation
der Frequenzdrift durch den PID-Regler (siche Abb. 4.6 und 4.12(b) auf Seite 54 und
64) zu diesem Zeitpunkt wegfillt und der Laser auf seine freilaufende Frequenz springt.

Dabei tritt fiir einige Sekunden ein Ausfall der Stabilisierung des Ringlasers auf. Durch
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Abbildung 6.6.: Ausgangsleistung des Ringlasers bei Stabilisierung des Ringlasers auf
das Maximum des Verstérkungsprofils. Im Bereich I (0-400s) ist der Regelkreis fiir
den frequenzverdoppelten Nd:YAG—Laser und der Regelkreis fiir die Stabilisierung des
Ramanlasers geschlossen. Im Bereich IT (400-800s) wurde die Frequenzstabilisierung
des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers ausgeschaltet. Im Bereich ITI (> 800s) ist
der Ringlaser vollkommen freilaufend.

zufillige Fluktuationen im Resonator wird wieder eine Resonatormode mit dem indu-
zierten Verstarkungsprofil resonant und die Regelung kann den Resonator wieder auf
das Verstdarkungsprofil stabilisieren. Als Folge des Frequenzsprungs des Lasers ist die
Ausgangsleistung des Ramanlasers im Bereich 1T etwa 10% geringer. Die Leistungssta-
bilitdt des Ramanlasers hat sich in diesem Bereich als Folge der Frequenzfluktuationen
des freilaufenden Pumplasers etwa verdoppelt. Nach 800s (Bereich III) wird auch die
Stabilisierung des Ringlasers ausgeschaltet, und es kommt zu zufélligen Leistungsschwan-
kungen von 100% mit Oszillationszeiten von teilweise weniger als einer Sekunde.

Fiir den hier vorgestellten Betrieb der Regelung wurden noch einige Anderungen an der
technischen Realisierung der Resonatoren vorgenommen. Kurzzeitige Brechungsindex-
fluktionen durch Luftstromungen erwiesen sich als grofites Problem. Die verursachten
Storungen durch Luftbewegung iiberstiegen haufig den Dynamikbereich der Regelung,
entsprechend kurz waren die Stabilisierungszeiten des Ringlasers. Deshalb wurde der
Resonator mit einem dichtschlieBenden einwandigen Kunstoffgehéduse umgeben, dafl nur
noch eine Offnung fiir die Durchfithrung der Pumpstrahlung enthilt, wodurch Luft-

stromungen weitgehend ausgeschlossen sind. Der entstehende Warmestau im Gehéuse
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durch Zellkérperheizung und Temperaturstabilisierung des Seitenarms fiithrte zu einer
Drift des gesamten Resonators durch thermische Ausdehnung. Die Kiihlung der Peltie-
relemente am Seitenarm, die bislang mit Kiihlkérpern erfolgte, wurde durch eine Was-
serkiithlung ersetzt, die Warmeabfuhr des Zellkorpers konnte durch leichte Isolation des
Zellkorpers deutlich verringert werden. Durch diese einfachen Mafinahmen konnte die
thermische Drift des Resonators erheblich verbessert werden. Auch der Einsatz von 2
Piezos zur Stabilisierung des Resonators wurde erprobt. Ein Piezo wurde dabei zur Er-
zeugung der Modulation, der andere als Regelelement zur Kompensation der Resonator-
schwankungen verwendet. Hierbei zeigte sich keine Verbesserung der Leistungsstabilitét
des Ringlasers. Auffillig war allerdings die Verkiirzung der maximal moglichen Stabi-
lisierungszeit, die auf die Langendrift der Piezos im Resonator zuriickzufiihren ist. Die
Léangendrift der Piezos ist offensichtlich das limitierende Element bei der Langzeitstabi-

lisierung des Resonators.

6.3. Absorption der Pumpstrahlung

Zur quantitativen Beschreibung der Absorption in der Jodzelle sowie zur Modellie-
rung des Ramanlaserbetriebes miissen zunéchst die geometrischen Eigenschaften des
Pumpstrahls charakterisiert werden. Hierzu wurde der Pumpstrahl des frequenzver-
doppelten Nd:YAG-Lasers mit Hilfe einer Beam View-Kamera [Coherent] vermessen.

Die Auflosung der Kamera betrigt 23 yum x 27 ym (tangential x sagittal). Die Inten-

r=-713 mm Jodzelle F LM

<P @
—

Abbildung 6.7.: Aufbau zur Vermessung des Strahlprofils, sowie zur Uberpriifung des
Absorptionsmodells. An den Positionen 1 und 2 wurde das Strahlprofil mit einer
Beam View-Kamera vermessen, das in Abb. 6.8 dargestellt ist. PD: Photodiode, LM:
Leistungsmefigerit.

sitatsprofile am fokussierenden Spiegel (sieche Abb. 6.7) sind in Abb. 6.8(a) und 6.8(b)
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als sagittaler und tangentialer Schnitt durch das Strahlprofil dargestellt. Die Quadrate
in der Abbildung stellen die MeSpunkte dar, die durchgezogene Linie den Verlauf einer
angepafiten Gauflkurve. In sagittaler Richtung (Abb.6.8(a)) ergibt sich eine volle 1/e*~
Breite (bei 1/e* ist das elektromagnetische Feld auf 1/e abgefallen) von 872 4+ 9 um.
In tangentialer Richtung (Abb. 6.8(a)) ergibt sich eine 1/e* Breite von 1.505 & 20 um,
wobei sich hier eine deutlich groflere Abweichung der Mefipunkte vom Gauflprofil als in
sagittaler Richtung zeigt, die vermutlich auf leichte Beschiddigungen der Optik im Ver-
dopplungsresonator des frequenzverdoppelten Nd:YAG—Laser zuriickzufiithren sind. Der
Strahl ist also elliptisch, mit einem Verhéltnis der Halbachsen der Ellipse von 1 : 1,7.
Mogliche Ursache fiir das elliptische Strahlprofil der frequenzverdoppelten Strahlung des
Nd:YAG-Lasers kann durch eine leichte Dejustage des Verdoppelungsresonators sein.
Die Elliptizitat des Strahls lief sich zu keinem Zeitpunkt der Experimente durch Justa-
ge vollkommen eliminieren. Fokussiert man den Strahl mit einem konkaven Spiegel des
Kriimmungsradius » = —713 mm unter einem Einfallswinkel von 8° dann ergibt sich an
der Fokusposition nach 357 mm eine gemessene 1/e*-Breite in sagittaler Richtung von
312 + 4 um (Abb. 6.8(c)), und in tangentialer Richtung von 172 £+ 2 um (Abb. 6.8(d)).
Berechnet man unter der Annahme, dafl der einlaufende Pumpstrahl des frequenzver-
doppelten Nd:YAG—Lasers kollimiert ist, die Strahlpropagation mit den oben genannten
Parametern, so ergibt sich in sagittaler Richtung eine 1/e?>-Breite von 300 um, in tan-
gentialer Richtung ergibt sich der berechnete Wert zu 180 ym. Die Abweichung zwischen
den berechneten und gemessenen Werten ist also gering. Um die Berechnung der ma-
kroskopischen Absorption zu vereinfachen, wurde das Pumpstrahlungsprofil als rund
angenommen. Fiir den Pumpstrahl wird ersatzweise eine 1/e* Breite von 1.100 ym an-
genommen. Durch diese Annahme wird gewéhrleistet, daf§ durch den runden Pumpstrahl
das gleiche Volumen wie durch den elliptischen Pumpstrahl geprobt wird. Im Fokus er-
gibt sich dadurch ein 1/e?>-Breite des Pumpstrahls von 240 ym. Die Rayleigh-Linge
dieses fokussierten Pumpstrahls betrigt 17 cm und iibersteigt somit die Lénge der typi-
scherweise verwendeten Jodzellen. Der durch den Einfallswinkel der Pumpstrahlung von
8° auftretende Astigmatismus fiihrt zu unterschiedlichen Fokuspositionen in tangentialer
und sagittaler Richtung. Da die Differenz der beiden Foki mit 1,8 cm bedeutend geringer
als die Rayleigh—Lénge ist, wird dieser Abbildungsfehler nicht weiter beriicksichtigt.

Zur experimentellen Uberpriifung des im Abschnitt 5.1.3 vorgestellten Absorptionsmo-
dells wurde der Versuchsaufbau nach Abb. 6.7 verwendet. Die Pumpstrahlung wird

von einem konkaven Spiegel mit einem Kriimmungsradius von r = —713 mm in ei-
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Abbildung 6.8.: Strahlprofil und e% Breite des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Laser in
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der Einfallsebene des Laserstrahls (tangential, Ebene parallel zur Ebene des opti-
schen Tisches) und der senkrechten Ebene dazu (sagittal). (a) und (b) nach ca. 3m
freier Propagation, (c¢) und (d) nach Fokussierung mit einem konkaven Spiegel des
Kriimmungsradius r = —713 mm unter einem Winkel von 8°.
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ne 15cm lange temperaturstabilisierte Jodzelle fokussiert. Die Jodzelle ist dabei sym-
metrisch um den Fokus den Pumpstrahlung positioniert. Die transmittierte Leistung
wird hinter der Zelle von einem Leistungsmefigerdt aufgezeichnet. Zur Eleminierung
von Leistungschwankungen des Pumplasers wird ein Teil der Pumpstrahlung durch ei-
ne Glasplatte vor der Jodzelle ausgekoppelt und zur Normierung des Transmissionssi-
gnals verwendet. Zur Uberpriifung des Modells wurde der Frequenzbereich von 18788, 30
bis 18788, 475 cm ™! gewihlt. Dieser Abschnitt des Durchstimmbereich des frequenzver-
doppelten Nd:YAG-Lasers bietet den Vorteil, daf§ in diesem geringen Frequenzinter-
vall drei starke Absorptionslinien liegen. Die R(56)(30 — 0) als isolierte Linie und die
P(103)(34—0)— sowie die P(53)(32—0)-Linie, die stark iiberlappen. Zwischen beiden Li-
nien befinden sich zwei weitere Ubergéinge mit geringer Absorption (P(127)(40 — 1) und
P(127)(39 — 0)). Zur Frequenzkalibrierung wurde wéhrend des langsamen thermischen
Durchstimmens des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers parallel ein Sattigungsspek-
trum aufgenommen.

In Abb. 6.9 sind einige Transmissionsspektren fiir eine eingestrahlte Pumpleistung
von 150 mW bei unterschiedlichen Dampfdriicken dargestellt. Die Kreuze entsprechen
den Mefpunkten, wobei hier nur jeder 30. MefSpunkt dargestellt ist. Die durchgezogene
Linie zeigt den berechneten Verlauf der Transmission fiir eine Pumpleistung von 150 mW,
einen Strahldurchmesser im Fokus von 240 ym und dem jeweiligen Dampfdruck. Der obe-
re Teil der Abb. 6.9 zeigt die Position der einzelnen Hyperfeinstrukturkomponenten der
beteiligten Rotationsvibrationsiibergiinge,wobei die Linge der einzelnen Hyperfeinstruk-
turkomponenten die thermische Besetzung der Ubergiinge reprisentiert. In Abb. 6.9 148t
sich erkennen, dafl die gemessene Transmission gut durch das Modell beschrieben wird.
Um die Abweichung zwischen berechneter und gemessener Transmission besser beurtei-
len zu kénnen, ist in Abb. 6.10 die Differenz (obs-cal) zwischen Messung und Rechnung
in % gegen die Frequenz aufgetragen. Man erkennt, dafl die Abweichung zwischen beiden
Kurven maximal etwa 5% betrigt. Auffallig ist, dafl die Abweichungen eine Struktur zei-
gen, die bei allen Dampfdriicken &hnlich ist und mit steigendem Dampfdruck an Ampli-
tude gewinnt. In Abb. 6.10 sind zur besseren Orientierung fiir die Linien R(56)(32 — 0)
und P(103)(34 —0)/P(53)(32 — 0) die Frequenzpositionen maximaler Absorption einge-
zeichnet. Insbesondere an den Flanken des doppler—verbreiterten Absorptionsprofils wird
(obs-cal) haufig negativ, d.h. die berechnete Transmission an den Flanken der Linien ist
grofer als die gemessene. Die berechnete Linienform ist somit schmaler als die tatsédchlich

beobachtete. Die Ursache hierfiir liegt hochstwahrscheinlich an der Vereinfachung, die
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Abbildung 6.9.: Berechnete Transmissionskurven (durchgezogene Linie) und gemessene
Transmissionskurve (Kreuze) fiir eine feste Pumpleistung von 150 mW. Es ist nur jeder
30. MeBpunkt dargestellt. Mit geringer werdender Transmission entsprechen die Kur-
ven folgenden Joddampfdriicken: 14 Pa, 21 Pa, 32 Pa, 49 Pa, 62 Pa, 74 Pa. Der obere
Teil der Abbildung zeigt die Position der Hyperfeinstrukturkomponenten der beteilig-
ten Absorptionslinien.

bei der Berechnung der Profile gemacht wurde. In Formel (5.25) auf Seite 81 wird ein
GauBprofil fiir die Beschreibung der Absorption jeder doppler—verbreiterten Hyperfein-
strukturkomponente verwendet. Alle anderen Verbreiterungsmechanismen werden nicht
beriicksichtigt. Dadurch wird das Linienformprofil geringfiigig zu schmal angenommen,
was sich insbesondere an den Flanken der Absorptionlinien auswirkt, wo haufig nur ei-
ne Hyperfeinstrukturkomponente wesentlich zur Absorption beitrégt. Die Zunahme von
(obs-cal) an den Flanken der Absorptionslinien mit steigendem Dampfdruck resultiert
dann aus der geringer werdenden Transmission des Mediums.

Als weiterer Test des Absorptionsmodells wurden die Messungen nach Abb. 6.9 fiir
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Abbildung 6.10.: Abweichung der gemessenen Transmissionskurve von der Rechnung. Die
Abweichug ist in % angegeben. Die punktierten Linien geben die Frequenzpositionen
der maximalen Absorption der beiden starken Absorptionsiibergéinge an.

unterschiedliche Pumpleistungen wiederholt. In Abb. 6.11 (a)—(d) werden die Transis-
sionsmessungen mit dem berechneten Kurvenverlauf fiir eingestrahlte Pumpleistungen
von 50, 100, 200 und 300 mW fiir den Ubergang R(56)(32 — 0) (Kurve mit der groferen
Transmission) und P(103)(34 — 0)/P(53)(32 — 0) verglichen. Der Fehler bei den Mef-
punkten wird mit 2,5% angenommen und ergibt sich aus der Wiederholgenauigkeit des
Experimentes. In Abb. 6.11 (a)—(d) erkennt man, dafl die Modellrechung die experimen-
tell erhaltenen Werte gut wiedergibt. Nur einige Mefpunkte liegen im Rahmen ihrer
Fehler nicht auf dem berechneten Verlauf der Transmissionskurve.

Durch die vorgestellten Messungen zum Pumpstrahlungsprofil und zur Absorption der
Pumpstrahlung in der Jodzelle wird es moglich, den Verlauf der Pumpintensitéit inner-

halb des Mediums zu beschreiben, was insbesondere fiir die Modellierung der Verstér-
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kungskoeffizienten von Bedeutung ist.
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Abbildung 6.11.: Vergleich von gemessener Transmission mit der Rechnung fiir unter-
schiedliche Pumpleistungen. Die obere Kurve in den Graphen entspricht der Rechnung
fiir die maximalen Absorption fiir den Ubergang R(56)(32 — 0), die untere Kurve fiir
die Ubergange P(103)(34 —0)/P(53)(32 —0). Die Fehler fiir die Messung wurden mit
2, 5% angenommen.
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6.4. Eigenschaften der Single-Mode—Laser

Im folgenden wird auf die Eigenschaften der Single-Mode-Ramanlaser in Ringresona-
toren eingegangen. Fiir die vorgestellten Experimente wurde als Pumpiibergang haupt-
séichlich der R(56)(32-0)-Ubergang verwendet. Dieser Pumpiibergang liegt nahezu im
Zentrum des Durchstimmbereichs des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers, wodurch
hier die maximale Ausgangsleistung des Lasersystems fiir den Betrieb der Ramanlaser
zu Verfiigung steht. Am Rand des Durchstimmbereichs (= +0,5cm™!) (sieche Abb. 4.4
auf Seite 50) kann die Ausgangsleistung des Pumplasers auf 50% der Nominalleistung
von maximal 500 mW abgefallen sein. Ein Betrieb der Ramanlaser auf Pumpiibergéingen
am Rand des Durchstimmbereiches ist daher nur in einem eingeschréankten Parameter-
bereich moglich. Der R(56)(32-0)-Ubergang weist als Ubergang mit geradem .J” nur 15
Hyperfeinstrukturkomponenten auf, die in 6 Gruppen (siche Abb. 4.11(b)) als Konse-
quenz eines , mittleren“J” (J” & 50) angeordnet sind. Dabei treten die Komponenten
ai,a19 und a5 als isolierte Einzellinien im Spektrum auf, die anderen Komponenten
sind jeweils in Vierergruppen in einem kleinen Frequenzbereich angeordnet. Bedingt
durch die Struktur der Aufspaltung kénnen in den Experimenten Aussagen iiber den
Einflufl der einzelnen Linien bzw. Gruppen von Linien gemacht werden. Vorteilhaft ist
in diesem Zusammenhang die Tatsache, dal dem R(56)(32-0)-Ubergang keine weiteren
Linien iiberlagert sind, so daf nur ein (Rotationsvibrations—)Niveau gepumpt wird. Bei
Ubergingen mit ungeradem J” treten 21 Komponenten auf. Bei ,,mittleren® Werten von
J" (z.B. Abb. B.1 R(57)(32-0)) sammeln sich die Hyperfeinstrukturkomponenten zwar
auch in Gruppen, isoliert stehende Einzelkomponenten, wie bei dem R(56)(32-0)-Uber-
gang, treten allerdings nicht auf. Bei hohen ungeraden Werten von J” (J” > 100), wie
sie im Durchstimmberech des Pumplasers auftreten (z.B. P(119)(35-0) in Abb. B.1), ver-
teilt sich die Hyperfeinstruktur nahezu gleichméfig iiber den gesamten Frequenzbereich
des Ubergangs. Ungeeignet fiir den effektiven Betrieb der Ramanlaser sind iiberlagerte
Linien, wie z.B. bei den Ubergingen P(53)(32-0)/P(103)(34-0) (mittleres Sittigungs-
spektrum in Abb. B.3). Auf diesem Ubergang sind zwei Linien mit ungeradem .J” so
iiberlagert, daf} sich ein dichter Kamm von 42 Komponenten in einem Gebiet von 1 GHz
ergibt, die auf unterschiedlichen (Rotationsvibrations—)Niveaus im Zustand |3) enden.
Entsprechend verteilt sich die durch den Pumplaser induzierte Verstiarkung auf viele
Hyperfeinstrukturiibergéinge und zusétzlich 2 Niveaus im Zustand |3). Effektiver Raman-

laserbetrieb auf iiberlagerten Ubergéingen ist somit nicht zu erwarten. Betrachtet man
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das Sittigungsspektrum des R(56)(32-0)-Ubergangs in Abb. 4.11(b), erkennt man, daf
die Komponente a3/a, stark iiberlagert und im Rahmen der Auflésung der Séttigungs-
spektroskopie nicht auflésbar sind. Die beiden Komponenten haben wegen AF = AJ al-
lerdings keine gemeinsamen Niveaus und erscheinen auf Grund nahezu identischer Ener-
giedifferenzen im Séttigungsspektrum als eine Komponente (Vergleiche auch Abs. 5.1.1
auf Seite 75). Beim Pumpen dieser beiden Komponenten sollten sich minimale Schwellen
und maximale Ausgangsleistungen des Ramanlasers ergeben. Die nachfolgenden Unter-
suchungen beschrianken sich auf den Betrieb der Ramanlaser auf dem Pumpiibergang
R(56)(32-0), sowie auf den Ramaniibergang R(56)(32-31) bei 12803 cm™" (=~ 781 nm).
Fiir diesen Bereich standen ein guter Spiegelsatz und geeignete frequenzselektive Ele-
mente zur Verfiigung. Die Detektion der Ramanlaserstrahlung kann durch handelsiibliche
Silizium—Photodioden erfolgen, die in diesem Spektralbereich maximale Empfindlichkeit
aufweisen. Die Messungen zur Schwelle der Ramanlaser in Abhéngigkeit vom Dampf-
druck des Mediums werden im folgenden Abs. 6.4.1 vorgestellt und mit den Ergebnissen
des Simulationsprogrammes, wie es in Kap. 5 beschrieben wurde, verglichen. Anschliefend
werden in Abs. 6.4.2 Messungen zur Ausgangsleistung der Ramanlaser préisentiert und in
Abs. 6.4.4 das Verhalten der Ausgangsleistung der Ramanlaser bei unterschiedlicher Fre-
quenzposition des Pumplasers innerhalb des Pumpiibergangs untersucht. Im Anschluf3
daran wird die Form der Ausgangsleistungsprofile unter verschiedenen Betriebsbedin-
gungen diskutiert. Gegen Ende des Kapitels werden Messungen zur Beatlinienbreite der

Ramanlaser und damit zu den spektralen Eigenschaften der Laser vorgestellt.

6.4.1. Laserschwelle

Zur Bestimmung der Schwelle der Ramanlaser wurde ein Resonator mit moglichst ge-
ringen Verlusten nach Abb. 6.4 aufgebaut. Durch den Einsatz hochreflektierender Spie-
gel, Jodzellen mit Brewsterfenstern und verlustarmer frequenzselektiver Elemente lassen
sich die Verluste im Resonator minimieren und auf etwa 1% abschétzen. In Abb. 6.12(b)
sind die experimentell erhaltenen Werte durch die Mefipunkte mit ausgefiillten Quadra-
ten gegen den Dampfdruck dargestellt. Der Pumplaser war bei dieser Messung auf die
Komponenten ag/a, der R(56)(32-0) stabilisiert. Die Fehlerbalken der Mefiwerte erge-
ben sich aus der Reproduziergenauigkeit der Messung. Bei kleinen Dampfdriicken steigt

der Meffehler fiir die Schwellleistung stark an, da hier nur geringe Ausgangsleistun-
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(a) Berechnete Verstdrkungswerte fiir den (b) Vergleich der experimentellen Schwelllei-
Pumpiibergang auf der Komponente as/aq4 stungswerte fiir die Komponenten ag/a4 der
der R(56)(32-0) und dem Ramaniibergang R(56)(32-0) mit den Schwellleistungswerten
R(56)(32-31) fiir den Dampfdruckbereich von wie sie sich aus Abb. 6.12(a) ergeben.

16 bis 186 Pa in Abhéngigkeit von der einge-
strahlten Pumpleistung vor der Jodzelle. Ein-
gezeichnet ist die Laserschwelle fiir Resona-
torverluste von 1% und 1, 6%.

Abbildung 6.12.: Verlauf der Verstirkung bei unterschiedlichen Dampfdriicken und Ver-
gleich der experimentell bestimmten Schwellleistungen mit den numerisch bestimmten
Werten fiir die Verstirkung auf den Komponenten as/ay des Ubergangs R(56)(32-0),
dem Ramaniibergang R(56)(32-31), bei Verwendung einer 15 cm langen Zelle und der
Resonatorkonfiguration nach Abb. 6.4.

gen oberhalb der Schwelle erreicht werden, wodurch der eigentliche Punkt der Schwelle
schwer zu reproduzieren ist. In einer weiteren Messung wurde die Schwellleistung fiir
eine Resonatorkonfiguration mit hoheren Verlusten bestimmt. Die zusétzlichen Verluste
wurden durch Einbringen einer Glasplatte verursacht. Durch Verdrehen der Glasplat-
te aus dem Brewster-Winkel konnen dann gezielt hohere Verluste im Resonator erzeugt
werden (in diesem Fall angenommener Verlust: 1,6%). Wie man in Abb. 6.12(b) erkennt,
ergeben sich durch die hoheren Verluste im Resonator héhere Schwellleistungen, die sich
zu hoheren Dampfdriicken verschieben. Bei einem Resonatorverlust von 1% ergibt sich
eine minimale Schwelle von 30 mW bei 28 Pa, bei Verlusten von 1,6% ist die Schwelle
bereits auf 62mW bei einem Dampfdruck von 80 Pa angestiegen.

Um die gemessenen Schwellpumpleistungen mit der Theorie vergleichen zu kénnen, wird
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wie folgt vorgegangen: Die Verstirkung wird in Abhéngigkeit von der Pumpleistung fiir
verschiedene Dampfdriicke numerisch berechnet. Die Ergebnisse dieser Berechnung sind
in Abbildung 6.12(a) fiir Dampfdriicke zwischen 27 und 186 Pa (dies entspricht Seiten-
armtemperaturen von 20° bis 44° C) und fiir Pumpleistungen zwischen 10 und 300 mW
fiir die Komponenten as/a, dargestellt, wobei in den Berechnungen der Frequenzoffset
in der Stabilisierung durch den Einsatz des AOMs beriicksichtigt wurde (vergl. Abs.
4.5.1). Fiir den Fall, da3 die berechnete Verstirkung die Verluste iibersteigt, befindet
sich der Ramanlaser oberhalb der Schwelle. Die angenommenen Verluste sind als Ge-
raden in Abb. 6.12(a) fiir Verluste von 1% und 1,6% eingezeichnet. Die berechneten
Schwellleistungen kénnen dann unmittelbar aus dem Graphen abgelesen werden. Die
daraus numerisch bestimmte Schwellkurve ist als durchgezogene Linie in Abb. 6.12(b)
eingezeichnet. Man erkennt fiir den Verlust von 1% eine recht gute Ubereinstimmung
zwischen theoretischen und experimentell erhaltenen Werten. Bei Resonatorverlusten
von 1, 6% ist der Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment nicht ganz so gut.
Zwar wird die Verschiebung der minimalen Schwelle zu hoheren Dampfdriicken quali-
tativ wiedergegeben, allerdings scheint durch die berechnete Kurve das Minimum nicht
korrekt beschrieben zu werden. Bei hoheren Dampfdriicken ergeben sich fiir Verluste
von 1,6% sogar deutliche Abweichungen der experimentellen Werte vom berechneten
Verlauf. Dies deutet darauf hin, daf§ die hier angenommenen Resonatorverluste um ca.
0,1 bis 0,2% zu klein sind. Nimmt man die Verluste im Resonator etwas grofier an, so
kann der Verlauf der theoretischen Kurve bei héheren Dampfdriicken besser beschrieben
werden.

Fiir einen Vergleich der hier beobachteten Schwelle mit anderen in der Literatur versffent-
lichten Angaben (siehe Tab. 2.2 auf Seite 24) kann nur das Experiment von Jones
u. a. [1996] herangezogen werden. Jones u. a. [1996] verwendeten ebenfalls Single-Mode—
Ringresonatoren. Dabei wurde bei Betrieb der Ramanlaser auf dem Pumpiibergang
P(13)/R(15)(43-0) bei 514 nm Schwellen von 50 mW bei einer Zellinge von 70 cm und
Dampfdriicken um 30 Pa erreicht. Die Schwellleistungen von Jones u.a. [1996] und die
hier gemessenen liegen also um weniger als einen Faktor 2 auseinander. Ein konkre-
ter Vergleich der Messungen ist allerdings nicht unmittelbar méglich, da ein anderer
Pumpiibergang verwendet wurde. Desweiteren 148t sich aus den in der Veroffentlichung
angegebenen Resonatordaten schlieflen, dal Jones eine deutlich stédrkere Fokussierung
und ein kleineres Modenvolumen im Resonator verwendet hat, vermutlich um die starke

Absorption der Pumpstrahlung in der 70 cm langen Zelle durch kleinere Pump— und
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Resonatorvolumina zu kompensieren.

Betrachtet man noch einmal Abb. 6.12(a), so wird deutlich, dal ein Senken der Re-
sonatorverluste durch Einsatz verlustarmerer Spiegel und frequenzselektiver Elemente
die Schwellleistung deutlich verringern kann. Bei Halbierung der hier minimal erreich-
ten Verluste auf 0, 5% sollten bei sonst konstanten Bedingungen, Schwellen von 10 mW
moglich sein. Verzichtet man auf jegliche Frequenzselektion und betreibt die Ramanlaser
in 2-Spiegel-Stehwellenresonatoren, so kann man die Verluste durchaus auf 0, 2% senken
und somit Schwellen von einigen mW Pumpleistung realisieren, wie von Luhs u. a. [1983]

mit 4 mW Schwellleistung in einer 25 cm langen Zelle demonstriert werden konnte.
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6.4.2. Ausgangsleistung der Laser

Neben der Messung der Schwellleistung eines Ramanlasers auf dem Ramaniibergang
R(56)(32-31) (A ~ 781 nm) wurde auch die Ausgangsleistung des Ramanlasers in Ab-
héngigkeit von der eingestrahlten Pumpleistung bei unterschiedlichen Dampfdriicken des
Mediums untersucht, wobei der Pumplaser, wie auch schon bei den Schwellleistungsmes-
sungen, auf die Komponente ag/a4 der R(56)(32-0) stabilisiert war. Die Messungen sind
in Abb. 6.13 und Abb. 6.14 dargestellt. In Abb. 6.13 und 6.14(a) betrugen die Verluste im
Resonator 1%, die Messungen in Abb. 6.14(b) wurden bei Resonatorverlusten von 1,6%
vorgenommen. Die einzelnen Kreuze stellen die erhaltenen Ausgangsleistungen dar, die
durchgezogene Linie in Abb. 6.13 und 6.14 ist eine Ausgleichsgerade, die insbesondere
die Orientierung in der halblogarithmischen Darstellung in Abb. 6.13 erleichtern soll.
Fiir alle erhaltenen Mefipunkte in Abb. 6.13 erkennt man ein monotones und nahezu
lineares Ansteigen der Ausgangsleistung mit der Pumpleistung, wobei bei einem niedri-
gen Dampfdruck von 27 Pa die Ausgangsleistung (sieche Abb. 6.13) des Ramanlasers bei
maximaler Pumpleistung von 350 mW nur 0, 2uW betragt. Mit steigendem Dampfdruck
steigt auch die ausgekoppelte Leistung, wobei bei einem Dampfdruck von 137 Pa die
maximale Ausgangsleistung in dieser Resonatorkonfiguration von etwa 400uW erreicht
wird. Der Verlauf der Ausgangsleistung gegen den Dampfdruck ist in Abb. 6.15 noch
einmal graphisch dargestellt. Bei Dampfdriicken groier 137 Pa fallt die Ausgangsleistung
bei konstanter Pumpleistung von 300 mW ab, diese hat sich bei 215 Pa auf 290 4W redu-
ziert. Messungen bei Dampfdriicken grofier 215 Pa waren nicht moglich, da bei Dampf-
driicken oberhalb ca. 240 Pa das Jodreservoir im Seitenarm vollstéandig aufgebraucht ist
und somit keine hoheren Dichten eingestellt werden konnten. Unter den vorliegenden
Betriebsbedingungen wird die Ausgangsleistung bei einem Dampfdruck von ~ 140 Pa
maximal.

In Abb. 6.14(b) ist die Ausgangsleistung des Ramanlasers fiir Dampfdriicke von 63,
93 und 137Pa bei Verlusten im Resonator von 1,6% dargestellt. Wie man in Abb.
6.14 erkennt, sind die Ausgangsleistungen bei Resonatorverlusten von 1,6% bei gleichen
Dampfdriicken und gleicher Pumpleistung bereits deutlich geringer. Z.B. bei 137 Pa und
300 mW betriagt die Ausgangsleistung bei Resonatorverlusten von 1% 400 4W und bei
1,6% Verlust 250 uW. Dies deutet daraufhin, daff die optimale Auskopplung hier bereits
iiberschritten ist. Das in Abb. 6.13 und Abb. 6.15 dargestellte Verhalten ist typisch auch

fiir andere Ramanlaseriibergénge, wobei bei Betrieb der Ramanlaser im langwelligen
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Abbildung 6.13.: Halblogarithmische Darstellung der Ausgangsleistung des Ramanlasers
gegen die eingestrahlte Pumpleistung fiir Dampfdriicke von 27, 41 und 63 Pa im Medi-
um. Die Verluste des Resonators betrugen 1%. Der Pumplaser war auf die Komponente
as/ay der R(56)(32-0) stabilisiert, die Ramanlaseremission erfolgte auf dem Ubergang

R(56)(32-31) bei A\ = 781 nm.
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Abbildung 6.14.: Ausgangsleistung der Ramanlaser fiir unterschiedliche Dampfdriicke
und Verluste von 1% und 1,6%. Der Pumplaser war auf die Komponente a; /ay der
R(56)(32-0) stabilisiert, die Ramanlaseremission erfolgte auf dem Ubergang R(56)(32-

31) bei A &~ 781 nm.
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Abbildung 6.15.: Verlauf der Ausgangsleistung des Ramanlasers bei konstanter Pump-
leistung und 1% Verlust im Resonator. Der dargestellte Bereich des Dampfdrucks
entspricht einer Seitenarmtemperatur von 293 bis 320 K.

Bereich um 1300 nm deutlich hohere Ausgangsleistungen von maximal 3mW erreicht
werden konnen (vergleiche auch Abb. 6.3). Fiir einen Vergleich der gemessenen Aus-
gangsleistungen und dessen Abhéngigkeit von der Pumpleistung und vom Dampfdruck
mit der Theorie muf} fiir eine vollstandige Beschreibung des Ramanlasers oberhalb der
Schwelle die vollstandige Losung des Verstarkungskoeffizienten, wie sie in Gl. (A.39) auf
Seite 151 angegeben ist, benutzt werden. Fiir die Berechnung der Ausgangsleistung eines
Lasers mufl neben der Berechnung des Verstiarkungskoeffizienten auch der Einflufl des im
Resonator umlaufenden erzeugten Laserfeldes betrachtet werden, wodurch die erzeugte
Leerlaufverstarkung (also ohne Laserfeld) verringert wird. Hierbei miissen auch Propa-
gationseffekte wie z.B. der Strahlverlauf des umlaufenden Feldes beriicksichtigt werden,
da sie zu einem uneinheitlichen Abbau der Verstirkung im Medium fiithren. Desweiteren
ist der Uberlapp zwischen gepumptem Volumen und der Lasermode zu beriicksichtigen,
was experimentell schwer zu kontrollieren ist. Es geniigt dabei nicht nur die Kenntnis
des Strahlverlaufs von Pump— und erzeugter Laserstrahlung. Z.B. kann es durch nicht
optimale Justage zu einem kleinen Winkeln zwischen Pump— und erzeugter Laserstrah-
lung kommen, der den Uberlapp zwischen beiden Volumina deutlich verringert. Es wurde
versucht diese Situation in den vorliegenden Experimenten durch Optimierung der Aus-
gangsleistung (= optimaler Uberlapp der Volumina) bei sonst konstanten Bedingungen
zu vermeiden. Auf eine komplette Beschreibung der Ramanlaser oberhalb der Schwelle,
mit dem Ziel die Ausgangsleistung exakt zu modellieren, ist wegen der Komplexitét der

experimentellen sowie theoretischen Probleme verzichtet worden. Allgemeine Theorien
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zur Beschreibung eines Lasers oberhalb der Schwelle, die auch ortsabhéngige Beitréige
beriicksichtigt sind z.B. in Svelto [1998] zu finden.

Um z.B. die Abhéngigkeit der Ausgangsleistung vom Dampfdruck bei konstanter

Pumpleistung wie er in Abb. 6.15 dargestellt ist, jedoch qualitativ verstehen zu kénnen,
kénnen einfache Grundgleichungen der Laserphysik, die Propagationseffekte und unvoll-
stdndigen Modeniiberlapp nicht beriicksichtigen, angewendet werden.
Als Ausgangspunkt fiir eine vereinfachte Betrachtung kann der Kleinsignalverstarkungs-
koeffizient gy (in Kap. 5 als oy bezeichnet; in Lehrbiichern ist g fiir die Leerlauf-
verstiarkung gebréuchlich) dienen, der in Kap. 5 berechnet wurde. Das entsprechende
Kleinsignalverstirkungsprofil go(v) ist auf Grund der Sub—Doppler—Anregung und des
Ramanverstarkungsprozesses ein homogenes Verstiarkungsprofil. Infolge dessen ist auch
ein homogenes Sittigungsverhalten der Verstdarkung bei vorhandenem Ramanlaserfeld
gemaf [Yariv 1976]

glv) = (6.1)

zu erwarten, wobei I; die Intensitit des Ramanlaserfeldes innerhalb des Resonators und
I, die Sattigungsintensitit auf dem Laseriibergang ist. Fiithrt man nun die Annahme,
daB go(v) und g(r) im Medium konstant sind (dies bedeutet, das Propagationseffekte
fiir Pump— und Ramanlaserfeld nicht betrachtet werden und somit /; als konstant ange-
nommen wird) ein, so kénnen go(v) und g(v) durch die makroskopischen Verstirkungen

Vo und V ersetzt werden. Setzt man wie schon in Abs. 6.4.1 die Verstdarkung V' gleich

I, = I, (% —1) (6.2)

1 kann man mit Hilfe der bekannten Leerlaufverstarkung und den bekann-

den Verlusten L, so ergibt sich:

v_
L

ten Verlusten im Resonator berechnen. Die Séttigungsintensitéit auf dem Laseriibergang

Den Term

I (|3) — |2)) kann man analog zur Séttigungsintensitéit auf dem Pumpiibergang nach
Gl. (A.53) abschétzen, in dem man hier die entsprechenden Dipolmomente und Rela-
xationsraten fiir den Laseriibergang verwendet. Bei dieser Abschétzung werden keine
verbreiternden Effekte durch das starke Pumplaserfeld auf dem Ubergang (|1) — |3))
berticksichtigt. In Abb.6.16(a) ist der Verlauf von % — 1 fiir eine konstante Pumpleistung
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(6.2) vom Dampfdruck.

durchgezogene Kurve: Verlauf der Satti-
gungsintensitit auf dem Laseriibergang.

Abbildung 6.16.: Verlauf des Terms (% —1), der Sattigungsintensitat und der Ausgangs-
intensitdt in Abhéngigkeit vom Dampfdruck des Mediums.

von 300 mW als gestrichelte Linie dargestellt. Die benutzten Leerlaufverstirkungen ent-
sprechen den in Abb. 6.12(a) dargestellten Kurvenverlaufen. Man erkennt, daf§ der Term
% — 1 bereits fiir einen Dampfdruck von 70 Pa maximal wird. Die durchgezogene Linie
gibt den Verlauf der Séttigungsintensitdat wieder. Bedingt durch die Druckverbreiterung
steigt die Sattigungsintensitit mit steigendem Dampfdruck an. Der qualitative Verlauf
der Ausgangsleistung ergibt sich aus dem Produkt beider Kurven und ist in Abb. 6.16(b)
dargestellt, wobei diese Kurve auf Grund der idealisierten Annahmen keine quantitati-
ven Aussagen iiber die zu erwartenden Ausgangsintensitidten trifft. In Abb. 6.16 er-
kennt man, dafl die Ausgangsintensitit bzw. Ausgangsleistung fiir einen Dampfdruck
von 150 Pa maximal sein sollte. Dies stimmt mit den experimentellen Ergebnissen gut
tiberein (Vergleiche hierzu die Abb. 6.15 mit den experimentellen Werten auf Seite 110).
Durch die obigen Uberlegungen, die stark vereinfacht das Laserverhalten oberhalb der
Schwelle beschreiben, ist es also durchaus moglich, die experimentell erhaltene Ausgangs-

leistungskurve qualitativ zu verstehen.
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6.4.3. Durchstimmverhalten

Durch den Ramanprozess werden Pumpfeld und Ramanlaserfeld miteinander gekoppelt,
und es ergibt sich gegeniiber konventionellen Lasern ein anderes Durchstimmverhal-
ten. Zum einen kann bei fester Pumpfrequenz durch den Pumplaser ein im Frequenz-
raum festliegendes Verstarkungsprofil induziert werden, dessen Form und Breite von
einer Vielzahl von Parametern abhéngig ist (vergleiche Kap. 5). Der Ramanlaser kann
dann abhéngig von den Resonatorverlusten in einem mehr oder weniger groflen Bereich
dieses Verstarkungsprofils verstimmt werden. Zum anderen kann auch der Pumplaser
verstimmt werden. Dies fiithrt zu einer entsprechenden Verstimmung des Verstarkungs-
profils und damit auch zu einer Verstimmung der Ramanlaserfrequenz. Wird z.B. die
Ramanlaserfrequenz durch eine Stabilisierung auf das Maximum des Verstarkungspro-
fils festgehalten, folgt die Ramanlaserverstimmung dem Pumplaser gemafl Avg = Al/pZ—Z,
wobei Avg und Av, die entsprechenden Verstimmungen von der Resonanz sind. Diese
Beziechung ist giiltig fiir Frequenzen in der Ndhe der Resonanz fiir nicht aufgespalte-
ne Verstirkungsprofile [Beterov und Chebotaev 1974]. In der Praxis kann die Verstim-
mung Avg sehr viel grofer als die Dopplerbreite der Ubergénge und auch die Breite
des Verstarkungsprofils sein. Grundsétzlich kann ein Ramanlaser auch sehr weit von der
Resonanz betrieben werden. Dann gilt schliellich Avg = Ay, [Beterov und Chebotaev
1974].

Im folgenden werden zunéchst Untersuchungen zur Verstimmung der Pumplaserfrequenz
diskutiert. Dabei wird die Ausgangsleistung des Ramanlasers gegen Av, gemessen, nicht
aber die Verstimmung Avg (auch ohne Stabilisierung liegt die jeweilige Ramanlaserfre-
quenz in der Nihe des Maximums des Verstiarkungsprofils). AnschlieBend werden dann
Experimente zur Verstimmung des Ramanlasers bei fester Pumplaserfrequenz beschrie-
ben. Die Charakterisierung des Ramanlasers wurde fiir den Pumpiibergang R56(32-0)
und den Ramaniibergang R(56)(32-31) bei A ~ 781 nm untersucht. Zur Kalibration der
Frequenzachse diente ein gleichzeitig detektiertes Séttigungsspektrum. Die Ergebnisse
dieser Messungen sind in Abb. 6.17 und 6.18 fiir eine feste Pumpleistung von 300 mW
und Dampfdriicke zwischen 21 und 186 Pa dargestellt. Die obere Abbildung stellt jeweils
die gemessene Ausgangsleistung in Abhéngigkeit von der Pumplaserfrequenz dar, wobei
bei dieser Messung keine Leistungskalibrierung vorgenommen wurde, die angegebenen
Intensitéten sind allerdings maflstablich. Der Nullpunkt der dargestellten Frequenzachse

wird durch die erste Hyperfeinstrukturkomponente a; festgelegt. Die jeweils untere Ab-
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bildung ergibt sich aus numerischen Rechnungen und wird erst im Anschluf} diskutiert.
Bei einem Dampfdruck von 21 Pa erkennt man, dafl nur in einem kleinen Bereich von 300
bis 450 MHz Ramanlaseremission zu beobachten ist. Bei einem Dampfdruck von 29 Pa
hat sich dieser Bereich bereits auf 400 MHz (150 bis 550 MHz) ausgedehnt, zusétzlich be-
obachtet man von 600 bis 900 MHz ein weiteres Gebiet mit Ramanlaseremission. Bei 45
und 68 Pa kann iiber einen Bereich von 75 bis 950 MHz Ramanlaseremission beobachtet
werden, wobei die Ausgangsleistung bei 68 Pa bereits 80—mal grofler als bei 21 Pa ist.
Die erhaltene Struktur der Ausgangsleistung &hnelt sich zwischen 29 und 68 Pa stark,
es ergeben sich zwei Ausgangsleistungsmaxima bei etwa 350 und 750 MHz, wobei das
Ausgangsleistungsmaximum bei 350 MHz deutlich grofler ist. Bei einem Dampfdruck von
93 Pa (Abb. 6.18 oben) hat sich diese Struktur geéndert. Es tritt ein drittes Maximum
in der Ausgangsleistung auf und an der Frequenzposition 350 MHz ein lokales Minimum.
Die Maxima der Ausgangsleistung haben sich zu niedrigen bzw. hoheren Frequenzen ver-
schoben (Niederfrequentes Maximum: 350 MHz(68 Pa)—270 MHz(93 Pa); hoherfrequen-
tes Maxiumum: 750 MHz(68 Pa) —770 MHz(93 Pa)). Bei 138 Pa wird diese Situation
noch deutlicher: Es gibt drei ausgepriagte Maxima, wobei die beiden Maxima, die bei
Dampfdriicken zwischen 29 und 68 Pa bei 350 und 750 MHz zu beobachten waren, sich
jetzt deutlich nach 225 und 800 MHz verschoben haben. Die maximale Ausgangsleistung
liegt jetzt nicht mehr bei 350 MHz, wie es bei niedrigeren Dampfdriicken zu beobachten
war, sondern bei 800 MHz. Bei einem noch hoheren Dampfdruck von 186 Pa hat sich
die maximale Ausgangsleistung weiter zu hoheren Frequenzen verschoben und liegt jetzt
deutlich in der Leistung reduziert bei 860 MHz. Im Zentrum des Pumpiibergangs (350
bis 650 MHz) kann bei 186 Pa keine Laseroszillation mehr beobachtet werden. Dieses
komplexe Verhalten der Ausgangsleistungsprofile in Abhéngigkeit vom Dampfdruck soll
zunachst durch einige qualitative Argumente erlidutert werden. Betrachtet man noch
einmal die Abb. 6.17 und 6.18, so fillt insbesondere auf, daf§ bei der Frequenz 0 MHz
(also auf den Komponente a;) bei keiner der gezeigten Messungen Ramanlaseremission
zu beobachten ist. Dies deutet darauf hin, daf§ die Verstarkung, die durch die einzeln-
stehenden Hyperfeinkomponenten a;, a19 und a;5 induziert wird, nicht ausreicht, den
Ramanlaser oberhalb der Schwelle zu betreiben. Vielmehr 148t sich vermuten, daf3 die
gemessenen Ausgangsleistungskurven durch Uberlagerung einzelner Komponenten bzw.
Komponentengruppen hervorgerufen wird, die durch die Restdopplerbreite, die Druck-
verbreiterung, aber auch die Leistungsverbreiterung durch das eingestrahlte Pumpfeld

iiberlagern. Werden durch diese Verbreiterungsmechanismen die Relaxationsraten iden-
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Abbildung 6.17.: Erlduterungen siehe Abb. 6.18
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Abbildung 6.18.: Erhaltene Ausgangsleistungsprofile fiir den Ramanlaser auf dem Uber-
gang R(56)(32-31) bei A ~ 781 nm beim Durchstimmen des Pumplasers iiber den
Ubergang R(56)(32-0) bei 300 mW Pumpleistung und Dampfdriicken zwischen 21 und
68 Pa in Abb 6.17, sowie 93 und 186 Pa in dieser Abbildung. Die obere Abb. zeigt zu
jedem Dampfdruck jeweils das Ergebnis der Messung, der untere Teil jeweils das nu-
merisch berechnete Verstarkungsprofil. Die Balken im untersten Koordinatensystem
geben die Positionen der Hyperfeinstrukturiibergénge auf dem Pumpiibergang wieder.
Die Bezeichnungen der Hyperfeinstrukturkomponenten sind analog zu Abb. 4.11(b).

Weitere Erlauterungen im Text.
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Komp. ov | v~ 3
[MHz| | bei [Pa]

a9 — a3 26 138
ag — ay 15 73
ai] — Q12 5 24

Tabelle 6.1.: Vergleich der Frequenzdifferenzen einiger eng benachbarter Hyperfeinstruk-
turiibergdnge auf dem Ramaniibergang und der Relaxationsrate ;.

tisch oder grofler als der Frequenzabstand der einzelnen Hyperfeinstrukturiibergéinge,
so werden mehrere Hyperfeiniibergéinge gleichzeitg gepumpt. Dies fithrt auf dem Ra-
maniibergang zu einem Verstarkungsprofil hoher Amplitude, da die Hyperfeiniibergénge
auf dem Ramaniibergang fast vollsténdig iiberlagern (siehe auch Diskussion im Abs.
5.1.1). Der am einfachsten zugéngliche Verbreiterungmechanismus ist die Druckverbrei-
terung. Betrachtet man die Frequenzdifferenzen fiir einige eng benachbarte Komponen-
ten und vergleicht diese mit der Druckverbreiterung auf dem Ramaniibergang (73), so
kann man qualitative Aussagen zum beobachteten Verhalten machen. In Tab. 6.1 sind
einige Frequenzdifferenzen fiir eng benachbarte Hyperfeinstrukturiibergéinge auf dem Ra-
maniibergang aufgelistet. Die dritte Spalte der Tabelle gibt an, ab welchem Dampfdruck
die Relaxationsrate v3 gleich der Frequenzaufspaltung der Hyperfeinstrukturiibergéinge
ist. Fiir die Komponente aq1/a;s ist dies ab 24 Pa der Fall. Betrachtet man die Messung,
so tritt bei der Messung mit einem Dampfdruck von 29 Pa auf dem Komponenten a;;/a;s
Ramanlaseremission auf. Die Komponenten ag /a7 iiberlagern erst ab einem Dampfdruck
von 73 Pa, in den dargestellten Messungen treten signifikante Anteile dieser Uberginge
bei 93 Pa auf. Durch diese qualitativen Argumente kann das Verhalten der Ausgangs-
leistungsprofile bis zu einem gewissen Punkt verstanden werden. Allerdings lassen sich
durch anschauliche Argumentation keine Aussagen iiber die genaue Profilform machen,
da durch die doppler—verbreiterte Absorption und die Strahlpropagation im Medium das
Verhalten sehr komplex ist.

Deshalb wurde das beobachtete Verhalten der Ausgangsleistung mit der in Kap. 5 vorge-
stellten Theorie und den daraus entwickelten Programmen simuliert und mit den erhal-
tenen Messungen verglichen. Dazu berechnet das Programm bei einer festen Pumplaser-
frequenz das Verstarkungsprofil auf dem Ramaniibergang und speichert den Maximal-

wert der Verstirkung ab. Auf dem Pumpiibergang wird dabei mit einer Auflésung von
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10 MHz gerechnet, das induzierte Verstirkungsprofil wird in 2 MHz Schritten bestimmt!.
Um die Messungen mit den Ergebnissen der Rechnung vergleichen zu kénnen, sind die
Rechenergebnisse jeweils zu jedem Dampfdruck unterhalb der Messung dargestellt. Die
durchgezogene Linie in den Graphen gibt die Resonatorverluste an, die in diesem Fall
bei 1,8% liegen. Fiir 45 und 137 Pa sind einige markante Stellen der Profile durch senk-
rechte (gestrichelte) Linien miteinander verbunden, um den Vergleich zwischen Messung
und Rechnung zu erleichtern und die gute Ubereinstimmung zu verdeutlichen. Bei den
Simulationsrechnungen mufite auf dem Ramaniibergang v = 32 — v” = 31 die Auf-
spaltung der Hyperfeinstruktur gegeniiber der Aufspaltung der Hyperfeinstruktur auf
dem Pumpiibergang v" = 32 — v” = 0 angepafit werden, um die beobachteten Profi-
le beschreiben zu kénnen. Die Bestimmung der Hyperfeinstrukturaufspaltung auf dem
Ramaniibergang wird erst spéter beschrieben, zunéchst sollen die Auswirkungen auf die
Durchstimmprofile erlautert werden: In Abb. 6.19 ist die Situation fiir 137 Pa nochmals
dargestellt. Die obere Abb. 6.19(a) zeigt die MeBpunkte, wie sie auch in Abb. 6.18 darge-
stellt sind, Teil (b) der Abb. zeigt das berechnete Profil oberhalb der Schwellverstérkung
fiir identische Hyperfeinstrukturaufspaltung auf Pump— und Ramaniibergang, und Teil
(c) zeigt das Ergebnis der Rechnung fiir unterschiedliche Hyperfeinstruktur von Pump-—
und Ramaniibergang oberhalb der Schwelle. Die senkrechten gestrichelten Linien verbin-
den wieder markante Stellen der Profile. Man erkennt eine deutlich bessere Ubereinstim-
mung zwischen der Simulation in Abb. 6.19(c) und der Messung (6.19(a)). Das Einsetzen
der Laseremission bei etwa 50 MHz (alle Frequenzen relativ zur ersten Hyperfeinstruk-
turkomponente des Pumpiibergangs) und das Ende der Laseremission bei ~ 1020 MHz
wird gut wiedergegeben. Besonders auffillig ist, dafl bei Annahme unterschiedlicher Hy-
perfeinstrukturaufspaltung auf Pump— und Ramaniibergang das lokale Minimum bei
~ 600 MHz durch die Anpassung der Hyperfeinstruktur auf dem Ramaniibergang gut
beschrieben werden kann. Bei Berechnung des Profils mit gleicher Hyperfeinstrukturauf-
spaltung liegt das lokale Minimum etwa 25 MHz niedriger. Betrachtet man die Ampli-
tuden der berechneten Verstarkungsprofile in Abb. 6.19(b), so erkennt man, daf die
Verstirkung am ersten Maximum bei etwa 225 MHz und am dritten Maximum bei
800 MHz ungefidhr gleich ist. An diesen beiden Frequenzpositionen ist daher auch un-
gefihr die gleiche Ausgangsleistung zu erwarten. Die Messung zeigt aber bei 800 MHz
eine deutlich groflere Ausgangsleistung, als bei 225 MHz. Dieser Unterschied in den Am-

!Die typische Rechenzeit fiir die in Abb. 6.17 und 6.18 dargestellten Profile liegt bei etwa 3 Stunden
(Athlon X P1800 mit 1 GB DDR333 RAM).

118



6.4. FEigenschaften der Single-Mode—Laser

=
S 2 LT
S -~ WMWM mﬁm
E. el “~ ~
E 0 e Y
T T T T T T T T T
0 200 400 600 800 1000
3.54
— 3.0+
>0 1
= 25 N / (b)
> ] /\/
2.0
T T T T T T T
0 200 400 600 800 1000
3.54
< 3.0
[0)
— . C
~ 2.5 \ (c)
> | /\
2.0+

T T T T T T T T T
0 200 400 600 800 1000
Frequenz [MHZ]

Abbildung 6.19.: Vergleich von gemessener Durchstimmkurve bei einem Dampfdruck von
137 Pa und einer Pumpleistung von 300 mW. (a) Mefwerte,
(b) numerische Berechnung der Verstarkung oberhalb der Schwelle unter Verwendung
identischer Hyperfeinstrukturaufspaltung fiir Pump— und Ramaniibergang,
(c) Verstarkung unter Verwendung der Hyperfeinstruktur nach Tab. 6.2.

plituden wird durch die Rechnung in Abb. 6.19(c) gut wiedergegeben. Die gednderte
Hyperfeinstrukturauspaltung zwischen Pump— und Ramaniibergang ist bei dieser Form
der Messung also deutlich sichtbar und kann nicht vernachléssigt werden.

Uber die Hyperfeinstrukturaufspaltung hoher gelegener Vibrationsniveaus im Grundzu-
stand ist wenig bekannt. Fine genaue Beschreibung der Hyperfeinstruktur mit Unsicher-
heiten deutlich unter 100 kHz liegt nur fiir den Bereich v” = 0...17 vor und ist umfas-
send in [Bodermann 1998] beschrieben. Oberhalb dieses Bereichs liegen keine prézisen
Messungen vor. Fiir hoher gelegene Vibrationsniveaus im Grundzustand kénnen iibliche

Methoden der Sittigungsspektroskopie der Ubergéinge wegen der geringen thermischen
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Besetzung der Niveaus selbst bei hohen Zelltemperaturen von 900 K (zur Verschiebung
der Grundzustandsbesetzung in hohere Niveaus) nicht mehr angewendet werden. Bis
lang gibt es nur eine Arbeit [Bacis u. a. 1980], in der durch Untersuchung der Linienform
der Fluoreszenz von angeregten Jodmolekiilen vom Niveau v = 43,.J" = 12,14 Daten
iiber die Hyperfeinstruktur hoherer Niveaus ermittelt wurden. Die veroffentlichten Daten
erstrecken sich iiber den Bereich von v” = 26...107. Die in [Bacis u.a. 1980] veroffent-
lichten Aufspaltungen (bzw. die Parameter, die die Aufspaltung beschreiben) wurden
als Ausgangspunkt fiir die Berechnung der Hyperfeinstrukturaufspaltung auf dem Ra-
maniibergang genommen?. Fiir die in Tab. 6.2 angegebene Hyperfeinstrukturaufspaltung
wurde die beste Ubereinstimmung mit den erhaltenen Messungen erzielt. Zum Vergleich
ist in der zweiten Spalte der Tabelle die Aufspaltung auf dem Pumpiibergang und in
der vierten Spalte die jeweilige Differenz zwischen den einzelnen Hyperfeiniibergdngen
angegeben.

Fiir die Berechnung der in Tab 6.2 angegebenen Hyperfeinstrukturaufspaltung auf dem
Pumpiibergang wurden die in [Hong u.a. 2001] veroffentlichten Daten fiir Grund— und
angeregten Zustand benutzt, die die derzeit prézisesten Daten zur Beschreibung der
Hyperfeinstrukturaufspaltung der R(56)(32-0) darstellen. Die Berechnung der Hyper-
feinstruktur auf dem Ramaniibergang erfolgte mit den Daten aus [Bacis u.a. 1980],
wodurch eine gute Ubereinstimmung zwischen simulierten Profilen und den Messungen
erzielt werden konnte. Auf die Details der verwendeten Parameter zur Berechnung der
Hyperfeinstruktur soll im Rahmen dieser Arbeit nicht weiter eingegangen werden. Die
Parameter zur Bestimmung der Hyperfeinstrukturaufspaltung sind in der Unterschrift

zu Tab. 6.2 angegeben.

Die obigen Betrachtungen zeigen, dafy das Verhalten der Ramanlaserausgangsleistung
beim Durchstimmen des Pumplasers iiber den Pumpiibergang durch Vergleich mit nu-
merischen Berechnungen des Verstiarkungsprofils unter Beriicksichtigung einer moglichen
Anderung der Hyperfeinstruktur auf dem Ramaniibergang gut verstanden werden kann.
Der Einflufl der gednderten Hyperfeinstruktur ist dabei in der numerischen Rechnung,
wie auch in der Messung deutlich erkennbar. Diese Form der Experimente stellt aller-
dings keine hochprizise Methode zur Ermittlung der Hyperfeinstrukturaufspaltung auf

dem Ramaniibergang dar, da bei dieser experimentellen Methode nur die ,,Einhiillende*

2Details zur Berechnung der Hyperfeinstruktur findet man in [Broyer u.a. 1978, Bodermann 1998].
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6.4. FEigenschaften der Single-Mode—Laser

Komp. Frequenz Frequenz | Differenz
R(56)(32-0) | R(56)(32-31)

[MHz| [MHz| [MHz|

ay 0 0 0
Qg 259,697 268,947 9,25
as 285,509 295,748 10,2
ay 286,218 296,057 9,8
as 311,367 322,275 10,9
ag 401,477 416,031 14,5
ar 416,993 431,706 14,7
as 439,627 455,076 15,4
agy 455,343 470,957 15,6
a1 571,542 091,627 20,0
a 698,054 722,707 24.6
a2 702,754 727,690 249
a3 726,031 751,307 25,2
a4 732,207 757,729 25,5
ais 857,954 888,061 30,1

Tabelle 6.2.: Hyperfeinstrukturaufspaltung auf dem Pumpiibergang R(56)(32-0) be-
rechnet nach den derzeit genausten Daten von [Hong u.a. 2001|. Zur Berechnung
der Aufspaltung des Ubergangs R(56)(32-0) wurden folgende Daten verwendet:
eq@Qx = —1919MHz, Cx = 3,306kHz, d, = 1,524kHz , §, = 3,705kHz, sowie
fiir den B-Zustand: eqQQp = —544,751 MHz, Cg = 896,56 kHz, dg = —4,2701kHz ,
dp = —6,943kHz. Dabei gibt eqQx/p den Wert fiir die elektrische Quadrupolwech-
selwirkung, Cx,p die Spin-Rotations—, dx/p und dx,/p die tensorielle bzw. skalare
Spin—Spin— Wechselwirkung an. Die Frequenzen fiir den Ramaniibergang wurden auf
Grundlage der Daten von [Bacis u.a. 1980] mit einem eq@Qx = —2520(50) MHz be-
rechnet. Alle anderen Parameter des Grundzustandes wurden Null gesetzt. Die beste
Ubereinstimmung zwischen der Theorie und der Simulation wurde fiir einen Wert von
eqQ x = —2500 MHz erreicht. Eine Fehlerabschiatzung des hier ermittelten Wertes ist
allerdings schwer moglich. Der hier bestimmte Wert liegt aber in den von [Bacis u. a.
1980] angegebenen Fehlergrenzen. Die dritte Spalte gibt die Differenzen der Hyperfe-
instrukturaufspaltung zwischen Pump— und Ramaniibergang an.

der Ausgangsleistung gemessen wird. Die in diesem Abschnitt vorgestellten Messungen
und die daraus resultierende Anderung der Hyperfeinstrukturaufspaltung stimmt mit
den Werten von [Bacis u. a. 1980] iiberein. Eine wesentliche Steigerung der Genauigkeit
der Parameter, die in [Bacis u. a. 1980] angegeben werden, ist durch die hier vorgestellten

Messungen nicht zu erwarten.
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6. Experimentelle Untersuchungen

6.4.4. Form der Ausgangsleistungsprofile

Wie in Abs. 6.4.3 erlautert, wird bei festgehaltener Pumpfrequenz ein Ramanverstéirkungs-
profil induziert. Die Form des Profils fiir eine feste Pumpintensitit ergibt sich aus
den in Kap. 5 erlauterten Berechnungen. Das makroskopische Verstdrkungsprofil er-
gibt sich dann aus der Integration iiber die Lange des Mediums unter Beriicksichtigung
der Pumpintensitatsverteilung. Um dieses makroskopische Profil zu messen, miifite die
Verstarkung mit einem durchstimmbaren Probelaser frequenzaufgelost abgefragt wer-
den, was in der experimentellen Durchfithrung auflerordentlich aufwendig ist. Statt-
dessen kann die Ramanlaseroszillation selbst benutzt werden, um die Profile oberhalb
der Schwellverstarkung abzufragen. Es ergibt sich dann ein Ausgangsleistungsprofil des
Ramanlasers, dafl ndherungsweise das makroskopische Verstarkungsprofil wiedergibt.
Dazu wurde der Pumplaser auf verschiedene Hyperfeinkomponenten des Pumpiibergangs
R(56)(32-0) stabilisiert und die Lénge des Ringresonators (Abb. 6.4(a)) durch Anlegen
einer linearen Spannungsrampe am Piezo (hinter Spiegel M4) definiert durchgestimmt.
Die Spannungsrampe wurde von einem Dreiecksgenerator und einem Hochspannungs-
verstirker erzeugt. Im Abstand des freien Spektralbereiches des Ringresonators ergibt
sich dann eine periodisch wiederkehrende Struktur der Ausgangsleistungsprofile, wo-
durch Aussagen {iber die Breite und den Frequenzabstand der Profile gewonnen werden
konnen. In Abb. 6.20, 6.22 und 6.25 sind die Ergebnisse dieser Messungen fiir unter-
schiedliche Betriebsbedingungen der Ramanlaser dargestellt. Abb. 6.20 zeigt die erhal-
tenen Ausgangsleistungsprofile bei einer festen Pumpleistung von 200 mW und einem
Dampfdruck von 93 Pa. In den Abb. 6.20(a) bis 6.20(f) sind Ausgangsleistungsprofile
an unterschiedlichen Frequenzpositionen innerhalb des Pumpiibergangs dargestellt. Die
Angaben in Abb. 6.20(a) und 6.20(b) sind relativ zur Lage der ersten Hyperfeinstruktur-
komponente a; angegeben, bei allen anderen Messungen wurde der Pumplaser direkt auf
eine Hyperfeinstrukturkomponente des Pumpiibergangs stabilisiert. Wie schon im vor-
herigen Abschnitt 6.4.3 kann unter den hier vorliegenden experimentellen Bedingungen
kein Ramanlaserbetrieb auf den einzelstehenden Komponenten a1, a;g und a5 realisiert
werden. Abb. 6.20(a) zeigt das erhaltene Ausgangsleistungsprofil bei einer Pumplaser-
frequenz von ca. 80 MHz (der Laser war bei dieser und der nachfolgenden Messung in

Abb. 6.20(b) nicht stabilisiert).
Das erhaltene Ausgangsleistungsprofil in Abb. 6.20(a) entsteht durch Uberlagerung

der Verstarkungsbeitrige der Komponenten ay, — a5, die an dieser Frequenzposition zwi-
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Abbildung 6.20.: Form der Ausgangsleistungsprofile bei unterschiedlicher Frequenz v, des
Pumplasers, bei 93 Pa und einer Pumpleistung von 200 mW. Die Pumplaserfrequenz
v, ist relativ zur ersten Hyperfeinstrukturkomponente des Pumpiibergangs angege-
ben, die Frequenzangaben in den Graphen sind relativ zum Maximum der Ausgangs-
leistungsprofile angegeben. Die Frequenzangaben in Abb. 6.20(a) bis 6.20(f) beziehen
sich auf die Pumplaserfrequenz relativ zur ersten Hyperfeinstrukturkomponente des
R(56)(32-0) Ubergangs. Abb. 6.20(a) und 6.20(b) wurden bei nichstabilisiertem Be-
trieb des Pumplasers aufgenommen. Die Frequenzangaben in den Abb. 6.20(a) und
6.20(b) sind auf ~ 5 MHz genau. Alle anderen Abbildungen wurden bei stabilisiertem
Betrieb des Pumplasers aufgenommen.

schen 180 MHz (ay) und 230 MHz (as) off-resonant gepumpt werden. Bei einer Pump-
laserfrequenz von ~ 200 MHz entsteht das Ausgangsleistungsprofil wiederum durch die
Komponenten a, — as, die jetzt nur noch 60 bis 100 MHz off-resonant gepumpt wer-
den. Die induzierte Gesamtverstirkung ist grofler, entsprechend wird das gemessene
Ausgangsleistungsprofil hoher und breiter. Strahlt man den Pumplaser resonant auf der
Komponente a3 ein, so ergeben sich zwei voneinander getrennte Ausgangsleistungsprofile.

Das hohere Profil stellt die Ausgangsleistung durch Beitrag der Komponenten a,—as dar,
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6. Experimentelle Untersuchungen

das kleinere Profil ergibt sich bereits durch die off-resonanten Komponenten ag — ag. An
Hand dieser Abbildungen wird deutlich, dafl nur durch Uberlagerung von einzelnen Hy-
perfeinstruktukomponenten eine hinreichend groie Verstarkung induziert werden kann.
Der Betrieb auf einzelnen bzw. einzelstehenden Komponenten ist nicht méglich. Dieser
Sachverhalt soll durch Abb. 6.21 verdeutlicht werden. Abb. 6.21 zeigt fiir die experimen-
telle Situation in Abb. 6.20(b) das berechnete frequenzaufgeloste Verstarkungsprofil fiir
die Komponenten as, as/as und as, sowie die Summe der Beitréige aller drei Profile (ge-
strichelte Kurve). Man erkennt, dal unter den vorliegenden experimentellen Bedingun-
gen fiir einzelne Komponenten ein Verstirkungsgewinn (V' — 1) von 0, 5% erreicht wird.
Die iiberlagerte Komponente ag/a4 erreicht etwa den doppelten Verstarkungsgewinn.
Durch Uberlagerung der einzelnen Komponenten im Frequenzraum kommt es zur Aus-
bildung eines glatten Verstéarkungsprofils mit einem maximalen Verstidrkungsgewinn von
1,8%.

Die Struktur der einzelnen beteiligten Hyper-
feinstrukturkomponenten ist nicht mehr auf- o
losbar. Dieses Verhalten gilt analog fiir al-

le Hyperfeinstrukturgruppen der R(56)(32-0). 0015
Die gemessenen Profile in den Abb. 6.20(d) bis
6.20(f) konnen auf die gleiche Weise erklart
werden. Stabilisiert man den Pumplaser auf die
Komponente ag (Abb. 6.20(d)) des Pumpiiber-
gangs, so hat sich die Situation im Vergleich zu
Abb. 6.20(c) genau umgekehrt. Die grofite Aus-
gangsleistung erhélt man fiir die Komponenten Abbildung 6.21.: Berechnete

0.0104

Verstarkungsgewinn

0.005

0.000 T T T T T T T T T T
-60 -50 -40 -30 -20 -10 O 10 20 30 40 50 60
Frequenz [MHz]

ag — ag. Die Ausgangsleistung durch die Kom- Verstirkungskurven fiir die Kom-
ponenten as — a; ist durch das off-resonante ponenten as, as/ay und as. Die
Pumpen deutlich unterdriickt. Bei Stabilisie- gestrichelte Kurve gibt die Gesamt-
rung auf die Komponenten a;3 bzw. a;5 erhélt verstirkung an.
man ein Ausgangsleistungsprofil, das sich nur

aus Verstarkungsbeitriagen durch die Komponenten a; — a4 ergibt.
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6.4. FEigenschaften der Single-Mode—Laser

6.4.4.1. Dynamischer Stark—Effekt

Fiir die weiteren Untersuchungen zur Form der Ausgangsleistungsprofile wurde der
Pumplaser auf den Komponenten a;; — ay4, die die geringste Aufspaltung im Multiplett
aufweisen, betrieben. Da bei dieser Pumplaserfrequenz nur ein Ausgangsleistungsprofil
zu beobachten ist, wird die Interpretation der experimentellen Ergebnisse einfacher. In
Abb. 6.22 sind einige Ausgangsleistungsprofile bei einem festen Dampfdruck von 68 Pa
und variabler Pumpleistung dargestellt. Bei einer geringen Pumpleistung von 80 mW be-
findet sich der Ramanlaser knapp oberhalb der Schwelle, und man erhélt ein Ausgangs-
leistungsprofil mit nur einem Maximum. Bereits ab einer Pumpleistung von 160 mW
beobachtet man eine Aufspaltung des Profils, die in diesem Fall 15 MHz betragt und mit
wachsender Pumpleistung ansteigt. Bei 300 mW Pumpleistung betriagt die Aufspaltung

bereits 30 MHz. Die Ausgangsleistung zwischen den Maxima verringert sich mit steigen-

22 MHz

17,5 MHz
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5
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b
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Abbildung 6.22.: Beobachtete Ausgangsleistungsprofile bei Stabilisierung des Pumplasers
auf die Komponente a;o der R(56)(32-0) bei einem Dampfdruck in der Jodzelle von

68 Pa.
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Abbildung 6.23.: Vergleich der beobachteten Aufspaltung der Ausgangsleistungsprofile
mit der numerisch berechneten Aufspaltung.

der Aufspaltung des Ausgangsleistungsprofils und der Ramanlaser erreicht bei maximaler
Pumpleistung zwischen den beiden Maxima nicht mehr die Schwellverstirkung.

Dieser Effekt ist als dynamischer Stark-Effekt (AC-Stark—Effekt) oder Autler—Townes—
Aufspaltung [Autler und Townes 1955] bekannt. Hierbei handelt es sich um eine Aufspal-
tung des oberen Niveaus |3) durch ein starkes Pumpfeld. Der dynamische Stark—Effekt
kann fiir einfache Systeme (keine doppler—verbreiterten Medien, keine Absorption, keine
Propagationseffekte) durch eine einfache Beziehung beschrieben werden. Die Aufspal-
tung der Maxima ist proportional zur Wurzel aus dem Dipolmatrixelement des Uber-
gangs und der Intensitit des Pumpfeldes (dv,¢ \/m) In den hier vorliegenden
Experimenten ist das eingestrahlte Feld durch Absorption der Pumpstrahlung und die
Strahlpropagation ortsabhingig, wobei die Situation durch die Uberlagerung mehrerer

Ubergénge zu einem Profil weiter verkompliziert wird.

Durch numerische Simulation der Verstarkungsprofile fiir die vorliegenden experimen-
tellen Bedingungen wurde die berechnete Aufspaltung mit den experimentellen Werten
verglichen. Die Ergebnisse dieses Vergleichs sind in Abb. 6.23 dargestellt. Die Kreuze
stellen die erhaltenen Me3werte dar. Dabei ergibt sich die Unsicherheit in der Bestim-
mung der Aufspaltung zum einen durch die Bestimmung des freien Spektralbereichs
des Ringresonators, als auch wesentlich durch die Nichtlinearitdt der Langen&dnderung
des Piezotubusses beim Durchlaufen der Spannungsrampe. Die durchgezogene Linie

stellt den berechneten Verlauf der Aufspaltung in Abhéngigkeit von der eingestrahl-
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(a) Berechnetes Verstidrkungspro- (b) Ausschnitt aus dem zentra-
fil fiir den Ubergang R(56)(32-0)— len Teil der Verstarkungsprofile fiir
R(56)(32-31) bei Stabilisierung des einen festen Dampfdruck von 63 Pa
Pumplasers auf die Komponente und eingestrahlten Leistungen zwi-
ais. Die untere Kurve glbt das schen 80 und 300 mW. Die Profile
Verstirkungsprofil fiir eine Pump- wurden fiir folgende Pumpleistun-
leistung von 80mW wieder, die gen berechnet: 80, 160, 180, 220,
obere Kurve die Verstarkung fiir 300 mW.

eine Pumpleistung von 300mW.
Die Balken stellen die Position der
einzelnen Hyperfeinstrukturkompo-
nenten dar.

Abbildung 6.24.: Verstirkungsprofile fiir den Ubergang R(56)(32-31).

ten Pumpleistung dar, wobei hier eine gute Ubereinstimmung zwischen den experimen-
tellen Werten und dem berechneten Verlauf zu erkennen ist. In Abb. 6.24(a) ist das
berechnete Verstiarkungsprofil fiir zwei unterschiedliche Pumpleistungen dargestellt, wo-
bei der Pumplaser fiir die Berechnung resonant mit der Komponente a5 des R(56)(32-0)
Ubergangs war. Fiir eine Pumpleistung von 80 mW erkennt man auf den Komponenten
a11—ayy ein glattes Verstarkungsprofil und nur geringe Verstarkungen auf den benachbar-
ten Komponenten. Bei einer Pumpleistung von 300 mW ist der zentrale Teil des Profils
deutlich aufgespalten. Ebenso erkennt man, daf§ durch die Aufspaltung der benachbar-
ten Hyperfeinstrukturiibergéinge die Flanken des zentralen Teils des Verstéirkungsprofils
verdndert werden. Abb. 6.24(b) zeigt den zentralen Teil des Verstarkungsprofils fiir einige
Pumpleistungen wie sie auch in den Experimenten verwendet wurden, wobei nur der Teil
des Profils oberhalb der Schwelle dargestellt ist. Vergleicht man die berechnete Struk-

tur des Verstarkungsprofils mit den gemessenen Ausgangsleistungsprofilen, so féllt auf,
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Abbildung 6.25.: Gemessene Ausgangsleistungsprofile bei Stabilisierung des Pumplasers
auf die Komponente a5 der R(56)(32-0) bei fester Pumpleistung von 300 mW.

daB die Breiten der berechneten Profile gut mit den gemessenen Breiten der Ausgangs-
leistungsprofile iibereinstimmen und hier nur Abweichungen im Bereich weniger MHz
zu beobachten sind. Auch die leicht unterschiedlichen Amplituden der aufgespaltenen
Ausgangsleistungsprofile (das niederfrequente Maximum hat grundsétzlich eine hohere
Ausgangsleistung) kann durch die berechneten Verstiarkungsprofile bestitigt werden.

Um den Einflul des dynamischen Stark—Effekts weiter zu untersuchen, wurde wie in
Abb. 6.25 die Pumpleistung bei 300 mW konstant gehalten und der Dampfdruck in-
nerhalb der Zelle variiert. Mit steigendem Dampfdruck ist hierbei eine Abnahme der
Stark—Aufspaltung zu beobachten. Bei einem Dampfdruck von 35 Pa betrégt die Auf-
spaltung der Profile 37 MHz, bei 93 Pa hat sich die Aufspaltung auf 25 MHz verringert.
Bei einem Dampfdruck von 138 Pa (Abb. 6.25(f)) ist keine Aufspaltung des Profils mehr
zu beobachten. Zur Verringerung der Aufspaltung tragen mehrere Effekte bei. Zum einen
ist bei kleinen Dampfdriicken die Teilchendichte im Medium gering und die Transmis-

sion der Pumpstrahlung grof§ (70% bei 35Pa). Durch den geringen Dampfdruck in der
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(a) Vergleich der gemessenen Auf- (b) Ausschnitt aus dem zentralen
spaltung der Profile (Kreuze), mit Teil der Verstéarkungsprofile fiir ei-
dem Verlauf der numerisch berech- ne feste Pumpleistung von 300 mW
neten Aufspaltung fiir die Bedin- und variablem Dampfdruck. Die
gungen wie in Abb. 6.26(b). Profile wurden fiir folgende Dampf-

driicke berechnet: 35, 41, 63, 80,
93 und 138 Pa. Die Aufspaltung der
Profile wird mit gréfler werdendem
Dampfdruck geringer.

Abbildung 6.26.: Vergleich von numerisch berechneter Aufspaltung mit den experimen-
tellen Ergebnissen und Profilform der numerisch berechneten Verstarkungsprofile.

Jodzelle ist die Druckverbreiterung klein, und es konnen im Medium grofie Pumppara-
meter erreicht werden. Der maximale Pumpparameter bei 35 Pa betrigt P ~ 60 und
wird in der Zellmitte erreicht. Mit steigendem Dampfdruck nimmt die Teilchendichte
und die Druckverbreiterung der Ubergiéinge zu, was zu steigender Absorption und ge-
ringeren Pumpparametern fiihrt. Die Aufspaltung der Profile sollte also mit steigendem
Dampfdruck abnehmen. Bei 93 Pa betrigt die Transmission nur noch 14%, und es wird
ein maximaler Pumpparameter von P ~ 9 erreicht. Die Position des maximalen Pump-
parameters liegt jetzt nicht mehr in der Mitte der Zelle (an der Fokusposition), sondern
der maximale Wert wird bereits nach 1/3 der Zelle erreicht, was auf die starke Absorp-
tion der Pumpstrahlung zuriickzufiihren ist. Bei 138 Pa wird die Pumpstrahlung nahezu
vollsténdig absorbiert, wobei der maximale Pumpparameter bereits am Anfang der Zelle
erreicht wird. Durch die Absorption der Pumpstrahlung und die Strahlpropagation im
Medium kann der Pumpparameter innerhalb des Mediums bis um eine Gréfenordnung

variieren®. Das beobachtete Ausgangsleistungsprofil ergibt sich somit als Uberlagerung

37u den Auswirkungen des Pumpparameters auf die Form des Verstirkungsprofils in Vorwértsrichtung
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von Profilen unterschiedlicher Aufspaltung.

In Abb. 6.26(a) sind die beobachteten Aufspaltungen der Profile (Kreuze) mit den Ergeb-
nissen der numerischen Simulation der Aufspaltung verglichen. Man erkennt einen na-
hezu linearen Zusammenhang zwischen der Abnahme der Aufspaltung und dem Dampf-
druck, sowie eine gute Ubereinstimmung mit den beobachteten Aufspaltungen. Abb.
6.26(b) zeigt die berechnete Form der einzelnen Profile oberhalb der Schwelle fiir unter-
schiedliche Dampfdriicke. Vergleicht man die berechneten Profile mit den gemessenen
Profilen, so ergibt sich auch hier wieder eine gute Ubereinstimmung zwischen gemesse-
nen und gerechneten Profilbreiten.

In diesem Abschnitt wurden einige Eigenschaften der molekularen Jod-Ramanlaser, die
in Single-Mode-Ringresonatoren im nahinfraroten Bereich um 780 nm betrieben wurden,
gezeigt. Dabei zeigte sich, dal das beobachtete Schwellwertverhalten, der Durchstimm-
bereich, die Form der Ausgangsleistungsprofile, sowie Niveauaufspaltungen und deren
Kompensation nur teilweise durch qualitative Argumentation verstindlich gemacht wer-
den konnen. Um quantitativere Aussagen gewinnen zu koénnen, ist eine vollstindige
Beschreibung des Lasersystems mit dem Dichtematrixformalismus inklusive der Mo-
dellierung der Pumpabsorption notwendig, die schliefilich auf numerische Rechenpro-
gramme fiithrt. Die daraus gewonnenen Verstarkungskurven und Verstiarkungsprofile fiir
den Kleinsignalfall wurden in diesem Abschnitt mit den experimentellen Beobachtungen
verglichen. Hierbei ist eine meist gute Ubereinstimmung zwischen den experimentellen

Ergebnissen und der teilweise aufwendigen numerischen Simulation festzustellen.

sieche auch Abb. 5.2 auf Seite 74.
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6.4.5. Linienbreite und Frequenzstabilitat der Ramanlaser

Wie schon in Abs. 2.2 und Kap. 5 diskutiert, setzt sich die Verstéirkung eines Raman-
lasers aus einem inkohédrenten Einphotonen—(Inversions—) und einem kohérentem Zwei-
photonen—(Raman)-Beitrag zusammen, wobei der kohdrente Zweiphotonen—Beitrag in
Vorwértsrichtung dominiert. Der Einphotonenbeitrag verkérpert dabei die ,,konventio-
nellen® Lasereigenschaften. Bei einem konventionellen Laser liegt ein Verstarkungsprofil
(meist bestimmt durch einen Ubergang) vor, innerhalb dessen ein Laser noch zur Os-
zillation gebracht werden kann. Die Linienbreite, die die relative Frequenzstabilitdat des
Lasers bestimmt, wird dabei im wesentlichen durch das technische Rauschen des Re-
sonators bestimmt (vom Quantenrauschen wird hier abgesehen), wihrend die absolute
Stabilitdt vom Laseriibergang abhéingt. Beim Ramanlaser werden Lage und Form des
Verstarkungsprofils durch den Pumplaser bestimmt, und deshalb ist hier zusétzlich zum
Beitrag des Ramanlaserresonators auch ein Beitrag der Pumplaserfrequenzfluktuationen
zur Linienbreite des Ramanlasers zu erwarten. Auflerdem ist die absolute Frequenzstabi-
litat jetzt nicht mehr durch den Laseriibergang, sondern durch den Pumplaser bestimmt.
Da hier der Pumplaser auf eine Hyperfeinstrukturkomponente des Jodmolekiils stabili-
siert wird, ist letzlich die absolute Stabilitdt dann durch die Stabilitét des Jodiibergangs
festgelegt. Untersuchungen zur absoluten Stabilitdt waren hier jedoch nicht vorgesehen.
Stattdessen sollte die Linienbreite des Jodramanlasers bestimmt werden. Aufgrund des
hier dominanten Ramanverstarkungsbeitrages und der obigen Diskussion ist dabei zu
erwarten, dafl im giinstigsten Fall die Ramanlaserlinienbreite gleich der Pumplaserlinien-
breite ist, da jegliche Pumplaserfluktuationen zu einer entsprechenden Verschiebung des
induzierten Verstarkungsprofils fithren und die Ramanlaserfrequenz auf das Maximum
des Verstiarkungsprofils stabilisiert wird (vergleiche Abs. 6.2.2). Da die Pumplaserlinien-
breite (Abs. 4.3) bei etwa 10 kHz fiir Mefizeiten von 100 ms liegt, sind zur Messung der
Ramanlaserlinienbreite geeignete hochauflésende Verfahren anzuwenden. Im folgenden
sollen zunéchst einige geeignete Verfahren diskutiert werden.

Eine naheliegende Moglichkeit zur Messung der Linienbreite der Ramanlaser ist die Ver-
wendung der Flanke einer High—Finesse-Cavity als Frequenzdiskriminator. Da im Insti-
tut keine geeignete Cavity zu Verfiigung stand, wurde von Experimenten mit einer High—
Finesse-Cavity jedoch abgesehen. Der experimentelle Aufwand und die Kosten fiir eine
Messung der Linienbreite der Ramanlaser wéren sehr hoch gewesen. Neben der Cavity

werden zur Erzeugung eines Pound-Drever—Signals auch noch Modulatoren und Mischer
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6. Experimentelle Untersuchungen

benotigt, um die Messung der Linienbreite von Amplitudensschwankungen der Raman-
laser unabhéngig zu machen. Sonst wiirden bei Messung der Linienbreite eines Lasers
an der Flanke eines Resonators ohne Modulationstechniken Amplitudenschwankungen
als Frequenzschwankungen interpretiert (vergleiche hierzu auch Abs. 4.5.2). Desweiteren
benétigt man einen durchstimmbaren AOM und einen entsprechenden Frequenzgenera-
tor, um die Ramanlaserstrahlung mit der Cavity in Resonanz zu bringen.

Als weitere Methode bietet sich die Moglichkeit, die Ramanstrahlung mit einem anderen
stabilen (d.h. festfrequenten) und schmalbandigen Laser mittels Beat—Messung zu ver-
gleichen. Da die erwartete Linienbreite der Ramanlaser in der Gréf8enordnung der Lini-
enbreite des Pumplasers liegt, werden an das Vergleichslasersystem hohe Anforderungen
gestellt. Um Aussagen iiber die Linienbreite der Ramanlaser treffen zu kénnen, mufl
die Linienbreite des Vergleichslasers genau bekannt sein und geringer oder mindestens
in der gleichen Groflenordnung der erwarteten Linienbreite der Ramanlaser liegen. Ein
weiteres Problem stellt dabei die absolute Frequenz des Vergleichslasers dar. Neben der
geforderten geringen Linienbreite des Vergleichslasers mufl auch die absolute Frequenz
des Lasers durch Stabilierung des Lasers auf eine stabile Referenz kompensiert werden.
Im Institut stehen einige auf Rubidium stabilisierte schmalbandige Diodenlasersysteme
zur Verfiigung, die diese Anforderungen durchaus erfiillen. Um die Durchfiihrbarkeit ei-
nes Vergleiches von Ramanlaser und stabilem Vergleichslaser mit einer Beat—Messung zu
iiberpriifen, wurden deshalb zuféllige Koinzidenzen von Ramanlaserfrequenzen mit der
Rubidium D;—, Dy~ und dem Rubidium-Zweiphotoneniibergang iiberpriift. Leider ergab
sich bei Betrachtung aller verfiigharer Pumpiibergénge und den daraus folgenden Ram-
anlaserfrequenzen keine Koinzidenz (Koinzidenz meint hier Frequenzabweichungen von
maximal 25 GHz, die durch im Hause verfiighare schnelle Photodioden detektiert wer-
den konnen) zwischen den genannten Rubidium—Frequenzen und realisierbaren Raman-
lasern. Die gleiche Situation ergibt sich bei Vergleich von moglichen Ramanlasern mit
der Frequenz eines zur Verfiigung stehenden Jod—stabilisierten He-Ne—Lasers. Ein Ver-
gleich der Ramanlaser mit verfiigharen Referenzlasern, die auf atomare oder molekulare
Referenzen stabilisiert sind, konnte somit nicht erfolgen.

Eine weitere Moglichkeit bietet sich durch Vergleich eines Ramanlasers mit der Grund-
welle des frequenzverdoppelten Nd:YAG—Lasers mittels Beat—Messung, wodurch direkt
die spektralen Eigenschaften des Pumplasers mit dem Ramanlaser verglichen werden
konnen. Deshalb wurden auf allen erreichbaren Pumpiibergéngen des frequenzverdoppel-

ten Nd:YAG-Lasers nach Ramanlasern gesucht, die in der Ndhe der Grundwelle des fre-
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6.4. FEigenschaften der Single-Mode—Laser

quenzverdoppelten Nd:YAG—Lasers betrieben werden kénnen. Die beste Koinzidenz wur-
de auf dem Pumpiibergang P(48)(32-0) im '>"1'2°] erreicht, wobei der Ramanlaser auf
dem Ubergang R(46)(31-54) betrieben wurde. Abb. 6.27 verdeutlicht die Situation durch
eine Gittermonochromatoraufnahme des interesssierenden Spektralbereichs. Die zu mes-
sende Differenzfrequenz von ~ 150 GHz liegt jedoch auflerhalb des Mefibereichs von heu-
te kommerziell erhéltlichen Photodetektoren (derzeit etwa 60 GHz) und ist daher nicht
detektierbar.

Um dennoch Aussagen iiber die spek-
Av=150 GHz

tralen Eigenschaften der Ramanlaser gewin- LN
nen zu konnen, wurde das folgende Kon- |
zept verfolgt: Die Pumpstrahlung des fre- 061 F‘ Hae
quenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers wurde
durch einen Strahlteiler in 2 Teilstrahlen

0.44 ‘ |

aufgespalten und zum Betrieb von zwei

Intensitat [willk. Einh.]

0.2 “ ‘
moglichst identischen Ramanlasern benutzt, [

wobei beide Ramanlaser nach dem im Abs. 00- )\ . : .
. 0 100 200 300 400 500
6.2.2 vorgestellten Verfahren auf das in- Frequenz [GHz] (Offset 281,5 THz)

duzierte Verstarkungsprofil stabilisiert wur-
Abbildung 6.27.: Gittermonochromator-

aufnahme zur Abschéitzung des Fre-

den. Die Ausgangsstrahlung beider Raman-

laser wurde zur weiteren Analyse in einen
quenzabstandes zwischen der Grund-

welle des Nd:YAG-Lasers und der
R(46)(32-54) im 2711297

Monochromomator und ein Fabry—Perot—
Interferometer eingekoppelt. Zur Messung
der Beatfrequenz der Ramanlaser wurde La-
serstrahlung aus beiden Ramanlasern {iber-
lagert, auf eine Avalanche-Photodiode fokussiert und von einem Spektrum—Analysator
fouriertransformiert. Die verwendete Avalanche-Photodiode hat eine Bandbreite (3 dB)
von 1GHz. Als Pumpiibergang wurde der R(56)(32-0) Ubergang gewiihlt, wobei die
Frequenzposition des Pumplasers so eingestellt wurde, dafl zwei getrennte Ausgangslei-
stungsprofile zur Stabilisierung des Ringresonators zur Verfiigung standen. Dieser Fall
liegt bei Betrieb des Pumplasers zwischen den Komponenten as bis ag vor (vergleiche
Abb. 6.20(c) und 6.20(d)), wobei die beiden Profile einen Frequenzabstand von etwa
45 MHz aufweisen. Durch Stabilisierung der beiden Ringresonatoren auf jeweils unter-

schiedliche Profile kann somit eine Beatfrequenz von ~ 45 MHz erzeugt werden. Eine
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Stabilisierung der beiden Ringresonatoren auf das gleiche Ausgangsleistungsprofil ist
technisch nicht praktikabel, da bei dieser Form der Messung eine zentrale Beatfrequenz
von ~ 0 zu erwarten ist. Da die erwartete Linienbreite des Beatsignals in der Groflen-
ordnung von einigen kHz liegt, miifite somit bei sehr niedrigen Frequenzen die Fourier-
transformation durchgefiihrt werden. Der Niederfrequenzbereich ist fiir Beatmessungen
allerdings nicht geeignet, da in diesem Frequenzbereich zahlreiche Stérquellen das eigent-
lich zu messende Signal iiberlagern kénnen. Z.B. konnen niederfrequente Abstrahlungen
von Schaltnetzteilen aus eingesetzten Laborgerdten in die MeBapparatur mit hohen Si-
gnalamplituden einkoppeln. Desweiteren liegen die Amplitudenfluktuationen des Pump—
und folglich auch des Ramanlasers in diesem Frequenzbereich (< 1 MHz), wodurch ein
breiter Frequenzuntergrund im Niederfrequenzbereich entsteht. Im Frequenzbereich von
einigen 10 MHz wird das Spektrum nicht mehr durch technische Geréte im néheren La-
borumfeld oder durch Amplitudenschwankungen des Pumplasers gestort. Fiir eine Beat-
messung mit gutem Signal-zu-Rausch—Verhéltnis werden typischerweise einige hundert
uW Ausgangsstrahlung pro Laser benétigt, wobei fiir ein optimales Beatsignal beide
Laser die gleiche Intensitdt und Polarisation haben sollten. Da bei Einsatz des bislang
verwendeten Pumplasers aber pro Ramanlaser nur weniger als 150 mW Pumpleistung
zur Verfiigung stehen, wurde fiir kurze Zeit ein in den spektralen Eigenschaften identi-
sches System mit hoherer Ausgangsleistung geliehen, so daf§ fiir jeden Ramanlaser eine
Pumpleistung von etwa 250 mW zur Verfiigung stand und somit Ausgangsleistungen
der Ramanlaser deutlich iiber 100 uW bei Dampfdriicken von 120 Pa moglich waren.
Unter diesen Bedingungen tritt keine Verbreiterung oder Aufspaltung durch den dyna-
mischen Stark—Effekt auf. In Abb. 6.28 ist das erhaltene Beatspektrum, wie es sich durch
Uberlagerung der beiden Ramanlaser ergibt abgebildet. Die Aufnahme wurde mit einer
Filterbandbreite des Spektrum—Analysators von 1kHz und einer Mefizeit (,,Sweeptime*)
von 220 ms aufgenommen. Das Beatsignal hat eine spektrale Breite (bei einem Abfall von
3dB) von 4, 5 kHz. Nimmt man ein lorentzformiges Profil fiir die spektrale Verteilung der
beiden Ramanlaser an, so ergibt sich eine Linienbreite von 3, 2 kHz fiir einen Ramanlaser.
Das detektierte Signal liegt etwa 30 dB iiber dem Rauschen (Signal-zu—Rausch—Verhalt-
nis 1 : 1000). Die Mittelung solcher Spektren iiber 600 aufeinanderfolgenden Messungen
(entspricht einer Mefzeit von iiber 2 Minuten) ergibt eine 3dB Halbwertsbreite von
40 kHz.

Um dieses Ergebnis interpretieren zu konnen, sollen die Einfliie von Frequenzfluktua-

tionen des Pumplasers auf das induzierte Verstarkungsprofil etwas genauer betrachtet
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Abbildung 6.28.: Typisches Beatspektrum bei Uberlagerung zweier stabilisierter Single—
Mode-Ringlaser. Die Detektionsbandbreite des Spektrum—Analysators betriagt 1 kHz,
die ,,Sweeptime®“ 220 ms.

werden. Wie die in Abs. 2.2 erlduterten Gleichungen angeben, verschiebt sich das Zen-
trum des Verstiarkungsprofils (die Ramanfrequenz) mit der Pumplaserfrequenz geméas
Vg = Uss+ :—Z(yp —v31) . (6.3)
Dabei sind v3; und vz die molekularen Ubergangsfrequenzen, vp, und vy die Zentral-
frequenzen von Pump— und Ramanlaser, sowie k,/q die entsprechenden Wellenvektoren.
Durch Frequenzfluktuationen Av des Pumplasers um die Frequenz v, ~ v3; verschiebt
sich das induzierte Verstarkungsprofil um den Faktor Z—:AV und fiihrt bei zeitlicher
Mittelung zu einer Verbreiterung des Profils. Zunéchst sollen die Auswirkungen auf
die Linienbreite der Ramanlaser betrachtet werden, sofern diese durch zwei statistisch
unabhéngige, aber in ihren spektralen Eigenschaften identische Pumplaser betrieben
werden. Sofern die Stabilisierungsregelung den Frequenzfluktuationen des Pumplasers
instantan folgen kann, erwartet man eine Reduktion der Frequenzschwankungen Auv,
kq

des Pumplasers um den Faktor T wodurch sich fiir die Linienbreite des Ramanlasers

dann folgende Beziehung

k
Ay, = k—dAz/p ergibt. (6.4)
p
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Geht man von einer gemessenen Kurzzeitlinienbreite des Pumplasers von 10kHz aus
(Abs. 4.3), so ergibt sich eine Linienbreite des Ramanlasers von 7kHz (bei Betrieb des
Ramanlasers auf einem Ubergang v’ = 32 — v” = 31). Durch Uberlagerung beider Li-
nienbreiten hétte das Beat—Signal zwischen beiden Ramanlasern dann eine Breite von
10 kHz. Neben dem Beitrag zur Linienbreite des Ramanlasers durch die endliche Li-
nienbreite des Pumplasers kidmen noch Beitrdge durch die nicht vollstindige Ausrege-
lung von Resonatorstérungen, sowie Beitrage durch die Frequenzmodulation des Lasers
hinzu. In dem vorliegenden Experiment wurden beide Ramanlaser durch einen Pump-
laser betrieben. Die auf die Verstiarkungsprofile iibertragenen Frequenzfluktuationen des
Pumplasers sind somit nicht mehr statistisch unabhéngig, beide Verstdrkungsprofile un-
terliegen den gleichen Frequenzschwankungen. Die beiden Ramanlaser erfahren somit
die gleichen Frequenzfluktuationen, die sich im Beat—Spektrum im Idealfall vollstandig
kompensieren sollten. Unter Vernachldssigung des Einflusses der Stabilisierungsregelung
ist die resultierende spektrale Breite des gemessenen Spektrums dann nur noch durch
die minimale Filterbandbreite des Spektrum-Analysators begrenzt. Das in Abb. 6.28
dargestellte Beat—Spektrum zeigt nur die Beitrdge zur Linienbreite der Ramanlaser,
die durch kurzzeitige Fluktuationen der Frequenz des Ramanresonators hervorgerufen
werden. Diese Fluktuationen kénnen nur durch besseren mechanischen Aufbau (,,mono-
lithische“ Resonatoren) und Regelungen mit groBerer Bandbreite, die derzeit durch die
verwendeten Piezotubusse begrenzt werden, verbessert werden.

Zur Messung der tatsédchlichen Linienbreite eines einzelnen Ramanlasers, kénnen z.B.
zwei statistisch unabhéngige Ramanlasersysteme aufgebaut und durch eine Beat—
Messung miteinander verglichen werden. Alternativ konnen auch die experimentellen
Vorschlage vom Anfang dieses Abschnittes konkretisiert werden.

Das vorliegende Experiment zeigt somit, dafl prinzipiell schmalbandige Ramanlaser rea-
lisiert werden konnen. Bei stabilisiertem Pumplaser kénnen damit auch absolut hoch-
stabile Ramanlaser mit geringen Linienbreiten und einer starken Frequenzkorrelation
zwischen Pump— und Ramanlaser betrieben werden. Im vorliegenden Fall ergibt sich
bereits eine Frequenzstabilitat von % ~ 5-1071% die durch Optimierung von mechani-

schem Aufbau und elektronischer Regelung deutlich verbessert werden kann.
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Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden frequenzstabile kontinuierliche Ramanlaser-
systeme im Jodmolekiil untersucht und die experimentellen Ergebnisse mit theoretischen
Vorhersagen verglichen.

Schritte zur Realisation waren der Aufbau und die Charakterisierung eines frequenzsta-
bilen Pumplasers, sowie der Betrieb von Ramanlasern in geeigneten Resonatoren. Fiir
die theoretische Beschreibung der Ramanlaser wurde der Dichtematrixformalismus ver-

wendet.
Charakterisierung und Stabilisierung des Pumplasers:

Bei dem verwendeten Lasersystem handelt es sich um einen frequenzverdoppelten mono-
lithischen diodengepumpten Nd:YAG-Ringlaser, der durch Stehwellen-Verdopplung ma-
ximale Ausgangsleistungen von 500 mW fiir die Experimente zur Verfiigung stellt, wobei
der Laser im freilaufenden Betrieb bereits eine Linienbreite von 10 kHz bei 100 ms Mef3-
zeit erreicht. Typische Frequenzdriften des Lasers liegen bei weniger als 100 MHz pro
Stunde. Der Laser 148t sich gezielt iiber einen Bereich von 120 GHz durchstimmen, wo-
bei zahlreiche fiir den Ramanlaserbetrieb geeignete Pumpiibergéinge im Jodmolekiil er-
reicht werden konnen. Die Stabilisierung des Pumplasers erfolgte durch dopplerfreie Fre-

quenzmodulationsspektroskopie auf Hyperfeinstrukturiibergénge des Jodmolekiils. Da-
Av

bei konnten relative Stabilitidten von =% = 3- 10~!3 mit Stabilisierungszeiten von mehre-

ren Stunden durch Regelung nur eines einzigen Frequenzstellelementes erreicht werden.
Theoretische Modellierung der Ramanverstirkung:

Zur Beschreibung des Ramanverstarkungskoeffizienten im Kleinsignalfall wurde ein semi-
klassischer Dichtematrixformalismus verwendet, der erstmals von [Wellegehausen 1979]

vollstandig fiir Ramanlaser formuliert wurde. Der Formalismus zur Beschreibung der ma-
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7. Zusammenfassung und Ausblick

kroskopischen Kleinsignalverstarkung wurde im Rahmen dieser Arbeit um verschiedene
wesentliche Aspekte erweitert. So wurde zur korrekten Beschreibung des Kleinsignalver-
starkungskoeffizienten die Hyperfeinstrukturaufspaltung von Pump— und Ramaniiber-
gang mit in die Berechnung einbezogen und erstmals wurde auch die Propagation und
Absorption der Pumpstrahlung im Medium in der Berechnung des Kleinsignalverstér-
kungskoeffizienten beriicksichtigt. Hierzu wurden vorhandene Absorptionsmodelle um
Strahlpropagation und Sattigungseffekte erweitert. Da die Berechnung des Verstarkungs-
koeffizienten fiir den hier vorliegenden doppler—verbreiterten Fall auf nicht analytische
Losungen fithrt, wurde der makroskopische Verstarkungskoeffizient unter Beriicksichti-
gung der Hyperfeinstruktur, der Propagation und Absorption der Pumpstrahlung und
der Resonatormode des Ramanlasers numerisch integriert. Diese Berechnungen stel-
len die bislang vollstdndigste Beschreibung des Ramanverstarkungskoeffizienten fiir den
Kleinsignalfall dar. Die zur Berechnung des Verstarkungskoeffizienten notwendigen mo-
lekiilspezifischen Daten, wie z.B. Dipolmomente, Franck—Condon—Faktoren, Einstein—
A—Koeffizienten und Stofiraten wurden durch Analyse umfangreicher Literaturdaten be-

schafft, bewertet und fiir die numerische Berechnung als Eingabeparameter verwendet.
Betrieb der Ramanlaser:

Die Ramanlaser wurden in Stehwellen— und Ringresonatoren betrieben. Die Jodmolekiile
werden dabei in abgeschmolzenen Quarzglaszellen mit 15 cm Linge als reiner molekula-
rer Dampf erzeugt. Es wurden Ramanlaser im Spektralbereich von 544 bis 1343 nm de-
monstriert. Unter Verwendung aller erreichbaren Ubergéinge im Durchstimmbereich des
Pumplasers lassen sich mehrere hundert Ramanlaserlinien erzeugen. Neben dem Betrieb
der Ramanlaser in isotopenreinem 7], konnte auch Ramanlaseremission in '277'2°T und
1297, {iber einen #hnlich weiten Spektralbereich realisiert werden. Insgesamt handelt es
sich hierbei um die erstmalige Realisation von kontinuierlichen Ramanlasern unter Ver-
wendung eines frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers.

Fiir spezifische Untersuchungen zu Abhéngigkeiten der Laserschwelle und der Ausgangs-
leistung von der Pumpleistung und vom Dampfdruck und fiir die Ermittlung von Ver-
starkungs— und Verstimmungsprofilen und Einfliissen der Hyperfeinstruktur wurde der
nichtiiberlagerte Pumpiibergang R(56)(32-0) bei 532 nm, dessen Komponenten teilwei-
se auch als sekundérer Frequenzstandard vorgeschlagen sind [Quinn 1999], ausgewihlt.
Als Ramaniibergang wurde der R(58)(32-31) Ubergang bei 781 nm verwendet. Der Be-
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trieb des Ramanlasers erfolgte in Einrichtungs—Single-Mode—Ringresonatoren, die durch
Stabilisierung auf das durch den Pumplaser induzierte Ramanverstarkungsprofil Ampli-
tudenstabilititen von 5% erreichen. Fiir den Ramanlaser bei 781 nm konnten minimale
Schwellen von 30 mW und maximale Ausgangsleistungen von 450 uW erreicht werden.
Das beobachtete Schwellleistungsverhalten und die Parameterabhéingigkeiten der Aus-
gangsleistung konnten durch numerische Berechnung der makroskopischen Verstiarkung
und unter Benutzung eines einfachen Sattigungsmodells fiir die Ausgangsleistung quali-
tativ und fiir die Schwellleistung quantitativ wiedergegeben werden.

Besondere Aufmerksamkeit galt dem Einflufl der Hyperfeinstruktur auf die Verstarkung
und die Verstimmbarkeit des Ramanlasers. Dazu wurde die Form der Ausgangsleistungs-
profile, die ndherungsweise die Form des Verstéarkungsprofils wiedergeben, in Abhéngig-
keit von der Pumplaserfrequenz und —leistung, sowie vom Dampfdruck untersucht. Es
ergeben sich teilweise recht komplexe Verstarkungsprofile, die durch anschauliche Ar-
gumentation nur qualitativ beschrieben werden konnen. Erst die Beriicksichtigung von
Strahlprogation und Absorption im Medium und die numerische Simulation des Verstér-
kungsprofils ermoglichen quantitative Aussagen iiber die Form und Groéfle des Verstér-
kungsprofils, die in sehr guter Ubereinstimmung mit den experimentellen Ergebnissen
stehen. Dabei konnte nachgewiesen werden, dafl die Verstarkung durch einzelne Hyper-
feinstrukturiibergéinge unter den hier vorliegenden experimentellen Bedingungen nicht
ausreicht, den Laser oberhalb der Schwelle zu betreiben. Erst die Uberlagerung mehrerer
(mindestens 2) Hyperfeinstrukturkomponenten im Frequenzraum des Ramaniibergangs
fiihrt zu einer hinreichend grofien Verstdrkung. Bei den Untersuchungen konnte auch
die Anderung der Hyperfeinstrukturaufspaltung zwischen Pump- und Ramaniibergang
nachgewiesen und mit Daten aus [Bacis u.a. 1980] verglichen werden.

Wenn ein starkes Pumpfeld resonant Ubergénge miteinander koppelt, kommt es zu ei-
ner Aufspaltung der Niveaus durch den dynamischen Stark—Effekt. Die Aufspaltung der
Niveaus durch den dynamischen Stark—Effekt wurde in den Experimenten demonstriert.
Durch die numerische Simulation konnte dieser in Abhéngigkeit verschiedener Parame-
ter quantitativ zufriedenstellend wiedergegeben werden.

Da sich die Verstidrkung eines Ramanlasers aus einem inkohérentem (Einphotonen-) In-
versionsbeitrag und einem in Richtung der Pumpstrahlung dominierenden kohé&renten
(Zweiphotonen—) Ramananteil zusammensetzt, werden Frequenzposition und Form des
induzierten Verstarkungsprofils durch den Pumplaser bestimmt. Deshalb ist zusétzlich

zum Einflufl des Laserresonators auf die Frequenzposition und Linienbreite des Raman-
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lasers auch ein Einflufl des Pumplasers auf die Linienbreite zu erwarten. Zur Messung
der Linienbreite und Frequenzstabilitidt des Ramanlasers bei 781 nm wurden zwei iden-
tische Ramanlasersysteme durch Aufteilen der Pumpstrahlung eines Pumplasers in zwei
Teilstrahlen betrieben und durch Beatfrequenzmessung miteinander verglichen. Dabei
konnte eine Beatfrequenzlinienbreite beider Ramanlaser von 4,5kHz bei einer Mefzeit
von 220 ms, sowie 40kHz bei Mittelung von 600 aufeinanderfolgenden Messungen er-
reicht werden. Durch die Beatfrequenzmessungen konnte gezeigt werden, dafl prinzipiell
sehr schmalbandige und frequenzstabile Ramanlaser realisiert werden konnen. Im vor-
liegenden Fall ergibt sich fiir den Ramanlaser bei 781 nm bereits eine Frequenzstabilitét
von &% ~ 510710

Die hier fiir den Ramanlaser bei 781 nm exemplarisch durchgefiihrten Untersuchungen
und dabei erhaltenen Ergebnisse lassen sich grundsétzlich auf andere mogliche Ra-
maniibergénge iibertragen. Ausgehend von einem stabilen, auf einen spezifischen Hy-
perfeiniibergang des Jodmolekiils stabilisierten Pumplaser sollten sich somit hochstabile
Ramanlaserlinien in einem weiten Spektralbereich bereitstellen lassen. Fiir weiter im
Infraroten liegende Laserlinien sollten dabei aufgrund groferer Frank—Condon—Faktoren

auch hohere Ausgangsleistungen moglich sein.
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Ausblick

Um die Moglichkeiten von Jodramanlaserlinien fiir Transferstandards weitergehend zu
klaren, sind absolute Aussagen zur Stabilitéit der aufgebauten Lasersysteme erforderlich.
Dazu eignet sich ein Vergleich des stabilisierten frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers
mit einem bereits auf seine absolute Stabilitit charakterisierten System, wie es z.B.
bei der PTB in Braunschweig zur Verfiigung steht. Genauere Aussagen zur Frequenz-
stabilitdt der Ramanlaser konnen z.B. durch Aufbau zweier vollkommen unabhéngi-
ger Ramanlasersysteme (d.h. zwei unabhéngige Pumplaser) gewonnen werden. Hierbei
konnen durch gleichzeitige Messung der Linienbreite bzw. Beatfrequenz von Pump— und
Ramanlaser, der Einfluff von Pumpfrequenzschwankungen und der Ramanlaserregelung,
sowie die Auswirkungen von unterschiedlichen Betriebsparametern (z.B. Pumpleistung
und Dampfdruck) auf die Stabilitdt der Ramanlasersysteme niher untersucht und die
Lasersysteme gegebenenfalls optimiert werden.

Grundséatzlich neue Moglichkeiten fiir prézise Stabilitdtsuntersuchungen an Jodraman-
lasern und auch fiir prézisionsspektroskopische Experimente am Jodmolekiil selbst bie-
tet die in den letzten Jahren entwickelte Technik der prézisen Messung optischer Fre-
quenzen mit Femtosekunden—QOszillatoren. Die derzeit mit dieser Methode erreichten
Genauigkeiten in der Frequenzmessung wird nur durch die Genauigkeit der eingesetz-
ten Frequenzstandards zur Kalibration des Femtosekunden—Oszillators begrenzt. Bei
der Frequenzmessung mit Femtosekunden—Oszillatoren [Telle u. a. 2001] wird ein dich-
tes Spektrum von Referenzfrequenzen auf Basis eines Titan—Saphir—Oszillators mit an-
schliefender Selbstphasenmodulation in photonischen Fasern iiber einen Bereich von
mehr als einer Oktave (450 bis 1200 nm) erzeugt. Die absolute Frequenz aller Moden
des Frequenzkammes kann durch eine bekannte Referenzfrequenz (z.B. dem Césium—
Standard) festgelegt werden [Stenger u. a. 2001]. So konnte z.B. die Absolutfrequenz der
Komponente a1y der R(56)(32-0) mit einer Unsicherheit von 1,2 kHz [Nevsky u. a. 2001]
bestimmt werden. Das erreichbare Spektrum des Frequenzkammes von 450 bis 1200 nm
stellt zum einen eine unmittelbare Konkurrenz fiir die hier vorgestellten Experimente
dar, kann aber zum anderen zur weiteren Untersuchung der Ramanlasersysteme ver-
wendet werden. Der Frequenzkamm bietet den groflen Vorteil, dal sowohl die Strahlung
des frequenzverdoppelten Nd:YAG—Lasers, als auch fast der gesamte Emissionsbereich
der Ramanlaser vom Femtosekundenkamm abgedeckt wird. Bedingt durch das breite

Spektrum des Frequenzkammes kénnen hiermit die Frequenz des frequenzverdoppelten
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7. Zusammenfassung und Ausblick

Nd:YAG—Lasers und die Ramanlaserfrequenz simultan gemessen werden. Hierbei lassen
sich dann, ohne Aufbau von doppelten Ramanlasersystemen, in einer Messung Aussagen
iiber die Frequenzstabilitdt des Pump— und Ramanlasers gewinnen, wodurch auch un-
mittelbar Aussagen iiber die Stabilitéit der Differenzfrequenz und damit iiber die Kopp-
lung von Pump— und Ramanlaser gewonnen werden kénnen. Ein interessanter Aspekt
fiir die Molekiilspektroskopie ist hierbei, dafl diese Methode die Absolutfrequenz der
Ramanlaserstrahlung bestimmt. Hierdurch kann die Genauigkeit der Absolutfrequenz
von Ubergingen zwischen den Rotationsvibrationsiibergingen von v/ = 32...37 und
zahlreichen hochgelegenen Vibrationsniveaus im Grundzustand um mehrere Gréfienord-
nungen verbessert werden. Die Genauigkeit der Ubergangsfrequenzen liegt derzeit nur
bei 150 MHz (vergleiche Tab. 3.1).

Fiir praktische Anwendungen des Jodramanlasers ist ein effizienterer Ramanlaser mit
hoheren Ausgangsleistungen wiinschenswert. Die einfachste Moglichkeit héhere Aus-
gangsleistungen zu erhalten, ist die Verwendung langerer Medien, wodurch auch Raman-
laseremission auf einzelstehenden Hyperfeinkomponenten moglich werden sollte. Die nu-
merische Rechnung zeigt, dafl die Verstirkung auf einzelstehenden Hyperfeinkomponen-
ten in ca. 35cm langen Jodzellen dafiir ausreicht. Aber auch der Betrieb von Raman-
lasern in vollkommen anderen Resonatorkonfigurationen erscheint vielversprechend und
konnte zu deutlich hoheren Ausgangsleistungen der Ramanlaser fithren. So konnte z.B.
Ramanlaseremission in einer 25cm langen mit Joddampf gefiillten Kapillare mit einem
Innendurchmesser von 200 um bei Schwellleistungen von 30 mW [Klug u. a. 2001] demon-
striert werden. In diesem Zusammenhang erscheinen auch photonische Fasern [Wads-
worth u.a. 2002| fiir den Einsatz in kontinuierlichen Ramanlasern zur Steigerung der
Konversionseffizienz geeignet. Sowohl Kapillaren als auch photonische Fasern bieten den
Vorteil, dafl in den Kapillaren bzw. photonischen Fasern der Modeniiberlapp zwischen
Pump- und Ramanlaser iiber die gesamte Léange des Mediums ideal ist, und héhere trans-
versalen Moden durch die Geometrie der Kapillaren stark unterdriickt werden. Durch
die Fithrung der Pump- und Ramanlaserstrahlung in der Kapillare sollten sich sehr ge-
ringe Schwellleistungen bei niedrigem Joddampfdruck erreichen lassen, wodurch auch

Pumplaser mit geringen Ausgangsleistungen eingesetzt werden konnten.

Teilergebnisse wurden bereits vor Fertigstellung dieser Arbeit veroffentlicht

[Klug u. a. 2000].
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A. Herleitung des Verstarkungskoeffizienten

A.0.6. Einleitung

Die Beschreibung eines Ensembles von Dreiniveaussystemen durch die Schrodingerglei-
chung ist nicht moglich, da die Anfangsbedingungen jedes einzelnen Systems nicht be-
kannt sind. Die einzigen Informationen, die zur Verfiigung stehen sind Erwartungswerte
des gesamten Ensembles, z.B. der Erwartungswert das in einem Ensembles ein bestimm-
ter Energiezustand besetzt ist. In diesem Zusammenhang kann die Wechselwirkung des
Ensembles mit einem elektromagnetischen Feld durch Einfithren eines Hamiltonope-
rators berechnet werden, der die Erwartungswerte fiir die Polarisation des Ensembles
bestimmt. Aus der Polarisation kénnen Absorption und Verstéirkung berechnet werden.
Zur Beschreibung des Vielteilchen—Problems wird der Dichtematrixformalismus verwen-
det. Eine weitgehend vollstindige Beschreibung des Dichtematrixformalismus ist z.B. in
[Letokhov und Chebotaev 1960] zu finden.

A.0.7. Berechnung des Verstarkungskoeffizienten

Die nachfolgende Darstellung folgt den Berechnungen von [Wellegehausen 1979], wobei
die Notation vollstandig iibernommen wurde. Allerdings sind fiir die Berechnung des
Verstarkungskoeffizienten im Kleinsignalfall einige weitergehende Umformungen enthal-
ten, um die numerische Berechnung des Verstarkungskoeffizienten zu vereinfachen.

Das fiir die Berechnung zu Grunde liegende Dreiniveauschema ist in Abb. (A.1) darge-
stellt. Angenommen wird fiir die Berechnung ein Einfrequenz—Wanderwellen—Pumpfeld
mit der Frequenz w,, das mit den Zustédnden [1) und |3) wechselwirkt. Das erzeugte
Laserfeld wy wird in gleicher Weise als Einfrequenz—Wanderwellen—Feld angenommen,
wobei dieses mit den Zustanden |3) und |2) wechselwirkt. Das Laserfeld kann in Richtung

des Pumpfeldes (¢ = +1) oder entgegen der Richtung des Pumpfeldes (¢ = —1) pro-
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A. Herleitung des Verstiarkungskoeffizienten

13> > ys'A 31-A 32
A | | 4
A 35 Wy
2> A, @, ¢| Y,
| 1> v v V]
(6))
()Jp g e=+1

«— e=-]

Abbildung A.1.: Darstellung des verwendeten Dreiniveau—Lambdaschema inklusive aller
strahlenden und strahlungslosen Relaxationen.

pagieren. Beide Felder werden linear polarisiert mit konstanten Amplituden in gleichen
Gebieten angenommen, der Einflul der Gauf3schen Feldverteilung wird nicht beriicksich-
tigt, sowie der Einflul von weiteren Zusténden, die nicht zu diesem Schema gehéoren. ;
(1 =1...3) bezeichnet die gesamte Relaxationsrate aus dem Zustand i, also strahlende
und nicht strahlende Prozesse.

Die vollstandige Zeitentwicklung der Dichtematrix mit allen Relaxations— und Anre-
gungsprozessen fiir Molekiile der Geschwindigkeitsklasse v fiir das in Abb. (A.1) darge-

stellte Schema lautet:

% = [% + v%} p = —% [Hp — pH]| + p(exec.) — p(rel.) (A.1)
P11 P12 P13

mit p = P21 P22 P23 ) (A.2)
P31 P32 P33
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wobei hier die Teilchen in dem Bezugssystem der Geschwindigkeit v ruhen, d.h. t' — ¢+

A3 ps3 0 0

plexec.) = 0 Asopss 0 (A.3)
0 0 0
71 (p11 - 05}1) Y12P12 V13013
und p(rel.) = Y1221 Y2(p22 — P32)  V23P23 . (A-4)
Y13P31 V23032 Y3033

p ist die 3 x 3-Dichtematrix des Systems, und p}, ist die thermische Besetzungsdich-
te im Zustand |¢) fiir die Molekiile mit der Geschwindigkeit v. p(exec.) beschreibt die
Anregungsprozesse, die nicht direkt von Pump— und Laserfeld abhingen. Die Beset-
zung von Zustand |1) und |2) geschehen durch spontane Emission vom Zustand |3).
Schliellich beschreibt p(rel.) das Relaxationsverhalten der Dichtematrixkomponenten
mit v;; = %(% + 9+ + vf), wobei %ij die Raten fiir phasendndernde Stofle vom
jeweiligen Laserniveau sind.

Der Hamiltonoperator aus Gleichung (A.1) ist gegeben durch
H = Hy—-pE (A.5)

mit Hy als ungestortem Hamiltonoperator; pE stellt die Wechselwirkung der Molekiile
mit dem elektromagnetischen Feld in Dipolndherung dar. Da Dipoliibergénge zwischen
den Niveaus |1) und |2) nicht erlaubt sind, sind pis und pe; gleich Null. Weiterhin haben
homonukleare Molekiile kein permanentes Dipolmoment. Somit sind die Kompomenten
pi; ebenfalls Null.

Das eingestrahlte elektromagnetische Feld hat die Form:

E(z,t) = %Ep(z)exp(—i(wpt k%))
+ %Ed(z) exp(—i(wqt — €kqz)) (A.6)
+ c.c.

Die Indizes p und d stehen fiir Pump— und Laserfeld. Die Amplituden E,(z) und Eq4(z)
sind verglichen mit den Exponentialtermen langsam variierende Funktionen und werden

folglich als zeitunabhéngige Parameter angenommen. Unter stationdren Bedingungen
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A. Herleitung des Verstiarkungskoeffizienten

und in Resonanznéhe (w, ~ ws und wy &~ wse), konnen die Dichtematrixkomponenten

in folgender Weise ausgedriickt werden:

pu(z,t) = pulz) |
p13(z,t) = pi3(z) exp(i(wpt — kpz))
p2s(z,t) = pos(z)exp(i(wat —ekqz)) (A.7)
pra(eit) = pialz) expi((wy — i)t — (ky — =ha)2)) |
Pij = P

Diese Gleichungen beschreiben das Ramanlaserfeld als Wanderwelle, z.B. in Ringreso-
natoren. Rdumliches Lochbrennen, das z.B. in Stehwellenresonatoren auftritt, wird mit
diesen Gleichungen nicht beschrieben. Die Dichtematrixkomponenten p;;(z) sind auch
langsam verdnderliche Funktionen und kénnen ebenso als zeitunabhéngig angenommen
werden. Die Gleichungen fiir die Dichtematrixkomponenten p;; konnen in dieser ,Rota-

ting wave approximation“(RWA) wie folgt beschrieben werden:

[Hp—pH] = [Ho,p] — E[p, H] (A.8)
[Ho,p] = (Hop— pHo) (A.9)
[p.p] = (pp—pp) (A.10)
0 0 pi3
mit den induzierten Dipolen p = 0 0 pos (A.11)
ps1 ps2 0
Ey 0 0
und Hy, = 0 Ey, 0 (A.12)
0 0 Ej

Nach Einsetzen und Ausmultiplizieren der Matritzen in Gleichung (A.9) und (A.10)

erhalt man

0 P13(E1 - E2) 012(E1 - E3)
[Ho,pl = | pu(Ey— E) 0 pos(Es — E3) (A.13)
ps1(Es — E1)  psa(Es — E») 0
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und

(p13,031 - p31p13) (p13,032 - p32p31) (p13p33 — P13P11 — P23pl2)

(p23ps1 - pslpzs) (p23,032 - p32P23) (p23,033 — P13pP21 — p23p22)

p, o] = - (A1)
(ps1p11 + pa2p21 (Ds1p12 + Ds2p22 (P31p13 + Ps2pes — Prapas
- p31p31) - p32,033) - ngpm)

Um die Zeitabhéngigkeit fiir die einzelnen Dichtematrixkomponenten zu erhalten, setzt
man die Matritzen aus Gleichung (A.3), (A.4), (A.13) und (A.14) in Gleichung (A.1)
ein. Zum Beispiel ergibt sich so als Differentialgleichung fiir die Zeitentwicklung der

Besetzung des Grundzustandes (p11)

dpn1

. E v
o i(p13ps1 _p31p13)ﬁ —Y1(p11 — pi1) + Asipss (A.15)

Zur Berechnung des Verstdrkungskoeffizienten o Jp BUS den Dichtematrixgleichungen
sind noch einige Umformungen notwendig. Setzt man die Komponenten p;3 und p3; aus

Gl (A.7), sowie das elektromagnetische Feld aus Gl. (A.6) ein und beriicksichtigt, daf

Op11

£t = 0 ist, wird aus der vorherigen Gleichung:

FE
—Asz1p33 + n(p11 — py) = _12—72(]931,013 — P13P31) (A.16)

Die schnell oszillierenden Terme ps3;p13 exp(2i(wypt — kpz)) und pi3ps; exp(2i(wypt — kpz))
werden in der ,Rotating wave approximation® vernachléssigt.
Fiir die Nichtdiagonalelemente erhélt man dann z.B.:
8P13 . . .
wr exp(i(wpt — kpz)) = ip13 exp(i(wpt — kpz))ws1
— 3p13 exp(i(wpt — kp2))

- 22—;{ [exp(—i(wyt — kpz)) + exp(i(wpt — kyp2))] P13 [p33 — p11)

_ Z’f_g lexp(—i(wgt — ekqz)) + exp(—i(wgt — ekqz))]

Pazpr2 exp(—i [(wp — wa)t — (kp — €ka)2)]
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A. Herleitung des Verstiarkungskoeffizienten

Beriicksichtigt man, dafl

0 , . ‘
% exp(i(wpt — kpz)) = —ifwp, — kpv] p13exp(i(wpt — kp2))

und  exp(—i[(wp — wa)t — (ky, — €ka)z]) = exp(i(wpt — kpz)) exp(i(wat — ekqz))
ist, ergibt die Division durch 7 exp(i(w,t — kpz)) und Vernachlissigung von allen schnell

oszillierenden Termen

E Eq4

[—Q + kv + i3] p1s = —2—gp13(p33 —p11) + 2hp23p12 , (A.17)
mit Q, = w, —ws (A.18)
q Es — Ey
und w. =
31 5

Die weiteren fiinf benttigten Gleichungen kénnen durch &hnliche Umformungen erhalten

werden. Dadurch erhélt man folgendes Gleichungssystem

—Azipss + 7 lpn — P = =i [Vipis— Vopsi] (A.19)
—Azapaz + Y2 [pa2 — Pae]l = —i[Vipas — Vapsa] (A.20)
Yopss = @ [Vypis— Vopsi] 4 [Vipas — Vapse] . (A21)
Azpis = —lpss — pu) Vp+ Vaprz (A.22)
Noszpas = [psz — po2) Va+ Vppar (A.23)
Apps = —Vopa +Vipz (A.24)
wobei die Abkiirzungen
B . E
‘/cl—pz?)%? Vi = P23
E . E
‘/}:17132—;;7 Vy =p312—g,
und
A = —Q+ ko +ins (A.25)
Agg = —Qd + €I€pU + ’i’}/gg s
Ap = —Q+Qa+vlk, — ekl kpv +ima
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verwendet wurden.

Der Erwartungswert der Polarisation (p) 148t sich durch die Dichtematrix wie folgt

ausdriicken:

(p) = p13ps1 + pP31P13 + PasPse + PaaDos

Die komplexen Suszeptibilitdten x, und x, lauten

Ep

€0Xp7 = pi13pPi3
Eyq

50Xd7 = pP23P23

(A.26)

(A.27)

Die Koeffizienten fiir Absorption und Verstirkung ergeben sich aus den Imaginérteilen

der Suzeptibilitdten

v o
a, = —kSXp

v _ Cx
ag = —kiSxq

(A.28)

Dabei fithren positive Werte von oy und a; zur Absorption der elektromagnetischen

Strahlung und negative Werte zur Verstarkung. Fiir den doppler—verbreiterten Fall, wie

er hier vorliegt, miissen oy und o, iiber alle Geschwindigkeitsklassen integriert werden.

Dazu muB die doppler—verbreiterte Geschwindigkeitsverteilung fiir pj; und ps, in die

Gleichungen eingesetzt werden. Die Gesamtverstirkung erhélt man durch Integration

von ag und « tiber die Lénge des aktiven Mediums.
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A. Herleitung des Verstiarkungskoeffizienten

A.0.8. Allgemeine Losung

Zur Bestimmung der doppler—verbreiterten Verstarkungskoeffizienten sind noch einige
Umformungen notwendig, deren Verlauf im folgenden kurz vorgestellt wird.

Schreibt man ¢ [,013Vp* — pgﬂfp} um in ¢ [,013Vp* — (pg,lvp*)*] und benutzt Gleichung (A.25)
und (A.27), um fiir p13 den Ausdruck pi3 = hegV,x,/|p13/* zu bekommen, kann man
i [p13V;)* — ps1V,] umschreiben in heo|V,|/|pis|® [ix, — ix;ﬂ. Nutzt man nun weiter Glei-
chung (A.28) und [ix, — ix;‘,] = —23(x,) folgt

260h

i [p1sV = pn V] 7|p13|2kpa;%2 = AWV (A.29)
. * 280h vy 2 VY2
und ¢ [pasV — p32 Vi madvd =A,V; . (A.30)

Aus den Gleichungen (A.19)—(A.21) kénnen nun die Diagonalelemente der Dichtematrix

berechnet werden

AZV;;U I As1p33

= ¥ — , A3l
P11 P11 " " ( )
AV A
pr = phy— L+ 320053 ) (A.32)
V2 V2
AUVU A’UVU
p33 = PP —|— d’d (A33)
V3 V3

Subtrahiert man Gl. (A.31) von Gl. (A.33), substituiert ps3 aus Gl. (A.33) und bildet die
Differenz Apis = p11 — pss, so erhélt man Gl. (A.34). Subtrahiert man ebenso Gl. (A.32)
von Gl.(A.33), substituiert ps33 aus Gl. (A.33) und bildet die Differenz Apss = p33 — pa2

so ergibt sich:

7+ 73 01— Asi/m
A = p¥ — AV? — AWV —— = A.34
P13 P11 PP dVd o~ ( )
1-A +
Apss = piy+ A2l Amlhe | gyt T (A.35)
V3 Y273

Die Terme [A31A5V2/(117y3)] und [As2 A5V7 /(7273)] wurden dabei gegen
[AYV2(ys + 1)/ (1y3) ] und [AV2(v3 + 72) / (7372)] vernachlissigt. Um nun Gleichungen
fiir die Verstarkungskoeftizienten zu erhalten, miissen (A.22), (A.23) und (A.24) weiter
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umgeformt werden. Dazu nimmt man das konjugiert Komplexe von Gl. (A.23) und
substituiert pio in Gleichung (A.22).

AspisVy = —Apiz+ AfgpsaVa + ApsaVy] (A.36)

Substituiert man in Gl. (A.24) p;a, benutzt Gl. (A.22) und multipliziert beide Seiten mit
AV}, dann ist
A;:;‘/delg A§3A12A13P13

A;3,032Vd == ‘/p - ‘/p - A,031A12A;3 . <A37)

Durch anschlieBendes Substituieren von Gl. (A.37) in Gl (A.36), Ausklammern von p;3
und Multiplizieren mit V,, erhélt man
Vv V2 4+ ApAl, %4
PlSV—ZZ = APBPT + AP?)QW (A.38)
mit N = ApAizAi; + A13‘/jp2 - A§3Vd2

Mit AY = —23(p1sV};/V;?) ergibt sich dann der allgemeine Ausdruck fiir den doppler—

verbreiterten Verstirkungskoeffizienten fiir das Pumpfeld A} zu

Az = —2Ap13A—2Ap3gB
A A, + V2
mit A = %(M> (A.39)
N
V2
d B = g%
un \S(N>

Den doppler—verbreiterten Verstiarkungskoeffizienten fiir das Ramanfeld erhélt man durch
eine dhnliche Rechnung. Substitution von ps; in Gl. (A.23), wobei das komplex Konju-
gierte von Gl. (A.22) benutzt werden muf}, fithrt auf

DosposVy = —DsVi + VALpls + Apa V) (A.40)
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A. Herleitung des Verstiarkungskoeffizienten

Formt man das komplex Konjugierte von Gl. (A.24) um, wobei man ps; mit Hilfe von
Gl. (A.23) substituiert und mit V,Aj; multipliziert, so ergibt sich

* * * 1 * * * *
AlzpisVy = V102A13:023 + EA12A13A23/}23 + AL3ARApsy (A.41)

Setzt man Gl. (A.41) in Gl. (A.40) ein und multipliziert sie mit V? erhilt man:

V*d Apsa . A 1
p23v—d2 = W (Vd2 _ A13A12) + WAPIBV;? (A42)
Mit & <p23%> = —% 148t sich durch GIl. (A.42) der doppler—verbreiterte Verstarkungs-

koeffizient fiir das Ramanfeld wie folgt ausdriicken:

Ay = —2Ap3C —2Ap13D (A.43)
mit Cc =9 <]\17* (Vi — ATBAB))
und D =g ( i3 )
N+

Setzt man die Gleichungen (A.34), (A.35), (A.39) und (A.43) zusammen, so erhélt man
die allgemeine Losung fiir beliebige Intensitdten von Pump— und Ramanlaserfeld. Ver-
nachléssigt man p und po; in Gl. (A.22) und (A.23), die den Zweiphotonen—(Raman)—
Prozess beschreiben, so erhélt man die Losung des Ratengleichungsmodells. Dabei ist

Verstédrkung nur dann moglich, wenn eine echte Besetzungsinversion vorliegt,
d.h. Yo > Ass.
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A.0.9. Kileinsignalverstarkung

Um das Verhalten des Lasers an der Schwelle zu beschreiben, wird das Ramanfeld (V;?)
gleich Null gesetzt. Setzt man in den Gleichungen (A.34), (A.35), (A.39) und (A.43)
aus Abschnitt A.0.8 den Term fiir das Ramanlaserfeld Null, so erhélt man die folgenden

einfacheren Beziehungen:

Apiz = piy — AVins (A.44)
A
Apsy = —phy + AV {1 - %} /73 (A.45)
2
Av = —2Apy3A (A.46)
mit
V2
A=S[[ApAs + VI /N]; C=S[ARAL/NT D=9
und N
N = ApAsAjs + AV Ty = 272
Y173
Durch Substitution von A7 in (A.44) mit Hilfe von (A.46) ergibt sich:
_ P11
Apa= — P (A.48)

1 — 2AV2T

In gleicher Weise erhélt man durch Ersetzen von A? in (A.45) mit Hilfe von (A.44) und
(A.48):

Apay — — ol P12V (1 = Asa/72) /73
por T i 1= 2AV2T 5

(A.49)

Der Ausdruck A = S [[A;pA; + V;ﬂ /N] 148t sich durch lingliche Umformungen in
A= —y3/ [[k,V — Q) + ~v23] vereinfachen. Fiihrt man nun die lorentzformige Linien-

formfunktion

b1y = (A.50)
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A. Herleitung des Verstiarkungskoeffizienten

ein und setzt sie in den Ausdruck fiir A ein, so ergibt sich folgende einfache Beziehung:

A = —% (A.51)
713

Fiihrt man jetzt die Ausdriicke I, fiir Pump- und [g fiir die Séttigungsintensitat ein

EQ
I, = 606710 (A.52)
h2
Il(,) _ 60071371732 (A.53)
(71 +73) | Prs]
und ersetzt Vf durch
V= Py | (A.54)
v
v = 2;; (A.55)
I
und P = I—g, (A.56)
p

so 148t sich der Ausdruck fiir den Verstirkungskoeffizienten weiter vereinfachen. Setzt
man die Gleichungen (A.48), (A.49), (A.51) und (A.54) in Gleichung (A.47) ein und
beriicksichtigt, dafl
ag = Aqo732/2
mit
0q = ka |P32|2 /(€ofrys2)
(o} wird als maximaler homogener Absorptionsquerschnitt bezeichnet) ist, dann erhélt

man den Ausdruck fiir den Verstdrkungskoeffizienten im Kleinsignalfall o}, ohne die
Ausdriicke fiir Apyz, Apsp und A}

g = +0,503C723

013 94!
—050Y,Cyo3 P 1—A
04P11V 723 1+ Poiz 71 + 73 [ 32/72]
v U 1
—OaP DY T s Pors (A.57)
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Der erste Term in Gleichung (A.57) repréisentiert die Selbstabsorption des Mediums
durch die thermische Besetzung py, im Endniveau des Laserzyklus. Dieser Beitrag kann
gewohnlich vernachléssigt werden, da das Endniveau |2) energetisch hoher liegt. Der erste
Term gewinnt allerdings bei hohen Betriebstemperaturen oder bei Laseriibergidngen, die
energetisch dicht am Zustand |1) liegen an Bedeutung. Der zweite Term fiihrt nur dann
zu einer Verstirkung, wenn die Bedingung v, > Ass, die gleichbedeutend mit einer
echten Besetzungsinversion ist, erfiillt ist. Diesen Verstdarkungsbeitrag bezeichnet man
als Inversions- oder ,,Einphotonen“—Verstarkung. Der dritte Term héngt nicht von einer
Schwellbedingung ab und kann als ,,Zweiphotonen“- oder Ramanverstéirkung bezeichnet
werden. Deshalb ist eine Verstidrkung auch ohne Inversionsverstdarkung moglich, wenn
Pumplaserfeld und erzeugtes Laserfeld durch ein gemeinsames Niveau verkniipft sind.
Gleichung (A.57) kann nun weiter vereinfacht werden.

Formt man C' = $[A};A},/N*| weiter um nach

A*
cC =S —#] , A .58
{ ATy A3 + Py ( )
) V2
sowie D = %N—” nach
Py [ JAVE }
R . A.59
’A13|2 AT Ag3 + Py ( )

und nutzt die relevanten Gleichungen aus (A.24) bekommt man:

1 4]
= (A.60)
|Aps] 713
(A.61)
Aus Gleichung (A.59) wird somit
013 { JAVE! 1
D = —3 | —] . A.62
77%3 AlyAgz + Py ( )
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A. Herleitung des Verstiarkungskoeffizienten

Der Ausdruck - +6113§513 aus dem zweiten Summanden von Gl. (A.57) kann umgeschrieben

1

Qp—kpv 2
1+L13 25| }(H—P)

werden als [ , woraus sich

013 _ oL
1+ 613P 1+ P

ergibt, (A.63)

mit 07} als leistungsverbreiterte Linienformfunktion

1
1 [t ]
Setzt man nun (A.58), (A.62), und (A.63) in (A.57) ein, erhédlt man fiir den homogenen

Verstarkungskoeffizienten o

Po_
013 =

(A.64)

—ATy703
ab = g¥p? % 12
d dp22 A;{2A23 + P7
gi! P P —Afyes

P VK 1 — A
oapis ( 52/72) v1+v31+ P ls\sATQAQ?) + Py
. s P po Al
—04P11 135N
M3 (2 7)1+ P AT Ags + Py

(A.65)

Um den Verstirkungskoeffizienten o fiir den doppler—verbreiterten Fall aus (A.65) zu
bekommen, muf} iiber alle Geschwindigkeitsklassen integriert werden. Die Geschwindig-

keitsverteilung ist

P = e (/i) (A.66)

mit v, = /2kT/M (A.67)

wobei v, die wahrscheinlichlichste thermische Geschwindigkeit fiir ein Molekiil der Masse
M ist. n; ist die totale Besetzungsdichte des Zustandes |i). Setzt man Gleichung (A.66)

in den Ausdruck fiir den homogenen Verstirkungskoeffizienten ein, wobei man folgende

Abkiirzungen einfiihrt
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Az =T +ivs, T =—-Q,+ kyv, ( )
Ay = R —ivqo, R=—-Q,+ Q4 —v(k, — ckq), (A.69)
Aoz = S + i793, S = —Qy + eqkqv, ( )

Z = RS + Py + 71272, @ = Ry — Sna ( )

so erhélt man den endgiiltigen Ausdruck fiir den doppler—verbreiterten Verstéarkungs-

koeffizienten oy

Oqna /+o° RQ + Zyio
e P4 Q?
71 P
1—A —
( 2/%2) m+y3l+P

/+°° p RQ+ Zms

g =+ exp —(v/vy)?dv

aqny

(513W exp—(v/vm)de (A72)

_0gni N3 P
7 2vizs(m+73) 1+ P
/+Oo P Z’713 - TQ

B g O —(v/vy)?dv

kd|P23|2ﬁ

o - Analytische Losungen sind nur fiir den Fall

mit o4 =

Y3vV1+ P

kpvm,

< 1 (A.73)

moglich. In diesem Fall ist die Linienbreite des leistungsverbreiterten Lorentzprofils des
Pumpiibergangs klein gegen die Dopplerbreite. Die Exponentialfunktion kann in Bezug
auf die Breite der Lorentzkurve als konstant angenommen werden. Der Wert der Expo-
nentialfunktion wird am Maximum der Lorentzkurve bestimmt, die durch die Verstim-
mung des Pumplasers vom molekularen Ubergang gegeben ist. In diesem Fall kann die
Exponentialfunktion vor das Integral gezogen werden und die Form exp —(€2,/k,v.,)?

annehmen. Hierbei ist €, = k,v die Verstimmung des Pumplasers vom molekularen
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A. Herleitung des Verstiarkungskoeffizienten

Ubergang. Fiir das I,-Molekiil ist numerische Integration notwendig, da

Ysv1i+ P

kpvm

1. (A.74)

Hier mufl die Exponentialfunktion in die Integration mit einbezogen werden, da der
Bereich der zu beriicksichtigenden Geschwindigkeitsklassen der Gauf3’schen Kurve nicht
als konstant angenommen werden kann, ohne signifikante Fehler im Ergebnis zu erhalten.
Gleichung (A.72) wird verwendet um den Verstarkungskoeffizienten auszurechnen. Der
erste Term von Gleichung (A.72) wird bei diesen Berechnungen nicht berticksichtigt, da

die thermische Besetzung ny im Endniveaus |2) zu vernachldssigen ist.
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B. Sattigungsspektren

Die nachfolgenden Abbildungen B.1 bis B.4 zeigen Sattigungsspektren einiger starker
Absorptionsiibergéinge im %7 I,-Molekiil im Durchstimmbereich des frequenzverdoppel-
ten Nd:YAG—Lasers. Die Spektren wurden mit dem in Abb. 4.6 auf Seite 54 beschrie-
benem Aufbau aufgenommen. Die Zelllinge betrug [ = 10 cm, die Seitenarmtemperatur
2°C. Das Pump-Probe—Verhéltnis war auf 1 : 4 eingestellt, bei einer Pumpleistung von
etwa 1mW. Die Liniennummer der einzelnen Ubergiinge entspricht der Zuordnung aus
[Gerstenkorn u. a. 1978]. Fiir den Betrieb der Ramanlaser wurde hauptséchlich die Linie
1110 verwendet, da es sich hier um eine Linie mit hohem geradem J” handelt, und somit
die Hyperfeinstrukturaufspaltung des Ubergangs gut aufgelost ist und dieser Ubergang
nicht durch weitere Uberginge iiberlagert ist.

Die Tabellen B.1 bis B.3 geben die HFS—Aufspaltungen der Linien R(56)(32-0),
P(83)(33-0) und der stark iiberlagerten P(53)(32-0) und P(103)(34-0) an, wie sie teilweise
im theoretischen und experimentellen Teil dieser Arbeit verwendet werden. Die Aufspal-
tungen und relativen Linienstédrken der HFS—Komponenten wurden mit dem Programm

ITodinespec [TodineSpec 2000] berechnet.
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B. Sattigungsspektren

QAg/Ag,
1 A1
Linie 1104:
R(57) (32-0)
) 911,90 MHz ]
03/04
9 A5
Linie 1105: J . J J J J
P(54) (32-0) [ I’ ( ( ( [
857,926 MHz
ol A5
Linie 1106:
P(119) (35-0)

A
v

249,29 MHz

Abbildung B.1.: Gemessene Séttigungsspektren der Linien 1104 bis 1106.
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Linie 1107: A

R(86) 33-0 [ F

857,38 MHz

A
\4

Linie1108:
R(106) 34-0

856,67MHz

A
\4

9

R(134) 36-0
Linie 1109: ] J AM 1 )
P(83) 33-0 (

A
v

920,46MHz

Abbildung B.2.: Gemessene Sattigungsspektren der Linien 1107 bis 1109.
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B. Sattigungsspektren

ay Q15

Linie 1110:
R(56) (32-0)

)
I

857,96MHz
a4

P(103) 34-0
S8

Linie 1111: (_A
P(53) (32-0) W H r—*

A
v

210,02MHz

Linie 1113: M“J [J

R(121) (35-0)

A
v

251,26 MHz

Abbildung B.3.: Gemessene Séttigungsspektren der Linien 1110 bis 1113.
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i rtnie

A
v

223,02MHz

s, = —— T

212,02MHz

A

v

Linie 1116: ___J J J

P(52)(32-0)

T
Y
0
0
)
R

A

\ 4

857,22MHz

Abbildung B.4.: Gemessene Sattigungsspektren der Linien 1114 bis 1116.
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B. Séttigungsspektren

Komp. | Linien- | Frequenz Komp. | Linien- | Frequenz
stirke [MHz| starke [MHz]
a; 0,94 0,0 agy 0,98 455,34
as 0,87 259,69 aio 0,93 571,54
as 0,95 285,50 a1 0,90 698,05
ay 0,92 286,21 a1o 0,92 702,75
as 1,00 311,37 a3 0,95 726,03
ag 0,88 401,48 a4 0,97 732,21
ar 0,90 416,99 ais 0,93 857,95
as 0,97 439,63

Tabelle B.1.: Hyperfeinstrukturaufspaltung der Linie R(56)(32-0).

Komp. | Linien- | Frequenz Komp. | Linien- | Frequenz
starke [MHz| starke [MHz]
ay 0,88 0,00 a2 0,91 581,39
Qo 0,94 49,20 a3 0,94 620,48
as 1,00 96,68 a4 0,98 660,60
ay 0,90 281,42 as 0,92 728,29
as 0,93 330,55 a16 0,93 750,44
ag 0,95 339,16 ay 0,95 775,29
ar 0,98 386,58 a1 0,96 796,70
as 0,91 444,50 a19 0,93 891,01
ag 0,92 460,75 a2 0,94 905,10
a1 0,97 494,12 a91 0,95 920,96
ai 0,98 508,21

Tabelle B.2.: Hyperfeinstrukturaufspaltung der Linie P(83)(33-0).
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Komp. | Linien- | Frequenz Komp. | Linien- | Frequenz
starke [MHz] starke [MHz|

by 0,16 -212,16 ag 0,87 455,47
by 0,17 | -150,50 b14 0,17 465,63
bs 0,17 -90,37 a1 0,94 476,79
a; 0,82 0,00 a 0,96 490,49
as 0,91 37,86 b1s 0,16 526,02
as 1,00 73,75 big 0,16 548,41
by 0,16 74,22 a2 0,86 972,57
bs 0,11 127,08 b7 0,17 277,16
bg 0,11 142,76 b1s 0,17 598,66
bs 0,17 193,96 a3 0,91 609,39
bs 0,16 237,92 Q14 0,96 649,50
b 0,16 255,27 b1g 0,16 689,22
ay 0,84 271,40 bao 0,17 704,96
b1o 0,17 299,64 ais 0,87 713,15
b11 0,17 315,44 b1 0,17 722,11
as 0,93 322,76 a6 0,89 739,52
ag 0,89 324,71 air 0,92 763,03
ay 0,98 373,78 ais 0,94 788,90
b12 0,16 375,52 a1g 0,89 879,38
b13 0,17 420,34 a9 0,91 893,29
as 0,86 437,04 a91 0,92 910,50

Tabelle B.3.: Hyperfeinstrukturaufspaltung der iiberlagerten Linie P(53)(32-0) (a—
Komponenten) und der P(103)(34-0) (b-Komponenten).
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C. Realisierte Ramanlaser

In diesem Abschnitt sind einige der realisierten Ramanlaser fiir unterschiedliche Pump-
iibergéinge im Jodmolekiil aufgelistet. Die Daten iiber die realisierten Ramanlaser wurden
hauptséchlich in Multi-Line Stehwellenresonatoren nach Abb. 6.1 auf Seite 85 gewonnen.
Aufgelistet ist nur eine Auswahl von realisierten Ramanlasern auf je einem Pumpiiber-
gang im 271y, 1291, und 27 1'?°]. Generell kénnen auf allen Pumpiibergéingen, die in Tab.

4.1 und Tab. 4.2 auf Seite 48 und 49 in dhnlicher Weise Ramanlaser betrieben werden.

166



% Frequenz in cm ™! FCF
R(56) | P(58) ‘103
2 | 18363,67 | 18355,15 | 13,7
4 | 1794398 | 17935,51 8,0
5 | 17736,01 | 17727,57 5,9
11| 16515,02 | 16506,75 9,2
13 | 16118,46 | 16110,26 8,6
15| 1572729 | 15719,12 7,1
20 | 14773,425 | 14765,41 6,7
22 | 14401.79 | 14393,84 8,0
24 | 14035,99 | 14028,10 8,1
26 | 13676,17 | 13668,34 6,6
29 | 1314791 | 13140.19 5,5
31| 12803,62 | 12795,96 7.8
33 | 12465,82 | 12458,23 8,8
35 | 12134,68 | 12127,16 7,9
38 | 11650,90 | 11643,49 5,5
40 | 11337,29 | 11329,96 8,6
42| 11031,08 | 11023,83 | 10,2
44 | 10732,51 | 10725,35 9,6
47 | 10299,55 | 10292,52 6,2
49 | 10021,25 | 10014,31 | 10,3
51 | 975158 | 974474 | 13,1
53 | 9490,86 | 9484,12 13,5
54 | 936395 | 9357,27 2,1
55 | 923941 | 9232,78 | 11,5
56 | 9117,28 | 9110,71 6,7
57 | 8997,60 | 8991,08 7,7
58 | 8880,42 | 8873,96 | 12,8
60 | 8653,72 | 8647,38 | 19,2
62 | 8437,54 | 8431,33 | 24,5
64 | 8232,23 | 8226,15 | 27,0
66 | 8038,10 | 8032,17 | 24,9
67 | 7945,33 | 793947 | 24,2
68 | 785547 | 7849,69 | 14,7
69 | 7768,53 | 7762,83 | 64,2
71| 7603,57 | 7598,03 | 137,0
72 | 752557 | 7520,12 | 219,0
73| 7450,59 | 744522 | 84,4

Tabelle C.1.: Realisierte Raman-Laser auf dem Pumpiibergang R56(32-0) in '*"Ty (Fre-
quenzen berechnet mit den Daten von [Martin u. a. 1986]).
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C. Realisierte Ramanlaser

v Frequenz in cm~! | FCF
R(75) ‘ P(77) ‘103
2 | 18379,45 | 18368,08 | 13,1
4 | 17963,50 | 17952,42 | 7.8
5 | 17757,39 | 17746,34 | 5.5
6

7

17552,52 | 17541,51 | 4.5
17348,90 | 17337,92 | 7,0
9 | 16945,46 | 16934,55 | 8,2
11 | 16547,13 | 16536,30 | 8,7
13 | 16154,01 | 16143,25 | 84
15 | 15766,18 | 1575549 | 7,3
17 | 15383,72 | 15373,11 | 55
22 | 14451,75 | 1444133 | 7.2
24 | 14088,92 | 14078,59 | 7,9
26 | 13731,97 | 13721,72 | 7,3
28 | 13381,03 | 13370,86 | 5.6
31 | 12866,19 | 12856,16 | 6,1
33 | 12530,93 | 12520,99 | 8,0
35 | 12202,22 | 12192,37 | 8,5
37 | 11880,26 | 1187051 | 7.5
38 | 11721,87 | 11712,17 | 2,5
39 | 11565,25 | 11555,60 | 5,2
40 | 11410,40 | 11400,80 | 5,4
42 | 11106,22 | 11096,72 | 8,3
44 | 10809,54 | 10800,15 | 10,0
46 | 10520,62 | 10511,35 | 10,0
48 | 10239,75 | 1023059 | 8,2

Tabelle C.2.: Realisierte Raman-Laser auf dem Pumpiibergang P77(33-0) in 2T, (Fre-
quenzen berechnet mit den Daten von [Cerny u. a. 1986]).
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\% Frequenz in ecm~! | FCF
R(78) ‘ P(80) ‘103
4 | 17960,67 | 17949,06 8,8
6 | 17548,24 | 17536,71 5,5
7 1 17343,92 | 17332,42 6,0
9 | 16939,09 | 16927.67 7.4
11 | 16539,43 | 16528,08 8,3
13 | 16145,01 | 16133,75 8,5
15 | 15755,95 | 15744,76 7.8
17 | 15372,28 | 15361,18 6,4
18 | 15182,52 | 15171,45 2,5
22 | 14437.54 | 14426.,63 6,5
24 | 14073,69 | 14062,87 7.7
26 | 13715,77 | 13705,05 7,8
28 | 13363,92 | 13353,28 6,6
33 | 19135,08 | 19135,08 7,2
35 1 19135,08 | 19135,08 8,5
37 | 19135,08 | 19135,08 8,3
39 | 11544,31 | 11534,21 6,6
42 | 11084,62 | 11074,69 7,0
43 | 10935,15 | 10925,28 1.5
44 | 10787,62 | 10777,80 9,5
46 | 10498,47 | 10488,77 | 10,5

Tabelle C.3.: Realisierte Raman-Laser auf dem Pumpiibergang P80(33-0) in '27T12°T

(Frequenzen berechnet mit den Daten von [Cerny u. a. 1986]).
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