1120

W.ROTHER

Theorie der Lichtverstirkung in absorbierenden Medien

W.ROTHER *
Physik-Department der Technischen Hochschule Miinchen

(Z. Naturforsch. 25 a, 1120—1135 [1970] ; eingegangen am 4. Mai 1970)

A general transient theory of light amplification in absorbing media is developed for small
amplification and for small signal. The amplification by stimulated thermal Rayleigh scattering has
been studied in detail for various shapes of the laser pulse. A transient gain is predicted when the
frequencies of the pump and signal pulse are the same. The dependence of the amplification from
the scattering angle was investigated. For narrow angles (@ < 2x10~2 rad) scattering of higher
order in angle was calculated. A method of measuring the Rayleigh linewidth with one laser pulse

is proposed.
1. Einleitung

In den letzten Jahren hat die stimulierte Licht-
streuung in absorbierenden Medien grof3es Interesse
gefunden. Neben der stimulierten Brillouin-Streuung
(SBS) 179 und neben der stimulierten Rayleigh-
Streuung (SRS) 19713 treten in absorbierenden Me-
dien neue stimulierte Streuprozesse auf, sogen. sti-
mulierte thermische Streuprozesse. Diese stimulierte
thermische Streuung erscheint innerhalb der Ray-
leigh-Linienbreite und innerhalb der Brillouin-Li-
nienbreite und wird demgemil als stimulierte ther-
mische Rayleigh-Streuung (STRS) bzw. als stimu-
lierte thermische Brillouin-Streuung (STBS) be-
zeichnet.

Diese neuen thermischen Streueffekte, die von
HERMAN und GRAY * vor einigen Jahren theoretisch
vorausgesagt wurden, sind von verschiedenen Auto-
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ren experimentell beobachtet und untersucht worden.
PoHL et al. haben die STBS mit hochzeitauflosenden
Photodetektoren in einer Generator-Verstirkeran-
ordnung nachgewiesen 5. Die STRS konnte von ver-
schiedenen Autoren mit Hilfe von Fabry-Perot-Inter-
ferometern und zeitintegrierenden Photodetektoren
in Fliissigkeiten beobachtet werden 1619, Die Aus-
wertung dieser Experimente war jedoch nicht zufrie-
denstellend, da ein stationdrer Streuvorgang ange-
nommen wurde. Kiirzlich ist gezeigt worden 2°, daB3
die STRS ein extrem transientes Phiinomen darstellt
und ein Verhalten aufweist, das mit der stationiren
Theorie nicht erkldrt werden kann.

Inzwischen sind die experimentellen und theoreti-
schen Untersuchungen der STRS auf Gase 21723 und
auf ,,mode-locked“-Impulsziige 24~26 ausgedehnt wor-
den.
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LICHTVERSTARKUNG IN ABSORBIERENDEN MEDIEN

Die Theorie der stimulierten Lichtstreuung in
transparenten Medien ist fiir die SBS in der Lite-
ratur eingehend behandelt worden 6. Vor einigen
Jahren haben Herman und Gray ein Gleichungs-
system aufgestellt, das allgemein die stimulierte
Lichtstreuung in transparenten und absorbierenden
Medien beschreibt 4. Urspriinglich sind nur die sta-
tiondren Losungen diskutiert worden % 27, Wie ge-
zeigt wurde, enthalten jedoch die nichtstationdren
Losungen neue, transiente Effekte, die fiir viele ex-
perimentelle Situationen von Bedeutung sind % 20: 28,

In der hier vorliegenden Arbeit soll eine Theorie
entwickelt werden, die allgemein die transiente Ver-
starkung von Licht durch stimulierte Streuung an
Dichtefluktuationen fiir kleine Verstirkung und fiir
kleines Signal beschreibt. Im Hinblick auf die ex-
perimentellen Untersuchungen, iiber die in Ref. 2% be-
richtet wird, soll die STRS als spezieller Fall ein-
gehend diskutiert werden. Es wird gezeigt, daf} ein
schwacher Lichtimpuls durch einen intensiven Im-
puls verstiarkt werden kann, auch fiir den Fall, daf}
die Frequenzen der beiden Impulse gleich sind.

Die Abhingigkeit der stimulierten Streuung vom
Streuwinkel wird in einem weiteren Kapitel unter-
sucht. Das Ergebnis zeigt, daf} in Vorwértsrichtung
die STRS besonders begiinstigt ist.

Wenn zwei Lichtbiindel gleicher Frequenz in
einem absorbierenden Medium unter sehr kleinem
Winkel miteinander wechselwirken, so konnen, wie
von verschiedenen Autoren beobachtet wurde 242630,
zusitzliche Lichtbiindel in neue Richtungen erzeugt
werden. Dieser Prozel}, der als induzierte Beugung
an Dichtefluktuationen oder als Streuung hoherer
Ordnung aufgefaflit werden kann, soll fiir die nicht-
stationdre Situation bei kleiner Verstarkung theore-
tisch untersucht werden. Es wird gezeigt, da} diese
induzierte Beugung nur auftreten kann, wenn der
Winkel zwischen den beiden urspriinglichen Licht-
biindeln kleiner ist als 2:1072 rad. Im letzten Kapi-
tel wird eine Methode vorgeschlagen, mit der die
Rayleigh-Linienbreite I'g experimentell mit einem
einzigen Laserschuf} bestimmt werden kann. Fiir
diese Methode ist Voraussetzung, daf} die Dauer des
Laserimpulses von der Groflenordnung der rezipro-
ken Rayleigh-Linienbreite I'g 1 ist.

27 1. P. BATRA u. R. H. ENns, Phys. Rev. 185, 396 [1969].
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2. Wechselwirkung zweier Lichtwellen
in einem absorbierenden Medium

Die Ausbreitung von Licht in einem absorbieren-
den, homogenen Medium mit dem Absorptionskoef-
fizienten a wird durch eine nichtlineare Wellenglei-

chung beschrieben

32 ac 9 c\?
3T n 8t_<n) vV E() (1)
e o .
= n200 atg [Ql(r’t) E(rﬂ t)]'

Die elektrische Feldstirke E der Lichtwelle ist iiber
die Konstante 7° =0, (9¢/3¢) r an die Dichtefluktua-
tion p,(r,t) gekoppelt. Diese Konstante, die als
elektro-optische Kopplungskonstante bezeichnet wird,
1aBt sich fir Flissigkeiten mit Hilfe der Clausius-
Mosotti-Gleichung berechnen:

o= (n2-1) (n2+2)/3.

n ist der Brechungsindex des Mediums.

Die Kopplung der Lichtwelle an die Temperatur-
fluktuation T (7, ¢) iiber die GroBe (9¢/3T), ist im
Vergleich zur Kopplung an die Dichte sehr klein
und wurde daher in Gl. (1) vernachlissigt 27> 3. Un-
ser Medium wird thermodynamisch durch die bei-
den unabhingigen Variablen Temperatur 7 und
Dichte o vollkommen beschrieben. Diese Variablen
lassen sich in einen Gleichgewichtsterm und in einen
Fluktuationsterm entwickeln

T=T0+T1(r,t),
0=00+04(7,1).

Unter der Annahme T,/T,, 01/0p <1 konnen aus
den hydrodynamischen Gleichungen zwei Bewegungs-
gleichungen fiir ¢o; und 7T hergeleitet werden:

9% _(v* m O
l&z(y+%aJv2 2)

2 ye
_vhe VR (r,0) — 1= V2E(r,0),
4 8

91 (r: t)

d wly—1) 8
[90 Cy a’t —Zv2‘| Tl(r, l) = L (yﬂ ) at 91(1', t)
P E2(r,1). (3)
4

30 M. E. Mack, Appl. Phys. Letters 12, 329 [1968]. — H.
EIcHLER u. B. KLuzowskr, Z. Angew. Phys. 27, 4 [1969].

31 H. Z. Cummins u. R. W. GaMMON, J. Chem. Phys. 44, 2785
[1966].
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v ist die Schallgeschwindigkeit des Mediums, y = c,/c,,
ist das Verhiltnis der spezifischen Wérmen, 4 und f
sind die Koeffizienten der Warmeleitung bzw. der
thermischen Ausdehnung. 7= (4/3) 5s+7p ist fir
die Dampfung der Dichtewelle verantwortlich, wobei
ns die Scher- und 7g die Volumenviskositat bezeich-
net. Die linken Seiten der Gln. (2) und (3) beschrei-
ben die freie Bewegung von o; und 7', wéhrend die
rechten Seiten sogen. Erzeugungsterme enthalten.
Lichtwellen konnen in einem Medium Dichte- und
Temperaturfluktuationen sowohl durch Elektrostrik-
tion als auch durch Absorption erzeugen. Das Glei-
chungssystem (1) bis (3) gilt streng nur fir Flis-
sigkeiten. Durch entsprechende Definition der Para-
meter konnen die Gleichungen bedingt auch auf Fest-
korper und Gase angewendet werden.

Es soll nun im folgenden aus den beiden Gln. (2)
und (3) o,(7,t) berechnet werden fiir den speziel-
len Fall, daB zwei ebene, monochromatische Licht-
wellen E; und E; in dem Medium miteinander wech-
selwirken. E, bezeichnet eine intensive Pumpwelle
und E; eine schwache Signalwelle. Beide Wellen sind
senkrecht zur Streuebene polarisiert. Als Streuebene
wihlen wir die (2y)-Ebene. Fiir beide Wellen setzen

wir an
Em(r’ t) = %:;[Em(r’ t)
cexp{iopt—i(l—ia/2k,) k,r} (4)
+c.c.] mit m=0,1.

Durch Wechselwirkung der beiden Lichtwellen im
Medium entstehen eine Dichte- und eine Tempera-
turwelle der Form

0,(r,t) =3 [8,(r,t) exp{i(wt—KkT)} +cc], (5)
T,(r,t) = 3 [Ty(r,1) exp{i(wt—kT)} +cc.]. (6)

Fiir die Frequenz o und fiir den Wellenzahlvektor k
gelten die Relationen

W=0myg— 0y,

k=k,-k,.
Der Betrag von k ist gegeben durch
k—2k,sin(0)2). 7)

O bezeichnet den Streuwinkel zwischen K, und k; .
Wir fiilhren nun kartesische Koordinaten in der
Weise ein, daf} die Signalwelle E; stets in positive
z-Richtung lduft, wihrend die Pumpwelle E, sich in
der (zy)-Ebene ausbreitet. Wenn wir den speziellen
Fall einer 90°-Streuung ausschliefen, dann konnen
wir an der Stelle z=0 fiir beide Wellen eine ebene
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Randbedingung mit konstanten Amplituden wihlen.
Diese Randbedingung bringt den Vorteil, da alle
Lésungen nur von der z-Koordinate abhingen.

Setzen wir den Ansatz (4) — (6) in die beiden
Gln. (2) und (3) ein, so erhalten wir ein System
von 2 linearen, inhomogenen Differentialgleichun-
gen:

82 ’ . a ((,)“2
‘a'té‘i‘(rg +2im) at+

X @

1
—m2+im FB') ]

_ 0p? B0y =
G5 ) +- PO T () (8)
7

sﬁ Eqy(z,0) Ey (2, 1) exp{ — az(1 + 1/cos ©) /2}

—(y=-1) (aa; +i(')) 04(z,0)

e
a)
eyl

L
L7

r \ =
+Qoﬂ(§t‘T ’21{ +i('))T1(z,t) (9)

- lt:Eo(z,t) E. (z,t) exp{ —az(1+1/cos O)/2}

8w

Es wurden folgende Abkiirzungen eingefiihrt:

Iy =4 kg, ,
I'R:2k2'1/906h
y*=vctaf/wye,sin(0/2).

I'y ist die Rayleigh-Linienbreite und I'y" ist die
Brillouin-Linienbreite ohne Berticksichtigung der
Warmeleitung. y* wird als thermo-optische Kopp-
lungskonstante bezeichnet. Man beachte, daf} im
Gegensatz zur elektro-optischen Kopplungskonstan-
ten ¢ diese neue Konstante vom Streuwinkel © ab-
hiangt. Die Brillouin-Frequenzverschiebung wg ist
gegeben durch die Relation wp=v k.

Auf Grund der Annahme einer kleinen Verstar-
kung konnten wir in den Gln. (8) und (9) alle
z-Ableitungen vernachldssigen. Die Dichteamplitude
0, muf} daher im Frequenzbereich ® 220 die Bedin-
gungen erfiillen
1 9 _

— 0
0, CP A

und

<% (10b)

04

<k, (10a)

Fiir den Frequenzbereich @ = wp sind diese Bedin-
gungen noch weiter eingeschrankt:

19 Fid

— = < I

) 3% 04 < P ko, (11 a)
2 I’

195 |l e, (11b)

9y ©2° Mg

Ahnliche Bedingungen wie (10a) und (10b) gelten
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iiber den ganzen Frequenzbereich fiir die Tempera-
turfluktuation 7 und fiir die Signal-Feldstarke E, .

Bei Streuung in Riickwartsrichtung sind diese Be-
dingungen im allgemeinen leicht erfiillt, da k=2k,
fir die Rubinlaserfrequenz ca. 10% cm™! betragt
und I'p’/wyp von der GroBenordnung 10~ bis 1072
ist. Da der Wellenvektor k aber bei kleinen Streu-
winkeln kleiner wird, siehe Gl. (7), miissen diese
Bedingungen bei sehr kleinen Streuwinkeln genauer
gepriift werden. Fiir ein beugungsbegrenztes Laser-
biindel betrdgt die Divergenz ca. 1073 rad. Es ist
daher sinnvoll, in einer Theorie Streuwinkel nur bis
zu einem minimalen Winkel © =1073 rad zu disku-
tieren. Fiir diesen minimalen Streuwinkel erhalten
wir fiir k% als unteren Wert 10 cm™2. Bei kleiner
Verstarkung wird daher die Bedingung (10b) fiir

+o0

1123

alle realistischen Streuwinkel leicht erfillt, und im
Bereich w 20 diirfen daher stets die z-Ableitungen
vernachldssigt werden. Da aber das Verhiltnis
I'y'/wgp bei diesen kleinen Streuwinkeln 1074 bis
107% betragt, werden die Bedingungen (11 a) und
(11 b) bei diesen kleinen Winkeln fiir die Brillouin-
Linie nicht mehr erfiillt, und die z-Ableitungen diir-
fen nicht vernachlassigt werden.

In dieser Theorie beschranken wir uns nur auf
solche Situationen, wo die Bedingungen (10) und
(11) gelten.

Das Differentialgleichungssystem (8) und (9)
soll nun mit Hilfe einer Fourier-Transformation ge-
16st werden. Fiihrt man in den beiden Gleichungen
eine Fourier-Transformation durch, so erhilt man
zwei algebraische Gleichungen fiir die Fourier-Trans-
formierten

+o0

1 _
R(z,w,®) = 71/27;; Sdt 01(z,0,t) exp{ —i®t} und Q(z, w,®) = 7;—— S de Ty (z, ,2) exp{ —i >t} .

—oc

T

—oo

Aus den beiden algebraischen Gleichungen kann Q(z, w,®) eliminiert werden und wir erhalten fiir

R(z, », ®) den Ausdruck

+oc

R(z, 0, ®) = V; gdt' r(m,®) Ey(z,0)E{*(z,0) exp{ —i® ¢ —az(1+1/cos O)/2}, (12)

4

wobei )
N & Y[y I'r/2+i(0+®)] —y*wp
r(w,o) = . = T I N T ——— . (13)
8a [yI'r2+i(w+d)] [— (w+®)2+ilg (w+ @)] +wp2[I'R/2+ i(w+d)]
Die Fourier-Riicktransformation liefert wieder die zeitabhingige Amplitude der Dichtewelle
+oo
- 71 ” ) 4 . ’
0,(z,w,1) = V2ﬂSer (2) exp{iQ(t—1)}. (14)
Da r(w,®) eine Funktion von (w + @) ist, kann eine formale Substitution durchgefiihrt werden
Q=w+o, r(m,®) —r (Q).
Mit (12) und (14) erhalt man fiir die zeitabhidngige Dichteamplitude
+o0
01(z, w,1) = 217 S dt' Ey(z,t) E{*(2,8) F(t,0) exp{liw(t—t') —az(1+1/cos O)/2}, (15)
wobei Ft,0) = [dQr (Qexpli 2(1—1)} . (16)

Das nichste Ziel ist, das Integral (16) zu berechnen. Zu diesem Zweck soll der Ausdruck 7' (2) durch Par-
tialbruchzerlegung auf eine einfachere Form gebracht werden. Um dies zu erreichen, miissen von r’(£2)
zunéchst die Nullstellen des Nenners fiir 2 gefunden werden. Das fiihrt auf das Problem der Losung
einer kubischen Gleichung. Prinzipiell ist es moglich, eine kubische Gleichung algebraisch exakt zu losen,

doch ist es hier giinstiger, nach einer Naherung slosung zu suchen, die von der Eigenschaft I'z/wg,
I'y’/wg <1 Gebrauch macht.
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Die Niherungslosung liefert in erster Ordnung in I'g/wp bzw. I'y’/wp fiir Q folgende Nullstellen:
Ql =iFR/2, Q2,3= iU)B+iFB/2. (17)

Der neue Ausdruck fiir die Brillouin-Linienbreite I'y beriicksichtigt die Dampfung der Dichtewelle durch
Wirmeleitungsverluste

2
Ta o In+(1fe—1/ep)]. (18)

Mit den bekannten Nullstellen kann 7’(£2) in drei Partialbriiche zerlegt werden. Unter Beriicksichtigung
von I'g/wp, I'y/wg <1 erhilt man

0 PRI P { ot N ] ot BN . et

T 1670 |Q-ilg/2” Q+wp—ile/2 Q-wp—ily2] (19)

In Gl. (19) wurde eine neue Kopplungskonstante eingefiihrt:
y*=7°Tr(y-1)/2 wg. (20)

Wie spiter gezeigt wird, ist diese Kopplungskonstante u. a. fiir die reine stimulierte Rayleigh-Streuung
verantwortlich.

Mit Hilfe des neuen Ausdrucks fiir 7' (£2) lidBt sich das Integral (16) sehr einfach berechnen.

’ k . V4 ’
F(o,0) = — (¢ [L+sign(t =) 1{2(" ~7) exp{ ~I'p |t~ ¢|/2}

+ilye+i(—y) lexp{ —I'g|t—7¢ |2 +iwp(t—1)} (21)
+i[ =72 +i(*—7)] exp{ - T |t—1¢|/2 —iwg(t—1)}}.

Da die Dichteamplitude g, jetzt durch Gl. (15) und (21) bekannt ist, konnen wir im weiteren 9, aus der
Wellengleichung (1) eliminieren.

Mit Hilfe des Ansatzes (4) und (5) und unter Annahme kleiner Verstarkung bekommen wir aus GI. (1)
fiir die Amplitude E; die Gleichung

Lyt wy _ .

az E (z,t) = — 00, 8, (2,t) Eo(t) exp{az(l—1/cos O)/2}. (22)

S

Die Amplitude der Pumpwelle E, kann wegen der Annahme eines kleinen Signals E;/E; <1 rdaumlich
als konstant angendhert werden.
0,"(z,t) wird nun aus (22) eliminiert und man erhalt

aaj E,(z,t) =exp{ —az/cos O} %_ A,-} dt’ VIy(t) 1y(f') E{(z,¢) exp{ —f;(¢—1)}. (24)
2 j=1 =

ly=nc|E, /8 x ist die Pumpintensitit an der Stelle z=0. Zur kiirzeren Darstellung wurden die Gréfen
A; und f; eingefiihrt:

A1=i(!A]R“—§R°) I'gf2, A2,3=[$9;3€/2—i(!];a— g8%)]1 I's/2, (25 a)
f1=FR/2—i(D, f2.3=1"3/2—i(wiw3). (25b)

Die verschiedenen g-Faktoren in (25a) sind die maximalen stationdren Gewinnfaktoren von verschiede-
nen stimulierten Streuprozessen. Sie sind definiert:

;Be=a}’°/FB, !}Ba=a}"’/2FB7 §B°=07°/2FB, §Ra=a7’a/rn, grt=ay°/T'g, (26)

wobei a=y*w k/2n%c2vo,.
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Der obere Index charakterisiert die Kopplung, wéh-
rend der untere Index den wirksamen Frequenzbe-
reich der Streuung — Brillouin- oder Rayleigh-Li-
nienbreite — angibt. Die verschiedenen g-Faktoren
werden im nichsten Kapitel ausfiihrlich diskutiert.

Gleichung (24) stellt eine Integro-Differential-
gleichung dar, die in allgemeiner Form die zeitab-
hangige Verstirkung der Signalamplitude E; durch
stimulierte Streuung an Dichtefluktuationen be-
schreibt. Im weiteren sollen nun Losungen dieser
Gleichung fiir verschiedene physikalische Situatio-
nen untersucht werden.

3. Stationdre Losung

Als spezieller Fall soll zuerst die stationdre Lo-
sung der Gl. (24) gesucht werden.

Eine stationire Losung liegt vor, wenn E(¢) und
E,(z,t) sich innerhalb der Abklingzeit der Dichte-

fluktuation wenig @ndert, wenn also gilt

13 1 3
E, Ot E, 3t

’

E,

<LIy,Ig.

E,

Unter dieser Voraussetzung konnen E; und I, vor
das Integral gezogen werden, da nur der sich schnell
dndernde Term exp{f; ¢’} einen wesentlichen Beitrag
zur Integration liefert.

Nach Integration iiber d¢’ erhilt man fiir die In-
tensitat

I,(z,8) =1,(2,t) e*=nc|E,|2/8=
die Gleichung

19 ~
S - —az/cosO
i1 = I1=gstat Iy e (27)
3 x x 9
mit Gstat = .ZI(AJ' fi +4; f])/] fi I- . (28)
i=

Die rechte Seite der Gl. (27) ist in absorbierenden
Medien eine Funktion von z. Der Einfachheit wegen
beschrinken wir uns auf den Fall |az/cos @ | <1
und erhalten nach Integration iiber dz die Beziehung

1,(z,t) =1,(0,t) exp{gstat [yz—az} . (29)

Gleichung (29) zeigt, dal die Verstirkung des Si-
gnals 1,(0,¢) im wesentlichen durch den Verstar-
kungsfaktor g, charakterisiert ist. Die Auswertung
des Ausdrucks (28) ergibt, daf} gt sich sinnvoll

aus drei g-Faktoren zusammensetzen 1aft:

Gstat=9°+g* +¢°. (30)

1125

Diese einzelnen g¢-Faktoren beschreiben verschie-
dene stimulierte Streuprozesse, die sich hinsichtlich
des Mechanismus fiir die Erzeugung der Dichte-
fluktuationen unterscheiden.

Wir wollen diese im einzelnen diskutieren. Fiir ¢g°
erhalten wir:

(I's/2)?

(I's/2)? + (w — wp)*
N €5 727 L

(I's/2)? + (0 + wp)?] "
g° stellt den stationdren Verstiarkungsfaktor der sti-
mulierten Brillouin-Streuung dar. Die Dichtefluk-
tuationen werden bei diesem Streuprozel durch
reine Elektrostriktion erzeugt. Der spektrale Ver-
lauf von ¢° ist in Abb.1a fiir den speziellen Fall
wp/I'y =10 dargestellt.

e_A e

-20 -10 0 10 20

9t/ a¢

o°/85
©

1 1 1 1
-20 -10 0 10 20

Frequenzverschiebung 2 u/l’B

Abb. 1 a—c. Schematischer Verlauf der normierten, stationa-

ren Gewinnfaktoren ge/g‘;ge, ga/g’;{a und gc/gﬁzc als Funktion
der normierten Frequenzverschiebung 2 w/I'p
(2 wp/I's=20, 2 I'p/I'r=5).

g° liefert fiir positive Frequenzverschiebungen
(Stokes-Seite) im Bereich w > wp Verstarkung,
wihrend bei negativen Frequenzverschiebungen
(anti-Stokes-Seite) die eintretende Signalwelle ge-
schwacht wird.
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Mit dem Verstarkungsfaktor g* werden die sogen.
stimulierten thermischen Streuprozesse beschrieben.

=, (J)TR
— IR (I'g/2)? + »?

(o)—f—(ﬂB)‘T;i B (w—wg) I'y

(I's/2)2 + (0 +wp)® ' (I'g/2)% + (0 — wp)?

Bei diesen Streuprozessen entstehen die Dichtefluk-
tuationen durch lokales Aufheizen des Mediums in-
folge der Absorption des Lichts. g* ist daher dem
Absorptionskoeffizienten a proportional. Auf Grund
des spektralen Verlaufs von g* (siehe Abb. 1b) be-
zeichnet man den stimulierten Streueffekt, der durch
den 1. Term beschrieben wird, als stimulierte ther-
mische Rayleigh-Streuung, den Effekt, der durch den
2. Term beschrieben wird, als stimulierte thermische
Brillouin-Streuung. Es ist charakteristisch fir den —
stationdren Streuvorgang, dafl an der Stelle w =0
die Verstarkung verschwindet. Wie spater gezeigt
wird, enthalten die nichtstationdren Losungen eine
positive transiente Verstarkung fiir @ =0. Man be-
achte, daf} die STRS im Gegensatz zur SBS positive
Verstarkung auf der anti-Stokes-Seite liefert. Das
Verhiltnis der maximalen Verstarkungsfaktoren von
STRS und STBS erhilt man aus (26) und (31):
gr*/gp* =2 I'y/I'y . Bei Fliissigkeiten ist dieses Ver-
hiltnis i. allg. von der Groflenordnung 20 bis 70.
Es kann in einigen Ausnahmefillen jedoch auch be-
deutend kleiner sein wie z. B. bei CS,, wo das Ver-
hiltnis infolge der kleinen Brillouin-Linienbreite un-
gefdhr 4 betrdgt. Da g* proportional a ist, kann
z. B. durch Losen verschiedener Farbstoffmengen in
der verstirkenden Fliissigkeit der Wert von g* vari-
iert werden. Fir viele Flussigkeiten ist gB von der
GréBenordnung 0,01 bis 0,1 cm/MW und gRa/a un-
gefiahr 0,3 bis 0,9 cm?/MW. Bereits bei relativ klei-
nem Absorptionskoeffizienten, d. h. a von der Gro-
Benordnung 0,2 cm™!, kann die stationdre Verstar-

kung durch STRS die stationdre Verstarkung durch

(32)

+ 98‘
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SBS iibertreffen. Bei hohen Absorptionen bekom-
men wir sehr grole Verstarkungsfaktoren.
Komplizierter ist der Erzeugungsmechanismus fiir
die Dichtefluktuationen bei den stimulierten Streu-
prozessen, die durch den Verstarkungsfaktor ¢g¢ be-
schrieben werden. Dieser Mechanismus beruht im
wesentlichen darauf, daB mit der elektrostriktiv er-
zeugten Dichtefluktuation eine Temperaturfluktuation
verbunden ist [siehe Gl. (3) ], die einen thermischen
Streuprozefl auch in transparenten Medien hervor-
ruft. Das spektrale Verhalten von ¢° ist g* sehr ahn-
lich (Abb. 1 ¢) und unterscheidet sich nur durch ein

anderes Vorzeichen.

~ o I'y
9" = 9x° (T'y/2)2+ 0? (33)
~ (‘ ((1)—| (I)B) FB ((’)—~(J)B) TB
(I'p/2)2 + (0 +wp)? " (I'p/2)2 + (0 — op)?

Der 1. Term stellt den Verstarkungsfaktor der rei-
nen SRS dar, wahrend der 2. Term einen weiteren
stimulierten Streuprozel liefert, der in der Literatur
bisher noch ni@t bcisdlrieben worden ist. Aus (20)
und (26) folgt gp°/gp® = I'r(y —1) /4 wy . Fiir Fliis-
sigkeiten ist das Verhiltnis I'g/wy i. allg. sehr klein.
Der Gewinnfaktor gp® ist daher ungefahr 10~3-mal
kleiner als der Gewinnfaktor fiir reine SBS. Es wird
deshalb kaum maoglich sein, diesen Effekt in Flissig-
keiten zu beobachten. Etwas giinstiger ist jedoch das
Verhiltnis bei Gasen, wo infolge der kleineren
Schallgeschwindigkeit wp kleiner ist und die Ray-
leigh-Linienbreite mit abnehmendem Druck grofer
wird (I'p < 1/g,). Das Verhiltnis gg¢/gp® kann da-
her bei Gasen ein bis zwei GroBenordnungen grofler
sein als bei Flissigkeiten.

In Tab. 1 sind fiir eine Reihe von Flissigkeiten
die wichtigsten Materialparameter zusammengestellt.
Mit Hilfe dieser Parameter wurden fiir die Rubin-
laserfrequenz die Rayleigh-Linienbreite I'y/2 7, der
auf den Absorptionskoeffizienten a bezogene, maxi-

Substanz n ye 0, cpx10—7 Ax10—* Bx10%  y=cplcw
[g/cm3] [erg/cm sec °K]  [°K—1]

CCl, 1.46 1,55 1,6 0,84 1,037 1,22 1,5

Methanol 1,33 0,96 0,79 2,5 2,11 1,2

CS, 1,62 2,52 1,26 0,95 1,6 1,2 1,65

Benzol 1,5 1,8 0,88 3 T 1,49 1,23

H,0 1,33 0.96 1.0 418 6.03 0.24 ~o1

Aceton 1.36 1,09 0,79 2,21 1,8 1,43 1.4

Athanol 1.36 1,1 0,79 2,43 1.8 1.1

Tab. 1. Materialparameter von verschiedenen Fliissigkeiten.
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Substanz wp/2w I'p2n I'r/2a gR3/a gRC gB®
[MHz] [MHz] [MHz] [em}MW]  [cm/MW]  [cm/MW]

CCl, 4200 630 2 17 0,82 2,6-10—4 0,007
Methanol 4250 301 2 20 0,32 0,0115
CS, 5800 74 b 36 0,62 6-10—4 0,145
Benzol 6500 348 2 24 0,57 0,02
H,0 5700 382 a 27,5 0,019 0,0053
Aceton 4500 219 b 21 0,47 2-10—4 0,02
Athanol 4550 425 a 18 0,38 0,01

Tab. 2. Brillouin-Frequenz wg/2 &, Brillouin- und Rayleigh-Linienbreite I'/2 &, I'r/2 x und maximale, stationire Gewinn-
faktoren gge, gr¢ und gr2/a von verschiedenen Fliissigkeiten. I'B/2 & aus Literatur: a) R. Y. CHiao u. P. A. FLEURY %2;
b) A. LAUBEREAU, W. ENGLISCH u. W. KAISER 33,

male stationdre Gewinnfaktor der STRS gr*/a und
der maximale stationdre Gewinnfaktor der reinen
stimulierten Rayleigh-Streuung g¢gr° berechnet. Die
Werte fiir die Brillouin-Linienbreite I'y/2 = wurden
aus der Literatur entnommen und damit der maxi-
male stationdre Gewinnfaktor ;Be der SBS berech-
net. Die berechneten Werte sind in Tab. 2 zusam-
mengestellt. Ein Vergleich der versc})\iedenen Gewinn-
faktoren zeigt, daf3 ;RC gegentiiber gp® sehr klein ist.
Unter den aufgefiihrten Substanzen finden wir fir
die SBS den grofiten Gewinnfaktor bei CS,. Da-
gegen besitzt CCl, den grofiten Gewinnfaktor fiir
die STRS. Bemerkenswert ist der relativ kleine Wert
des Gewinnfaktors der STRS fiir Wasser. Die Ur-
sache hierfiir liegt an dem relativ kleinen thermi-
schen Ausdehnungskoeffizienten und an dem hohen
Koeffizienten der Warmeleitung.

4. Allgemeine nichtstationire Losung

Wir wenden uns jetzt den nichtstationdren Losun-
gen der Gl. (24) zu. Von den stationdren Losungen
haben wir gelernt, dal die Verstirkung von Licht
durch stimulierte Streuung an Dichtefluktuationen
in drei Frequenzbereichen wirksam ist, ndmlich im
Bereich der Rayleigh-Linienbreite und im Bereich
der Stokes und anti-Stokes verschobenen Brillouin-
Linienbreite. Dieses Verhalten gibt uns die Méglich-
keit, in den verschiedenen Frequenzbereichen nach
separaten Losungen zu suchen. Wir diirfen also Gl.
(24) in drei unabhingige Gleichungen aufspalten,
die das raum-zeitliche Verhalten von E; in den je-
weiligen Frequenzbereichen beschreiben. Diese drei
Gleichungen lassen sich einheitlich mit einer einzi-
gen Gleichung formulieren, wenn wir neue, dimen-

32 R. Y. CH1A0 u. P. A. FLEURY, Physics of Quantum Elec-
tronics; P. L. KELLEY, B. LAX u. P. E. TANNENWALD, Eds.,
McGraw-Hill Book Co., New York 1966, p. 241 —252.

sionslose Variable einfilhren und diese fir die ein-
zelnen Frequenzbereiche verschieden definieren. Fiir
den Bereich der Rayleigh-Linie definieren wir da-
her:

T= FR l/2 s
x=1-i2w/lx, (34)
L= (gr*—9gr®) Iyz.
Im Bereich der Brillouin-Linie gilt
T= FB l/2 ,
x=1-i2(wxtwy)/ly, (35)

L=[%igs®/2—gp*+gs]Iyz.

Das positive Vorzeichen gilt fiir die anti-Stokes, das
negative fiir die Stokes-Seite. 7 ist eine auf die Li-
nienbreite normierte Zeit, und x stellt eine nor-
mierte, komplexe Frequenz dar. Die Grofe L ist ein
MaB fiir die Verstirkung. Im stationdren Fall der
STRS bedeutet bei w = —I'g/2 z. B. L=1, daB ein
einfallendes Signal auf den e-fachen Wert verstirkt
worden ist.
Fiir die Pumpintensitit wurde angesetzt

I,(r) =1, H2(7) . (36)
H(t) beschreibt den reinen zeitlichen Verlauf der

Feldstiirke, wihrend 7, die maximale Pumpintensitt
angibt. Mit den in (34) bis (36) eingefiihrten di-
mensionslosen Groflen 1aBt sich Gl. (24) fiir einen
Frequenzbereich schreiben

,aaf E\(L,7) =iH(7) fdv H(*') E,(L, ') e *t—7),

(37)
Diese Integro-Differentialgleichung kann mit Hilfe
eines Potenzreihenansatzes gelost werden:

33 A.LAUBEREAU, W. ENGLIsCH u. W. KAIseR, IEEE J. Quant.
Electr. QE-5, 410 [1969].
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Ey(L,v) = 2 Sp(7) L*. (38)
n=0
So(1) =E{(0,7) stellt den zeitlichen Verlauf der
Feldstarke der unverstarkten Signalwelle dar.
Einsetzen des Ansatzes (38) in (37) liefert fiir
S, () die Rekursionsformel

5.0 = L H@ far BE) $,0(0) e
(B=152,8;...J. (39)

Mit den GIn. (38) und (39) haben wir jetzt die
Moglichkeit, die Verstdrkung

V(L) = (| Ey(L,7) B/| E{(0,7)[2) =1  (40)

fiir jeden beliebigen Eingangsimpuls E,(0,7) und
VI, H(7) zu berechnen.

Da (39) sich analytisch nur fir wenige Impuls-
formen auswerten laf3t, miissen die Losungen in prak-
tischen Féllen numerisch mit der Rechenmaschine
berechnet werden. Ergebnisse von solchen Rechen-
maschinenrechnungen werden fiir den Fall der STRS
spéter diskutiert.

Doch zuniéchst soll eine analytische Losung ange-
geben werden fiir den speziellen Fall einer Stufen-
funktion als Eingangsimpuls.

Stufenfunktion
Mit Hilfe der Stufenfunktion ©,(7) lassen sich

unsere Eingangsimpulse £;(0,7) und H(7) schrei-
ben:

E(0,7) =E; Oy(7), H(1) =04() .
Fiir diese speziellen Funktionen kann das Integral
in (39) einfach berechnet werden und die vollstin-
dige Auswertung der Rekursionsformel liefert fiir
E,(L,7) eine geschlossene Losung

E,(L,7) =E;(0,7) {1 + = 1 (LL>"

a=1n!\ %

(41)
_ n—1 1 -
'{l—e ’”m; | (1) ”

Fiir Vergleiche mit experimentellen Beobachtungen
ist es wichtig, die Verstarkung V' (L,7) zu kennen.
Mit Gl. (40) erhalten wir

V=i(ayLix—aL'[%) +[|a; L/ |?—ay(L[=)?/2
—as (L'[%)2[2] +... (42)

mit ay=1—e"%, ay=1—(1+x7)e™*.
Der Ausdruck (42) stellt ein wichtiges Ergebnis dar.
Durch Einsetzen der Definitionen (34) oder (35)

W.ROTHER

erhalten wir explizit die zeitabhéngige Verstdrkung
V' des betreffenden stimulierten Streueffekts fiir den
Fall kleiner Verstarkung.

Im niéchsten Kapitel wollen wir die zeitabhéngi-
gen Losungen dazu benutzen, einen speziellen Streu-
effekt, ndmlich die STRS, genauer zu untersuchen.

5. Transientes Verhalten der STRS

Da die zeitabhingige Verstarkung durch SBS und
STBS bereits von Pohl und Kaiser eingehend be-
handelt worden ist?, wollen wir die Diskussion der
allgemeinen Loésungen auf die STRS beschrinken.
Durch eine einfache Transformation gg*— —ggr°
lassen sich die Ergebnisse auch auf die reine stimu-
lierte Rayleigh-Streuung iibertragen.

Die Diskussion soll fir zwei verschiedene Impuls-
formen durchgefiihrt werden: Fir die Stufenfunk-
tion, deren analytische Losung wir kennen, und fiir
die GauB3-Funktion, die den zeitlichen Verlauf eines
Laserimpulses niherungsweise beschreibt. Fiir die
folgenden Untersuchungen ist es zweckméalig, ne-
ben der in Gl. (40) eingefiihrten Verstirkung V'
einen zeitabhdngigen Verstarkungfaktor der STRS
gr*(L, ®, 1) einzufilhren in Analogie zu dem in Gl.
(29) definierten stationdren Gewinnfaktor g, . Die-
ser neue Gewinnfaktor ist eine Funktion der Fre-
quenzverschiebung @ und am transienten Bereich
auch eine Funktion des Verstirkungsparameters
L=gg*I,z. Der Zusammenhang zwischen der Ver-
stirkung V' und gr*(L, w,7) ist durch die Bezie-
hung gegeben

Vr=exp{gr*(L, 0,7) H2(7) L/gg*} 1.
A. Stufenfunktion

Als erstes wollen wir das zeitliche Verhalten der
Verstiarkung fiir sehr kleine Zeiten und kleine Fre-
quenzverschiebungen studieren. Es muf} also gelten
|%7| < 1. In diesem Fall kénnen wir die rechte
Seite der Gl. (42) nach Potenzen von %7 entwickeln
und wir erhalten in 1. und 2. Ordnung

VR=t2(—U) GR+GR2/2) (43)

Cr=Trgr*1yz/2. (43 a)

Gleichung (43) zeigt fiir die Stufenfunktion die

wesentlichen nichtstationdren Eigenschaften der

STRS:

1. Die transiente Verstirkung beginnt quadratisch
mit der Zeit ¢.

mit
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2. Die Abhingigkeit der Verstirkung von der Fre-
quenz o ist linear und wird durch die GroBe Gg
und die Zeit #> bestimmt.

3. Fir w =0 existiert in 2. Ordnung eine positive
Verstirkung, die proportional Gg? und damit
proportional @2, [? und 22 ist.

Zum Vergleich sei hier kurz die Verstirkung der
SBS fiir w = wp und fiir kleine Zeiten angegeben.

Vg=tGg (44)

mit GB=FB§Be 702/2. (44 a)

Die Verstirkung der SBS wichst in 1. Néherung

linear mit der Zeit und ist proportional zu Gg.

Fiir die Untersuchung des Ubergangs von kleinen
Zeiten zum stationédren Zustand wird die Bedingung
|%7| <1 aufgehoben. Die Verstirkung Vg ist
dann durch Gl. (42) gegeben. Der Ausdruck fiir Vg
soll hier jedoch nicht im einzelnen diskutiert wer-
den, da der Ubergang in den stationdren Zustand
besser an Hand des zeitabhingigen Gewinnfaktors
gr* (L, w, 7) studiert werden kann.

Der spektrale und zeitliche Verlauf von gz%(L, , 7)
wurde mit Hilfe einer Rechenmaschine berechnet.

-5 0 5

T T

%
T

Verstdrkungsfaktor gg(L,u,t)/

1 |
-5 0 5

Frequenzverschiebung 2 u/f'R

Abb. 2. Frequenzabhingigkeit des zeitabhdngigen, normier-
ten Verstarkungsfaktors der STRS zu verschiedenen Zeiten

7=1I'R t/2 berechnet fiir Stufenfunktion und L= ;Ra 70 z=1.
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Die Abb. 2 zeigt fiir L=1 den spektralen Verlauf
des normierten, zeitabhangigen Gewinnfaktors
gr*(L, w,7) [gr* fiir verschiedene Zeiten 7. Wir
sehen, daB fiir sehr kleine Zeiten das Maximum des
Gewinnfaktors frequenzverschoben ist. Fiir groBere
Zeiten wird der Verlauf bei w =0 steiler und das
Maximum néhert sich dem Maximum des stationa-
ren Gewinnfaktors. Zur Zeit 7=6 ist der g-Faktor
vom stationdren nicht zu unterscheiden. Man be-
achte, daf3 der spekirale Verlauf von gg*(L, w,7)
fiir kleine Zeiten asymmetrisch ist und bei w =0
eine positive Verstarkung zeigt.

0 2 4 6 8
T 1 T T T T T
2w/l=-1.0
r R 1.0
-2.0
-0.3
o
«O 0.5
~ -5.0
® 7
3
4 -0.1
o
o
0.0
é- 0
] 0.1
W
o
S 5.0
=
ol
w | 03405
Q
>
2.0
1.0
= -1.0
1 1 1 1 1 1 1
0 2 4 6 8

Zeit 1= I'Rt / 2
Abb. 3. Zeitlicher Verlauf des normierten Verstarkungsfaktors

der STRS fiir verschiedene Frequenzvers'\dlie’lgungen, berech-
net fiir Stufenfunktionen und L=gRr2 I, z=1.

Das zeitliche Einschwingen des Gewinnfaktors in
seinen stationdren Zustand kann in Abb. 3 fiir ver-
schiedene Frequenzen studiert werden. Wir erken-
nen deutlich die transiente Verstirkung bei w =0.
Der g-Faktor wichst zunichst quadratisch mit der
Zeit, erreicht ein Maximum und fillt dann auf Null
zuriick. Fir Zeiten 7> 6 ist der stationdre Zustand
weitgehend erreicht. Der Einflul dieses transien-
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ten Effekts ist bei kleinen Frequenzverschiebungen
@ I'y/2| < 1 noch deutlich zu sehen. Bei sehr klei-
nen, positiven Frequenzverschiebungen beobachten
wir noch fiir einen kurzen Zeitbereich positive Ver-
starkung. Erst nach einer gewissen Zeit wird der
Verstarkungsfaktor negativ und erreicht zur Zeit
7226 seinen stationdren Wert. Starke Oszillationen
beobachten wir bei Frequenzen | w I'y/2| > 1. Die
Zahl der Oszillationen nimmt mit wachsender Fre-
quenzverschiebung zu. Diese Oszillationen sind dar-
auf zuriickzufiihren, daf} sich zu Beginn des Verstir-
kungsprozesses zwischen der elektrischen Erregung
EyE," und der Dichtewelle noch keine konstante
Phase eingestellt hat.

B. GauB-Funktion

Wir haben gesehen, daf} Einschwingvorginge in
den stationdren Zustand sich mit Hilfe einer Stufen-
funktion recht gut studieren lassen.

Als nichstes wollen wir die nichtstationdre Ver-
starkung fiir zwei Gauf3-Impulse als Eingangsimpulse
untersuchen. Dieser Fall ist von Bedeutung, da er
der experimentellen Situation angendhert entspricht.
Unsere GauB-Impulse sind durch zwei Parameter
charakterisiert, durch die maximale Intensitit 7,
(m=0,1) und durch die normierte Halbwertsbreite
Tp = TR th/2 .

Aus dem Losungsansatz (38) folgt, dal} sich die
Verstirkung V' allgemein entwickeln 14Bt:

V=Ci(w,7t) L+Cs(w,7) L>+... . (45)
Die Koeffizienten C;(w,7) und C,(w,7) sind im
allgemeinen komplizierte Funktionen von @ und 7,
die verschieden sind fiir jede Eingangsimpulsform.
Fir Gaull-Impulse als spezielle Eingangsimpulse
sind C; und C, Funktionen von 7;,. Wenn L reell
ist, was fiir alle stimulierten Streuprozesse aufjer
fiir die SBS gilt, so kann man zeigen, daB} fiir » =0
C, gleich Null und C, von Null verschieden ist. Es
gilt also ganz allgemein fiir jeden Impuls, dafl im
Fall kleiner Verstirkung bei w =0 die transiente
Verstarkung V' quadratisch mit L wachst.

In Abb. 4 ist fiir verschiedene Frequenzverschie-
bungen der zeitliche Verlauf des Verstarkungsfak-
tors gr*(L,w,7) fir L=1 und fiir zwei gleiche
GauBl-Impulse 7, =1 dargestellt. Die Zeit =0 be-
zeichnet das Maximum der unverstirkten Impulse.
Qualitativ stimmt das Verhalten des Verstarkungs-
faktors mit den Ergebnissen iberein, die wir mit
der Stufenfunktion gewonnen haben. Als wesentliche
Eigenschaft kommt jetzt hinzu, daf} der zeitabhén-
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Abb. 4. Zeitlicher Verlauf des normierten Verstarkungsfaktors
der STRS fiir verschiedene Frequenzverschiebungen, berech-
net fiir GauB-Funktion mit derAHalbwertsbreite th=2/'r

und L=}Ra Iyz=1.

gige g-Faktor durch den Impuls zusétzlich beeinfluft
ist.

Wir sehen, dafl merkliche Verstirkung bei den
verschiedenen Frequenzen nahezu am gleichen Zeit-
punkt einsetzt. Der g-Faktor fiir w =0 erreicht kurz
nach dem Impulsmaximum 7=0 einen maximalen
Wert und wird am Ende des Impulses negativ. Die
zeitliche Lage des Verstarkungsmaximums zum Im-
pulsmaximum ist eine Funktion der Impulsbreite.
Die Moglichkeit, die sich hieraus fiir die Bestim-
mung der Rayleigh-Linienbreite ergibt, wird im
letzten Kapitel diskutiert.

Wie im Fall der Stufenfunktion erkennen wir
auch in Abb.4, daB der Gewinnfaktor in bezug
auf positive und negative Frequenzverschiebungen
nicht symmetrisch ist. So beobachten wir ebenfalls
bei sehr kleinen positiven Frequenzen einen Gewinn
zu Beginn der Wechselwirkung.

C. Transiente Verstirkung bei » =0

Ein wichtiges Ergebnis der Theorie der nicht-
stationdren STRS ist die unerwartete transiente Ver-
stirkung eines schwachen Lichtimpulses, der die
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gleiche Frequenz besitzt wie der Pumpimpuls. Die-
sen Verstarkungseffekt wollen wir jetzt etwas ge-
nauer untersuchen.

Hierzu schreiben wir Gl. (37) in einer anderen
Form. Wir spalten die komplexe Signalamplitude E;
in Betrag und Phase auf

E,(L,7) = E‘l (L, 7) evr(LD)
und erhalten fiir x=1, d. h. ® =0, und unter An-

nahme von Stufenfunktionen als Eingangsimpulse
zwei gekoppelte Integro-Differentialgleichungen

a T 4 r - ’
al:E,(L,t):()fdt E(L,7) (46)
sin[vy,; (L, 7") —y;(L,7)] €77,
(47)

EI(La T) aai wl(La 1) =Ode’E—1(L, 1,)

cos[yy (L, ) —wy(L,7)] e,

Gleichung (46) zeigt, dal wir fir w =0 nur dann
Verstarkung erwarten konnen, wenn die Phase der
Signalwelle eine Funktion der Zeit ist. In diesem
Fall ist der Sinus unter dem Integral von Null ver-
schieden. Die raumliche und zeitliche Anderung der
Phase folgt aus Gl. (47). Fir kleine Verstarkung
liefert eine Naherungslosung dieser Gleichung in
1. Ordnung

Wy (2, 8) = grtIpz(1 — e~ Tnt2), (48)

Der Verlauf der Phase vy, (z,¢) ist fiir ;R"‘ Iyz=1
und w = 0 in Abb. 5 dargestellt.

yy wachst zundchst zeitlich linear mit der Stei-
gung gr* Iy z und nihert sich dann asymptotisch der

0 2 4 6 8
] 1 1 ¥ T T T
1.0
L=1 20/l =0
05
=y
§ - 0.5
f 1.0
2.0
L 1 1 1 1 1 1 0
0 2 4 6 8

Zeit taryt/2

Abb. 5. Zeitliches Verhalten der Phase v, der Signalwelle fiir
verschiedene Frequenzverschiebungen, berechnet fiir Stufen-

funktion und L=§Ra lyz=1.
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konstanten Phase ;R"‘ Iyz. Wir haben also einen
zeitlichen Bereich, wo die Phase der Signalwelle sich
zeitlich andert; das bedeutet, daBl wir in diesem
Bereich eine Verstarkung zu erwarten haben.

In Abb. 5 ist der zeitliche Verlauf der Phase noch
fiir verschiedene Frequenzverschiebungen dargestellt.
Wir beobachten fiir v; ein &dhnliches Oszillieren,
wie wir es schon bei den zeitabhingigen g-Faktoren
gesehen haben. Die stationdre Phasendnderung ist
bei » =0 am groBten und nimmt mit zunehmender
Frequenzverschiebung ab.

In Gl. (48) ist zu beachten, daf v, rdumlich nicht
konstant ist, sondern linear mit z zunimmt. Im Sta-
tiondiren bedeutet dies eine Verkleinerung des k;-
Vektors um den Betrag gg® 1, .

6. Abhangigkeit der stimulierten Streuung
vom Streuwinkel

In dieser Arbeit wurde eine Theorie der stimulier-
ten Streuung entwickelt, die auch die Abhingigkeit
der Verstarkung vom Streuwinkel beriicksichtigt. In-
folge der speziellen Randbedingungen gelten die hier
diskutierten Losungen in absorbierenden Medien nur
im Winkelbereich | a z/cos © | < 1. AuBerdem wird
der Giltigkeitsbereich unserer Losung noch durch
die Bedingung (10b) und (11b) eingeschrankt.

Die Winkelabhéngigkeit ist in unserer Theorie
implizit in den GroBen I'g, I'y, wp und in den ver-
schiedenen Kopplungskonstanten enthalten.

Wegen der Abhingigkeit des Wellenzahlvektors k
vom Streuwinkel, siehe Gl. (7), ist I'r und I'g pro-
portional zu sin?(6/2). Dies hat zur Folge, da} bei
Vorwirtsstreuung unter kleinem Winkel die Lebens-
dauer der Fluktuationen sehr groB8 und damit die
stimulierten Streuprozesse sehr nichtstationdr sind.

Wie friiher bereits erwdahnt wurde, ist die Kopp-
lungskonstante y¢ vom Streuwinkel unabhéngig. Da-
gegen ist die thermo-optische Kopplungskonstante y*
proportional zu sin"!(6/2). Aus der Definitions-
gleichung (20) folgt, daB3 die Kopplungskonstante y°
proportional zu sin(@/2) ist. Diese unterschiedliche
Winkelabhéngigkeit der verschiedenen Kopplungs-
konstanten fiihrt zu folgenden Proportionalitatsrela-
tionen fiir die einzelnen stationdren Gewinnfaktoren:

g° xsin"1(0/2) und g¢* «sin~2(60/2).
¢ ist vom Streuwinkel unabhéangig.

Diese Relationen zeigen, daB fiir kleine Streuwin-
kel die stationiaren Gewinnfaktoren der stimulierten
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thermischen Streuprozesse und der SBS sehr grof3
werden. Fiir einen Streuwinkel von © =1° z. B. ist
der stationdre Gewinnfaktor der STRS ungefdhr
10%-mal groBer als bei 180°-Streuung.

Im folgenden wollen wir die Winkelabhéngigkeit
der zeitabhingigen Verstirkung V fiir die STRS
und fiir die SBS untersuchen. Fiir die Stufenfunk-
tion und fiir kleine Zeiten wird die Verstarkung Vg
bzw. V' durch die Gln. (43) bzw. (44) beschrieben.
Mit den obigen Winkelrelationen erhalten wir als
Ergebnis, dal die Verstirkung Vg in der Anfangs-
phase vom Streuwinkel unabhingig ist. Dagegen ist
die Verstirkung Vp proportional zu sin(©/2).

0 5 10 15 20
T T T T 1.0
o
>
o 6=70°
S
x L w=0 J
5 . 0S
B
(
>
120°
180° N 0
0 5 10 15 20
Zeit 1)%° t/2
0 5 10 10 20
T T T T 05

Verstarkung VB

Zeit 1J80°t /2

Abb. 6. (a) Zeitlicher Verlauf der Verstirkung VR der STRS

fiir verschiedene Streuwinkel, berechnet fiir Stufenfunktion

und fiir w=0. (b) Zeitlicher Verlauf der Verstirkung VB der

SBS fiir verschiedene Streuwinkel, berechnet fiir Stufenfunk-
tion und fiir w=wpg .

In Abb.6a und 6b ist fiir den Fall der Stufen-
funktion der zeitliche Verlauf von ¥y fiir @ =0 und
der zeitliche Verlauf von V3 fiir w=wg fir ver-
schiedene Streuwinkel @ dargestellt. Der ZeitmalR-
stab ist auf die Linienbreite bei 180°-Streuung nor-
miert. Wir sehen, daf} die Verstirkung Vg fiir alle

W.ROTHER

Streuwinkel quadratisch gleich mit der Zeit anwéchst.
Das Maximum der Verstirkung wird bei kleinen
Streuwinkeln infolge der kleiner werdenden Linien-
breite spiter erreicht. Da fiir @ =0 bei kleiner Ver-
stirkung allgemein Vg « (gg*I,2)? gilt, siche Gl
(45), ist das transiente Maximum der Verstirkung
proportional zu sin™4(0/2). Das bedeutet, daB fiir
kleine Streuwinkel das Maximum sehr grol werden
kann.

Im Gegensatz zur STRS steigt die Verstarkung Vg
der SBS bei kleinen Streuwinkeln zeitlich langsamer
an. Der stationdre Zustand wird spiter erreicht.

Die Ursache fiir das unterschiedliche zeitliche An-
wachsen der Verstirkung liegt in dem unterschied-
lichen Mechanismus fiir die Erzeugung der Dichte-
welle. Bei der STRS erfolgt die Erzeugung der
Dichtewelle priméar iiber die Erzeugung einer Tem-
peraturwelle. Aus Gl. (3) geht hervor, dall die zeit-
liche Anderung von T; proportional zu E? ist und
damit die zeitliche Anderung der Amplitude der
Temperaturwelle unabhingig ist vom Wellenvektor
k der Temperatur- bzw. Dichtewelle. Das bedeutet,
daf} die Temperaturwelle fiir alle Streuwinkel gleich
schnell aufgebaut wird.

Bei der SBS wird die Dichtewelle durch reine
Elektrostriktion erzeugt und die zeitliche Anderung
von o, ist damit proportional \/2E? [siehe Gl. (2)].
Damit ist die zeitliche Anderung der Amplitude der
Dichtewelle proportional zur Erregung EyE," und
proportional zu k2. Wegen der Winkelabhingigkeit
des Wellenvektors k wird daher die Dichtewelle bei
kleinen Streuwinkeln langsamer aufgebaut.

Als wichtiges Ergebnis der kurzen Untersuchung
der Winkelabhédngigkeit halten wir fest, dafl bei
kurzen Impulsen, d. h. bei Impulsen der Halbwerts-
breite #, kleiner als 2/I'y bzw. 2/I'g, die Verstir-
kung V' in Vorwirtsrichtung kleiner wird, dagegen
ist die Verstirkung V' vom Winkel unabhingig.
Die STRS kann daher in Vorwirtsrichtung grofle
Verstarkungen liefern. Das kann zur Folge haben,
dafl in stark absorbierenden Medien z.B. durch
Tyndall-Streuung vorwirtsgerichtetes Streulicht ver-
stirkt wird. Diese Verstarkung fiihrt so zu einer
Aufweitung des Laserbiindels. Derartige Biindel-
aufweitungseffekte sind mit ,,mode-locked“-Laser-
impulsziigen 26 und mit normalen Riesenimpulsen
beobachtet worden 34.

34 W. RoTHER, H. MEYER u. W. KAISER, Phys. Letters 31 A,
245 [1970]. — H. EicHLER u. B. KLuzowski, Z. Angew.
Phys. 28, 306 [1970].
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7. Induzierte Beugungseffekte

Bei der Untersuchung der Winkelabhéngigkeit
der stimulierten Streuung in absorbierenden Medien
haben wir Streueffekte hoherer Ordnung im Streu-
winkel bisher nicht beriicksichtigt. Solche Streueffekte
sind sowohl in sittigbaren 3 als auch in nichtsattig-
baren 2+ 26 Farbstofflosungen beobachtet worden.

Wenn zwei Lichtbiindel mit gleicher Frequenz un-
ter kleinem Winkel in einem absorbierenden Me-
dium wechselwirken, so werden periodische Dichte-
dnderungen bzw. Brechungsindexidnderungen erzeugt,
die als Phasengitter wirken und einen Teil des ein-
fallenden Lichts in verschiedene Richtungen beugen.
Wir sprechen daher auch von einer induzierten Beu-
gung. Dieser Effekt tritt auch bei sdttigbaren Farb-
stofflosungen auf, doch mit dem Unterschied, dafl
dem Phasengitter noch ein Amplitudengitter iiber-
lagert ist. Durch Interferenz der beiden einfallenden
Lichtwellen bildet sich eine periodisch modulierte
Lichtintensitédt aus, die neben einer Brechungsindex-
modulation zusétzlich eine raumliche Modulation
des Absorptionskoeffizienten erzeugt. Diese periodi-
schen Anderungen des Absorptionskoeffizienten ha-
ben die Eigenschaften eines Amplitudengitters.

In diesem Kapitel wollen wir unsere nichtstatio-
niare Theorie erweitern und Effekte hoherer Ord-
nung im Streuwinkel beriicksichtigen. Der Einfach-
heit wegen beschrianken wir uns nur auf solche Farb-
stofflésungen, die bei hohen Lichtintensitidten nicht
ausbleichen.

Wir betrachten einen Satz von ebenen monochro-
matischen Lichtwellen mit der Frequenz w,, die in
einem absorbierenden Medium wechselwirken.

En(r,2) = 2 y[En(r,t) expli(wyt—T, 1)} +c.c.]
(m=0,%1,£2,...). (49)

E, ist wieder eine intensive Pumpwelle und E; eine
schwache Signalwelle. Diese beiden Lichtwellen er-
zeugen durch lokales Aufheizen des Mediums infolge
von Absorption eine periodische Dichtednderung o4
mit dem Wellenvektor K.

01(r 1) = 3 [oy(r,2) exp{i T} +c.c.]. (50)

Durch Beugung an diesen Dichtednderungen entstehen
neue Lichtwellen mit den Vektoren k,, (m=0,1).
Fiir den Vektor k,, gilt die Beziehung

kmzko—mk.

Das Streudiagramm der verschiedenen k-Vektoren
ist in Abb. 7 dargestellt. Im Gegensatz zu unserer
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fritheren Rechnung wahlen wir diesmal das Koordi-
natensystem so, daBl die z-Achse die Winkelhalbie-
rende der beiden £-Vektoren Kk, und K, bildet. Der
Wellenvektor k ist somit senkrecht zur z-Achse ge-
richtet.

Abb. 7. Streudiagramm der Wellenvektoren kp, .

Die Randbedingungen fiir die verschiedenen Wel-
len an der Stelle z = 0 lauten

Ey,E+0

En=0 (m=0,1).
Wie frither wihlen wir fiir Ey und E; eine ebene
Randbedingung mit konstanten Amplituden und er-
reichen damit, dal die Losungen nur von der z-
Koordinate abhéngen.

Die Berechnung der Dichteamplitude g, erfolgt
analog wie in Abschnitt 2 und wir erhalten fiir den
speziellen Fall w =0

rk
8av

und

él(z’t) = - (51)

¢
fdt e TR S E, (2,8)) EX i1 (2,1).
-0

Gleichung (51) beriicksichtigt die Tatsache, daB die
Streuwellen héherer Ordnung ebenfalls Dichtedinde-
rungen erzeugen.

Einsetzen des Ansatzes (49) in die Wellenglei-

chung (1) liefert ein Gleichungssystem fiir die ver-
schiedenen Wellen E,,

(E, +af/2cos(O)2) —i AK,,,) E,(z1)

oz (52)

e i O (3 By + 8 En-1)
dncogcos(@2) SrTmHLTEL Bms

(m=0, %1, £2,..)),
wobei fiir O < 1 gilt:

AK 2 kym(m —1) 62/2. (53)
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Die Losung der homogenen Gleichung lautet
E,(z,1) = E,(z, 1) exp{(i 4K, — a/2 cos (0/2)) z} .

Da alle Streuwellen die gleiche Frequenz besitzen,
ist eine Phasenanpassung durch Dispersion wie z. B.
bei der stimulierten Raman-Streuung nicht moglich.
Die Streuwellen hoherer Ordnung (m +0,1) besit-
zen daher eine Phasenverschiebung 4K,,z, die von
Null verschieden ist und die mit wachsendem Streu-
winkel zunimmt. Diese Nichtanpassung der Phase
ist die Ursache dafiir, dal die Streueffekte hoherer
Ordnung nur bei sehr kleinen Winkeln in Vorwirts-
richtung auftreten konnen.

Wegen den Randbedingungen und wegen der An-
nahme eines kleinen Signals kann das Gleichungs-
system (51) und (52) sukzessiv gelost werden, in-
dem bei jedem Schritt die néchsthoheren Streuwel-
len vernachlassigt werden.

Wir beginnen mit m=0 und erhalten wegen
E,/E; <1 in guter Niherung eine ortlich konstante
Pumpwelle E,(z). Fiir die Losung E; nehmen wir
als zeitlichen Verlauf fiir die einfallenden Wellen Stu-
fenfunktionen an und betrachten nur den rein tran-
sienten Fall I'rt/2 < 1. Fiir kleine Verstirkung
und fiir az <1 bekommen wir durch Reihenent-
wicklung und durch Vernachldssigung von E, aus
(51) und (52) die Losung

Ey(z0) =E(0,0) [1+i(I'rgr* Iy 12/2)

— (Irgr*lytz[4)2 +...].
Diese Losung benutzen wir zur Berechnung der
Streuwelle £_;. Wegen I'z /2 <1 diirfen wir die

Exponentialfunktion in Gl. (51) in 1. Naherung
gleich eins setzen und wir bekommen fiir m = —1

— -~ t — —
"a*'E_l =iTRgRa 10/2f dt’(E~1+E1 e—iAK“z).
0

Oz
(54)

Da wir nur kleine Verstirkungen betrachten, und
E_1{ an der Stelle z=0 Null ist, liefert der 1. Sum-
mand unter dem Integral in erster Naherung noch
keinen Beitrag. Fir die Intensitdt /_; erhalten wir

in erster Naherung (55)
7sin(AK_1 z/2) r

(53)

I = (TR_;RaIOtz/2)211(O,t) { AK 22

Die Intensitdt der Streuwelle /_; wichst quadratisch
mit der Zeit und ist proportional zu (I'g ;Ra)z, zu
I, und zu [2. Wie I,(z,t) ist auch /_; in dieser
Naherung von I'y abhingig. Der letzte Term in

W.ROTHER

(55) begrenzt den Winkelbereich der induzierten
Beugung. Wenn wir als Grenzwinkel ©, den Win-
kel definieren, bei dem das Argument des Sinus den
Wert 72 annimmt, so erhalten wir mit (53) die Be-
ziehung

o 23 Ay

€~ kyz nz’ kB6)
4y ist die Wellenlange der Welle E, im Vakuum.
Der Winkelbereich der induzierten Beugung wird
bei kleinen Wechselwirkungsldangen grofler. Fiir eine
Lange z=0,1 cm und fiir die Wellenlange des Ru-
binlasers betrdgt der Grenzwinkel 2:1072 rad. In-
duzierte Beugung tritt also nur bei sehr kleinen
Streuwinkeln auf. Fiir die experimentelle Beobach-
tung solcher Effekte sind daher intensive Lichtbiin-
del mit sehr kleiner Divergenz erforderlich. Mit
Hilfe der Beziehung (43) fiir die Verstarkung Vg
der Signalwelle /; und mit Gl. (55) erhélt man fir
das Verhiltnis 1_1/1;(0,t) die niitzliche Beziehung

sin(4K _1z/2) 1?

AK 1 z[2 ] » 1548
Bei einem Streuwinkel von ©®=5-10"3rad und
einer Verstarkungslinge von z=0,1 cm betrigt der
quadratische Term auf der rechten Seite ungefdhr
0,9. Wenn das einfallende Signal 7;(0,¢) um 10%
verstarkt wurde, dann hat /_; in diesem Fall bereits
18% der einfallenden Signalintensitat erreicht. Es
sei betont, dal Vg nur im nichtstationaren Bereich
als Parameter sinnvoll ist, im stationdren kann z. B.
als Parameter die erzeugte Dichteamplitude gewéahlt
werden.

C]

1_1/1(0,8) =2V

8. Methode zur Bestimmung der Rayleigh-
Linienbreite

Zum Abschlufl wollen wir als praktisches Ergeb-
nis dieser theoretischen Untersuchungen eine Me-
thode anbieten, mit der die Rayleigh-Linienbreite
mit einem einzigen Laserschufl gemessen werden
kann. Wir haben in Abb. 4 gesehen, dal bei GauB3-
Impulsen fiir @ =0 der zeitabhédngige Verstiarkungs-
faktor ein ausgepragtes Maximum besitzt. Dieses
Verstarkungsmaximum wird ¢, nsec nach dem Im-
pulsmaximum erreicht. Die Eigenschaft, dal diese
Verzogerung t, keine lineare Funktion der Impuls-
breite ¢, ist, wird hier beniitzt, die Rayleigh-Linien-
breite I'g aus t,, und ¢, zu bestimmen.

Unsere Methode setzt also experimentell voraus,
dafl der Impuls des Riesenimpulslasers als Gaulf3-
Impuls angendhert werden kann. Mit Hilfe einer
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Verstirkeranordnung, wie sie in Ref. 20: 29 beschrie-
ben wird, kann ¢,, auf einfache Weise experimentell
bestimmt werden.

Impulshalbwertsbreite t, (nsec)

0 10 20 30
0.4 T T = i T T T 10
S
18
03
6 —
o~
£ P g
™ 2
L o2 -
E £
14
01
—42
1 1 0
0 0.5 1.0 15

Impulshalbwertsbreite  t, r,'.\,/z

Abb. 8. Normierte Verzogerung des Verstirkungsmaximums
tm I'r/2 als Funktion der normierten Halbwertsbreite ¢, ['r/2
fir w=0.

Abbildung 8 zeigt den mit der Rechenmaschine
berechneten Verlauf der normierten Zeit ¢, I'r/2 als
Funktion von t, I'r/2. Die experimentell gemesse-
nen Werte ¢, und #;, werden im willkiirlichen nsec-
MafBstab als Punkt P eingezeichnet. Die Abszisse des
Schnittpunkts S der Gerade OP mit der theoretischen
Kurve liefert den entsprechenden Wert t, I'r/2. Da
t, bekannt ist, kann I'g somit aus dem Abszissen-
wert des Schnittpunkts S berechnet werden.

Diese Methode gibt uns die Maglichkeit, mit Im-
pulsen von der Halbwertsbreite der GroBenordnung
2/T'g sehr kleine Linienbreiten mit einem einzigen
Laserschufl zu messen, ohne dabei die Frequenz zwi-
schen Pump- und Signalimpuls verstimmen zu miis-
sen.

Mit Laserimpulsen einer Halbwertsbreite von
20 nsec ist es z. B. moglich, Rayleigh-Linienbreiten
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von I'y/2 7 =10 MHz zu messen. Fiir noch kleinere
Linienbreiten miiffte man entsprechend lingere Im-
pulse verwenden.

9. Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde gezeigt, da} fiir das Ver-
stindnis der stimulierten Streuung die Kenntnis der
nichtstationdren Vorginge von besonderer Bedeu-
tung ist. Eine allgemeine Theorie wurde entwickelt,
die fiir den Fall einer kleinen Verstirkung und eines
kleinen Signals die stationdre und nichtstationdre
Verstarkung von Licht durch stimulierte Streuung
an Dichtefluktuationen beschreibt. Diese Theorie ist
fir die Beschreibung von Verstirkerexperimenten
besonders gut geeignet. Ergebnisse von Verstarker-
experimenten mit der stimulierten Rayleigh-Streuung
werden in Ref. 229 mit dieser Theorie erfolgreich
interpretiert.

Als spezieller Fall wurde in dieser Arbeit die
stimulierte thermische Rayleigh-Streuung eingehend
behandelt. Es wurde gezeigt, dall das Frequenzver-
halten im nichtstationdren Bereich sich wesentlich
von dem im stationdren unterscheidet. Eine positive,
transiente Verstarkung bei der Frequenzverschiebung
Null wurde gefunden. Dieses Ergebnis ist iiber-
raschend, da bei der stationdren Streuung keine
Verstarkung zu erwarten ist.

Die Abhéangigkeit der Verstirkung vom Streu-
winkel wurde in einem weiteren Kapitel bei ver-
schiedenen stimulierten Streuprozessen untersucht.
Es wurde gezeigt, dal die Verstairkung durch STRS
fiir kleine Zeiten bzw. fiir kurze Impulse vom Streu-
winkel unabhingig ist, wahrend die Verstarkung
durch die stimulierte Brillouin-Streuung in Vor-
wartsrichtung kleiner wird. Bei sehr kleinen Streu-
winkeln der GroBenordnung 1072rad wurde das
transiente Auftreten von induzierten Beugungseffek-
ten bewiesen.

Im letzten Kapitel dieser Arbeit wurde eine Me-
thode vorgeschlagen, mit der die Rayleigh-Linien-
breite mittels eines einzigen Laserschusses aus tran-
sienten Streumessungen der STRS gemessen werden
kann.

Der Autor dankt Herrn Prof. Dr. W. KAISER fiir
sein forderndes Interesse und fiir die wertvolle Unter-
stiitzung bei der Durchfiilhrung dieser Arbeit. Herrn
Dr. D. PoHL und Herrn Dr. M. MAIER sei fiir ihre
kritischen Diskussionen gedankt.



