EMISSIONSVERTEILUNG FARBSTOFFGESCHALTETER RUBINLASER

grenzen abgestofen und verldt den Polykristall.
Der Chlorausbau diirfte proportional der spezifi-
schen Kornoberflache erfolgen, was auf Grund des
Ubereinstimmens von Kurven iiber den analysierten
Chlorgehalt (s. 3, S. 57) und der spezifischen Korn-
oberfliche in Abhingigkeit von der Temperdauer
angenommen werden kann. Infolge dieses Chlor-
ausbaus nimmt die Dicke der an Chloratomen rei-
chen Schicht an den Korngrenzen im Verlaufe der
Temperung auch nicht zu, und der gemessene Korn-
wachstumsexponent ist derselbe wie beim Reinst-
selen.

Die von GoBRECHT, TAUSEND und PLUMECKE 2
gemessene Proportionalitdt zwischen elektrischer
Leitfahigkeit und spezifischer Kornoberfliche konnte
nicht reproduziert werden. Auf Grund der vorliegen-
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den Messungen wird eher vermutet, daB eine Pro-
portionalitdt zwischen der Ladungstrigerkonzentra-
tion und der spezifischen Kornoberfliche besteht.
Von der Ladungstrigerkonzentration weil man, dafl
sie bei kurzen Temperzeiten konstant bleibt und
dann abnimmt (vgl. 5, S. 178). Die Proportionalitit
von Ladungstridgerkonzentration und spezifischer
Kornoberfliche wird auch vom Eggertschen Leit-
fahigkeitsmodell 5, bei dem die freien Selenketten-
enden an den Kornoberflichen die Akzeptoren dar-
stellen, gefordert.
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Theoretische Uberlegungen zeigen, daB die Emission eines Riesenimpulslasers mit Farbstoff-
schalter bei einem kurzen Resonator in einzelne ,Filament-Moden* transversal nullter Ordnung
zerfallen kann. Dies kommt dadurch zustande, da3 die einzelnen Volumenelemente des Farbstoff-
schalters unabhdngig voneinander den Resonator auf hohe Giite schalten konnen. Bei langen
Resonatoren und beim Schalten mit aktiven Schaltern sollte dieser Effekt nicht auftreten. Es
werden Experimente an einem Rubinlaser beschrieben, die diese Uberlegungen bestitigen. Fila-
ment-Moden bedingen lokal hohe Strahlungsintensititen und konnen dadurch zur Zerstérung

optischer Bauteile im Resonator fiihren.
1. Einleitung

Die Moglichkeit, einen Rubinlaser durch Einbrin-
gen eines Farbstoffschalters in den Resonator zur
Abgabe von Riesenimpulsen zu veranlassen, ist seit
langem bekannt!~3. Der Farbstoff wird durch Ab-
sorption von Laserlicht ausgebleicht, wodurch die
Verluste im Resonator abnehmen und die Intensitét
der Strahlung weiter zunimmt. Schlieflich wird der
Farbstoff fiir die Laserfrequenz véllig transparent
(Maximum des Emissionsimpulses), um nach Abbau
der Inversion im aktiven Material wieder in den
urspriinglichen Zustand zuriickzukehren.

1 P. SorokiN, I J. Luzzi, J. R. LANkARD u. G. D. PeTTIT,
IBM J. Res. and Dev. 8, 182 [1964].
2 G. BreT u. F. Gires, Appl. Phys. Letters 4, 175 [1964].

Dieser Mechanismus funktioniert unabhingig fiir
jedes Volumenelement der Farbstofflosung. Es ist
daher a priori nicht erforderlich, daf} der Farbstoff-
schalter iiber den gesamten Strahlquerschnitt 6ffnet,
wenn schon ein lokales Ausbleichen geniigen wiirde,
den Laser mit geringer Ddmpfung anschwingen zu
lassen. Namentlich bei kurzen Resonatoren wird dies
leicht moglich sein. In diesem Fall wird nicht mehr
der gesamte zur Verfiigung stehende Strahlquer-
schnitt zum Aufbau einer beugungsverlustarmen und
daher stabilen Schwingungsform benétigt. Im fol-
genden wird rechnerisch und experimentell unter-
sucht, unter welchen Bedingungen zahlreiche von-

3 P. ScHAFER u. W. ScuMIpT, Z. Naturforsch. 19 a, 1019
[1964].
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einander unabhéngige ,Filament-Moden“ an Stelle
einer sich iiber den ganzen Querschnitt des aktiven
Materials erstreckenden Schwingungsform entstehen.

2. Theoretische Betrachtungen

Die Beugungsverluste an optischen Resonatoren
wurden von Fox und L1 # rechnerisch untersucht. Sie
geben einen Zusammenhang zwischen dem Beugungs-
verlust 0 sowie dem Strahldurchmesser 2a und
der optischen Resonatorlinge L.y, fiir den Fall
a*>Lop 2 (A Wellenlidnge) an. Entsprechende An-
gaben werden auch in anderen Werken gemacht 5 6.

Allgemein wurde das Problem der Beugungsver-
luste von VAINSHTEIN gelost 7. Seine Berechnung ist
in Abb. 1 fiir die Rubinlaserwellenlinge (2 = 6943 A)
und fiir den Fall des ebenen Fabry-Perot-Resonators
graphisch dargestellt. Man erkennt aus dem Dia-
gramm, daB bei einer Wellenlinge von 6943 A die
Verluste in einem 20 ¢cm langen Resonator bei Ver-
ringerung des Strahldurchmessers von 6 mm auf
1 mm von weniger als 0,01 auf 0,09 ansteigen,
wihrend sie bei einem 1 m langen Resonator im
selben Fall von weniger als 0,01 auf tiber 0,5 an-
wachsen.
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Abb. 1. Zusammenhang zwischen Strahlradius a und Spiegel-
abstand Lopt fiir verschiedene Beugungsverluste 6 des TEM,-
Mode bei kreisformigen ebenen Spiegeln. 1=6943 A.

Wird der iiber den Querschnitt gleichméfig emit-
tierende Mode geringfiigig inhomogen geddmpft
(z. B. durch Staubteilchen, Kondenswassertropfchen,
optische Inhomogenititen in Resonatorbauteilen), so
kann dies bei einem kurzen Resonator schon ausrei-
chen, dal} eine Vielzahl von Moden gleicher trans-
versaler Ordnungszahl (TEM,,), die unabhingig
4 A. G. Fox u. T. L1, Bell Syst. Techn. J. 40 (2), 453 [1961].
5 D. Ross, Laser, Akad. Verlagsges. Frankfurt (Main) 1966,

S. 166.
8 KLeeN/MULLER, Laser, Springer-Verlag, Berlin 1969, S. 56.
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voneinander in den ungestorten Querschnittsbherei-
chen " schwingen, kleinere Gesamtverluste aufweist.
Bei langen Resonatoren (L,py>1m, 2a=6 mm)
wird dies jedoch nicht mehr der Fall sein.

Bei einem leicht gestorten kurzen optischen Reso-
nator sind somit die Voraussetzungen fiir einen Zer-
fall der iiber den Querschnitt einheitlichen Emissions-
form in einzelne Emissionsbezirke gegeben, doch
wird man davon zunichst nichts bemerken, weil bei
zunehmender Inversion die schwach geddampften
Querschnittsbereiche ebenfalls sehr rasch anschwin-
gen. Wird aber der eingangs beschriebene Farbstoff-
schalter als ,,Q-switch“ verwendet, so wird dieser
bevorzugt in jenen Querschnittsbereichen 6ffnen, in
denen eine stirkere Emission auftritt. Bei stindig
zunehmender Konzentration des Farbstoffes wird
schlieBlich der Punkt erreicht, an dem der Schalter
bei schwécher emittierenden Bereichen gar nicht mehr
offnet, wihrend er es bei stirker emittierenden ge-
rade noch tut. Es tritt somit ein hundertprozentiger
Emissionsunterschied zwischen nur schwach unter-
schiedlich geddmpften Querschnittsbezirken auf. Zwi-
schen diesem rdumlich wirkenden Selektionsmecha-
nismus und der bekannten Frequenzselektion durch
passive Farbstoffschalter ® besteht hiermit eine weit-
gehende Analogie.

Die vorstehende Abschitzung nach Abb. 1 gilt fiir
den Grenzfall des ebenen Fabry-Perot-Resonators.
Im Realfall bildet das aktive Material durch inhomo-
gene Temperaturerhohung wiahrend des Pumpvor-
ganges eine thermische Linse, die den urspriinglich
ebenen Resonator zu einem sphirischen Resonator
verformt %. Da bei einem sphérischen Resonator die
Beugungsverluste kleiner sind als bei einem ebenen
Resonator mit gleichem Strahldurchmesser, sind im
Experiment kleinere Filament-Modendurchmesser
moglich, als bei gegebener Reflexion und Verstar-
kung aus Abb. 1 folgen.

Im Falle einer Giiteschaltung durch aktive Ele-
mente (Pockels-Zelle, mechanisch-optischer Schalter)
ist der beschriebene Effekt nicht zu erwarten, weil
diese Schalter unabhdngig von der lokalen Emis-
sionsstirke den gesamten Querschnitt 6ffnen, wes-
halb die etwas stirker geddmpften Bezirke — wenn
auch weniger intensiv — an der Emission teilneh-
men konnen.

7 1. A. VAINSHTEIN, Sov. Phys. JETP 17, 709 [1963].

8 D. Rss, Z. Naturforsch. 20 a, 696 [1965].
9 G. ZEIDLER, Z. Naturforsch. 22 a, 909 [1967].
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3. Experimente

Zur Uberpriifung dieser Uberlegungen wurden fol-
gende Experimente durchgefiihrt: Ein Rubinlaser (Ru-
binstab 3" x1/4” achsensymmetrisch durch rotations-
elliptisches Pumpspiegelsystem 1 beleuchtet) wurde

a) mit einem Farbstoffschalter,

b) mit einer Pockels-Zellle,

¢) mit einer Kombination aus beiden
giitegeschaltet, wobei die Resonatorldnge variiert und
die Nahfeldverteilung sowie der zeitliche Verlauf der
emittierten Impulse beobachtet wurden. Damit in allen
Fidllen moglichst die gleichen Versuchsbedingungen
herrschten, wurde ein einheitlicher Aufbau verwendet
(vgl. Abb. 2), wobei im Fall a) die Pockels-Zelle span-
nungslos blieb, bzw. im Fall b) reines Losungsmittel
in die Farbstoffkiivette gegeben wurde.
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Abb. 2. Schematische Darstellung der experimentellen Anord-
nung. a) Beobachtung des Nahfeldes und des Zeitverlaufs des
Gesamtimpulses. b) Mit Blende zur Untersuchung des zeit-
lichen Emissionsverlaufs einzelner Filaments. R Rubinstab
3”X1/4”, P Polarisator, PZ Pockelszelle, FS Farbstoffschal-
ter, RR Resonanzreflektor, L geometrische Resonatorlénge,
F Graufilter, O Optik zur Nahfeldabbildung, PD Photodiode
F 4000 von ITT, T Oszillograph Tektronix 519.
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Als Farbstoff wurde Kryptocyanin gelést in Metha-
nol (Konzentration 3,1 ug/cm3®) verwendet. Bei einer
Schichtdicke von 6 mm ergab sich eine Anfangstrans-
mission von 16% bei der Wellenlinge des Rubinlasers.
Zur Realisierung der geforderten ,leichten optischen
Storung” des Resonators wurde ein Rubin minderer
Qualitdt verwendet.

4. MeBergebnisse und Diskussion

Die Abb. 3 a und 3 b zeigen das Nahfeld fiir den
Fall, daB nur der Farbstoffschalter eingesetzt wurde,
Abb. 3 ¢ zeigt das Nahfeld beim Schalten mit der
Pockels-Zelle. Man erkennt, dafl beim Einsatz eines
Farbstoffschalters als Giiteschalters ein Zerfallen des
Nahfeldes in einzelne Emissionsflecken auftritt, de-
ren Durchmesser mit wachsender Resonatorlidnge zu-
nimmt. Wird mit der Pockels-Zelle unter sonst glei-
chen Bedingungen geschaltet, tritt dieser Effekt nicht
auf.

10 D Réss, Appl. Opt. 3, 259 [1964].
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Abb. 3. Nahfeldaufnahmen. a) Farbstoffschalter, Lopt=440
mm; b) Farbstoffschalter, Lopt=1470 mm; c) Pockels-Zelle,
Lopt=440 mm.

Den gleichzeitig aufgenommenen zeitlichen Emis-
sionsverlauf des gesamten Querschnittes zeigt Abb. 4.
Man ersieht daraus, dal beim Auftreten von Fila-
ment-Moden (Resonatorldnge Lopi =440 mm) der
zeitliche Verlauf der Gesamtemission unregelmaflig
wird (Abb. 4 a). Die Detailstruktur der Impulse &n-
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dert sich dabei von Impuls zu Impuls vollig stati-
stisch.

4dc

Abb. 4. Zeitlicher Emissionsverlauf. a) Farbstoffschalter, Lopt

=440 mm; ZeitmaBstab 20 ns/Einheit. b) Farbstoffschalter,

Lopt=1470 mm; ZeitmaBstab 100 ns/Einheit. c¢) Pockels-

Zelle; ZeitmaBstab 20 ns/Einheit. Ordinate for a), b) und c)
ca. 1 MW/Einheit.

Im Fall eines langen Resonators (L,pt > 1200 mm)
zeigt sich im Nahfeld nur noch ein einziger Emis-
sionsbezirk (Abb. 3 b) ; gleichzeitig tritt hdufig eine
regelmifige Gesamtstruktur im Zeitverlauf des emit-
tierten Impulses auf (Abb.4b). Dies erklart sich
durch eine Phasenkopplung mehrerer axialer Moden,
die sich in bekannter Weise in einer gleichformigen
Modulation des Lichtimpulses duflert (vgl. z. B. 11).
Die Bedingung, daf} der Modulationsspitzenabstand
gleich der Umlaufzeit des Resonators ist, ist gut er-
fiillt. Der mit der Pockels-Zelle geschaltete Laser zeigt
dagegen unabhingig von der Resonatorlinge gleich-
méalige Emission iiber dem Querschnitt (Abb. 3 ¢)
und den iiblichen GauBlschen Zeitverlauf des Impulses
(Abb. 4 ¢).

Beim Schalten des Lasers mit einer Kombination
aus einem schwach konzentrierten Farbstoffschalter
(¢ = 1,2 ug/em®; Anfangstransmission 50% bei
6943 A) und einer Pockels-Zelle erfolgt unabhingig
von der Resonatorldnge gleichméflige Emission iiber
dem Querschnitt bei Gaullschem Zeitverlauf des Im-
pulses. Fir den kurzen Resonator (Lgp;=440 mm)
ergibt die Untersuchung des Frequenzspektrums mit
einem Fabry-Perot-Interferometer (Abstand zweier
Ordnungen 7,5 GHz; Auflésungsvermdgen 330 MHz)

11 P, W. SmrTH, Proc. IEEE 58, 1342 [1970].
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beim Schalten ohne Farbstoffschalter eine Gesamt-
bandbreite der Emission von 1,4 GHz (entsprechend
4 axialen Moden; vgl. Abb. 5 a). Beim kombinierten
Schalten mit Farbstoffschalter und Pockels-Zelle tritt
nur noch ein axialer Mode auf (Bandbreite kleiner

als das Auflosungsvermégen des Fabry-Perot-Inter-
ferometers; vgl. Abb. 5b).

5b S5a

Abb. 5. Frequenzspektrum der Emission. a) Nur mit Pockels-

Zelle geschaltet; b) mit Pockels-Zelle und Farbstoffschalter

geschaltet. Lopt=440 mm. Abstand zweier Ordnungen 7,5
GHz; Auflosungsvermogen 330 MHz.

Da die rdumliche Emissionsverteilung im Filament-
betrieb iiber langere Zeit konstant blieb, konnte mit
Hilfe einer Lochblende der zeitliche Impulsverlauf
einzelner Emissionspunkte untersucht werden (Abb.
2b). Dabei zeigten sich durchweg Impulse mit GauB-
schem Zeitverlauf. Auf Grund dieses Sachverhaltes
kann der unregelmifBige zeitliche Verlauf des Ge-
samtimpulses durch die Uberlagerung einzelner Fila-
ment-Moden erklart werden, wobei die Zahl der Mo-
den und ihre zeitliche Lage zueinander von Impuls
zu Impuls schwanken.

Aus dem bisher Beschriebenen geht hervor, dafl
beim Einsatz eines Farbstoffschalters als passiv wir-
kenden Giiteschalters ein Zerfall des einheitlichen
Nahfeldes in eine Anzahl kleiner Emissionsbereiche
auftreten kann und daf} dieser experimentelle Befund
mit den entsprechenden theoretischen Uberlegungen
in gutem Einklang steht. Beim praktischen Betrieb
eines auf diese Art giitegeschalteten Rubinlasers mit
den iiblichen Resonatorabmessungen (L,pt/a<<150)
kann es demnach zu einem Filament-Modenbetrieb
kommen, ohne daf} dieser Umstand im Fernfeld so-
fort erkennbar sein muf}, da die einzelnen Moden die
gleiche transversale Ordnungszahl und somit gleiche
Fernfeldverteilung haben und lediglich der Divergenz-
winkel zunimmt. Da nunmehr einzelne Bereiche des
aktiven Materials nicht mehr emittieren, nimmt die
gesamte Ausgangsleistung des Lasers ab. Dies wird
meist mit einer Erhohung der Pumpleistung kom-
pensiert, was aber auch zu einer — unter Umsténden
beachtlichen — Zunahme der Intensitéit in den Fila-
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ments fiihrt. Es treten dann Effekte wie die Bescha-
digung optischer Bauteile oder die Zersetzung des
Farbstofflosungsmittels auf, die Lichtintensititen von
mindestens 10° W/cm? erfordern 12, obwohl nur eine
mittlere Intensitdt von 107 bis 108 W/cm? im Reso-
nator festgestellt wird.

12 F. AUSSENEGG u. P. MOCKEL, in Vorbereitung.
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Auf Grund dieser Gegebenheiten erscheint eine
Kombination aus einem aktiven und einem passiven
Giiteschalter (vgl. Kap. 3, Punkt ¢) als zweckmiBig,
wenn bei einem Laser mit geringer Resonatorlidnge
auller einer hohen Ausgangsleistung auch die Selek-
tion eines einzigen longitudinalen Mode durch den
Farbstoffschalter gewiinscht wird.

Das Verhiltnis der Flufdichten thermischer und intermediirer Neutronen
in der Umgebung von Neutronenquellen im Wasser

H. J. BORTFELDT und M. MATZKE

Mitteilung aus der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt Braunschweig und Berlin

(Z. Naturforsch. 26 a, 1205—1209 [1971] ; eingegangen am 22. April 1971)

Measuring the cadmium-ratio as function of the distance from (a,n)-neutron sources in water
we found a clearly distinguishable maximum followed by a small decrease with increasing distance.
This behaviour can be explained by a calculation in diffusion approximation using special source

terms.
1. Einleitung

Zur Ermittlung der Quellstirke von Neutronen-
quellen nach der Fermischen Wasserbadmethode 173
muf} die rdumliche Verteilung der thermischen Neu-
tronenfluBdichte nach Westcott n{y,vy=@®u bekannt
sein. Diese wird nach dem sogen. Cadmium-Diffe-
renz-Verfahren ermittelt, wozu die Aktivierungs-
sonden sowohl ohne als auch mit Cadmium-Ab-
deckung am gleichen Ort bestrahlt werden. Der
Quotient aus den Sattigungsaktivitdten beider Son-
den wird Cadmium-Verhéltnis genannt.

Wegen der relativ geringen Fludichten, die von
radioaktiven Neutronenquellen (z. B. Ra-Be- oder
Am-Be-Quellen) im Wasser erzeugt werden, liefert
die Auswertung der Sondenmessung in gréfBeren
Abstinden von den Quellen besonders fiir die Cad-
mium-bedeckten Sonden zu grofle Unsicherheiten.
Man verzichtet deshalb dort meistens auf diese Mes-
sung und ermittelt die Flufidichte thermischer Neu-
tronen aus der Sattigungsaktivitat der nicht mit Cad-
mium abgedeckten Sonde und aus einem extrapolier-
ten Wert des Cadmium-Verhéltnisses. Dabei wird
vorausgesetzt, daf} sich in dem betreffenden Bereich
das Cadmium-Verhélinis nicht oder nur wenig mit
dem Abstand von der Quelle &ndert.

1 K. E. LArssoN, Ark. Fys. 7, 323 [1954].
2 C. PLANTA u. P. HuBkr, Helv. Phys. Acta 29, 375 [1956].

Diese Voraussetzung ist im allgemeinen dann gut
erfiillt, wenn die mittlere freie Weglange der pri-
méiren Neutronen mit Energien von einigen MeV
grof ist gegen die Diffusionslidnge der thermischen
Neutronen. In diesem Fall wird der rdumliche Ver-
lauf der Flufdichte der Neutronen im thermischen
und im Resonanzbereich fiir groBBere Abstande haupt-
sichlich durch die rdumliche Verteilung der Primar-
neutronen bestimmt. Das Cadmium-Verhaltnis sollte
in diesem Fall fiir Abstinde von der Neutronen-
quelle, die groB} gegeniiber der mittleren freien Weg-
lange sind, einen konstanten Wert erreichen.

Wir haben im Rahmen von Quellstirkemessungen
den Verlauf des Cadmium-Verhiltnisses im Wasser
fiir groere Abstinde von (a,n)-Neutronenquellen
untersucht. Es zeigte sich, dal das Cadmium-Ver-
héltnis mit zunehmender Entfernung zunichst — wie
zu erwarten — ansteigt, dann aber fir grofere Ab-
stinde schwach abfillt, bis es schlielich einen kon-
stanten Wert erreicht. Ein solcher Abfall kann nach
der einfachen Gruppendiffusionstheorie mit zwei
oder drei Energiegruppen nicht erwartet werden,
wenn man die FluBdichte ¢, der Quellneutronen
— wie es in der Diffusionstheorie iiblich ist — als
@y ~exp{ —r/L,}/r ansetzt, wobei r der Abstand
von der Quelle und L, die Diffusionslédnge der pri-

3 DE TROYER u. G. C. TAVERNIER, Bull. Acad. R. S. Belg.

A.
40, 150 [1954].



