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G. ZEIDLER

Forschungslaboratorium der Siemens AG, Miinchen

(Z. Naturforsch. 27 a, 1272—1277 [1972] ; eingegangen am 24. Juni 1972)

Thermal Resonator Effects in Organis Dye Lasers

Thermal resonator effects are studied in laser pumped organic dye lasers with the longitudinal
pumping arrangement. If the distribution of the pump light is a Gaussion, a diverging lens is in-
duced by the thermal gradient in the dye solution. This thermal lens was compensated by using a
suitable resonator set-up with an adjustable telescope. Divergence and bandwidth of the tunable
laser were reduced considerably by using the proper compensation. If the angular position of the
pump beam is shifted, the axes of laser resonator and thermal lens are different, causing beam
deflection and wavelength shifting of the output laser beam. Therefore, high stability and mode
purity of the pump laser is important to get a well defined output laser beam.

1. Einleitung

In allen Lasermedien wird der Laserproze von
einem Wirmeumsatz begleitet, der wegen der Ab-

hiingigkeit der Brechzahl des Mediums von der Tem-

peratur zu einer mehr oder weniger stark ausge-
prigten Beeinflussung des optischen Resonators
fiihrt. Der Brechungsindex organischer Losungsmit-
tel hiingt relativ stark von der Temperatur ab. Es
ist also bei organischen Farbstofflasern, auch bei
kleinen Pumpenergien und somit bei geringem Ener-
gieumsatz in der Farbstofflosung, mit einer Stérung
des optischen Resonators zu rechnen. Dieser Effekt
wird wesentlich beeinflult von der rdumlichen Ver-
teilung des pro Volumen absorbierten Pumplichtes,
ist also abhingig von der anregenden Lichtquelle
und von der Fokussierung des Pumplichtes in die
Laserkiivette.

Bei einem abstimmbaren Farbstofflaser, der mit
einer Blitzlampe angeregt wurde, wurden die Aus-
wirkungen der thermischen Resonatoreffekte auf Di-
vergenz und Bandbreite der Emission in ' 2 beschrie-
ben. In der vorliegenden Arbeit sollen die Resona-
torstorungen experimentell und theoretisch unter-
sucht werden, wie sie bei Farbstofflasern auftreten,
die lings ihrer Achse durch einen Pumplaserstrahl
angeregt werden. Diese ,longitudinale Anregungs-
art ist besonders wichtig, da sie wegen des hohen
Wirkungsgrades in jiingster Zeit den kontinuierli-
chen Betrieb organischer Farbstofflaser ermaoglichte 3
und iiberhaupt gut geeignet ist, Farbstofflaser mit
anderen Hochleistungslasern anzuregen.

Die Analyse wird sich besonders mit den fiir die
Anwendung wichtigen Kenngroflen der Laserstrah-
lung, Divergenz und Bandbreite, befassen. Die ex-

perimentellen Ergebnisse sollen mit den Aussagen
einer geometrisch optischen Rechnung verglichen
werden.

2. Longitudinale Pumpanordnung

Bei allen Messungen wurde die Farbstofflssung
(Rhodamin B in Athanol) mit der Emission eines in
seiner Strahlungsfrequenz verdoppelten YAG : Nd3*-
Riesenimpulslasers angeregt. Dieser Laser arbeitet mit
einer Wiederholfrequenz von 50 Hz, liefert bei einer
Wellenldnge von 4=0,53 um eine Spitzenleistung von
50 kW bei einer Impulshalbwertsbreite von 20 ns. Der
Resonator war so dimensioniert, da} dieser Laser nur
im Grundmodus oszillierte, die Strahlung hatte also
eine Querschnittsverteilung, die recht genau einer GauB-
Funktion entsprach. Die Bandbreite des YAG : Nd3-
Lasers war durch einen speziellen Resonanzreflektor ¢
auf unter 1 GHz eingeschrinkt, so daBl auch der zeit-
liche Verlauf des Laserimpulses durch eine glatte
Glockenkurve ohne nennenswerte Kurzzeitschwankun-
gen gegeben war. Die Spitzenleistung schwankte von
Impuls zu Impuls in einem MeBintervall von etwa
1/2 Stunde um *10%.

Diese wohldefinierte Laserstrahlung wurde mit einer
langbrennweitigen Linse in die Farbstoftkiivette fokus-
siert. Diese Laserkiivette war Teil eines abstimmbaren
Farbstofflasers, dessen prinzipieller Aufbau in Abb. 1
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Abb. 1. Aufbau des organischen Farbstofflasers.
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zu sehen ist. Das Pumplicht wurde durch einen di-
elektrischen Spiegel eingestrahlt, dessen Reflexions-
faktor eine stark ausgepridgte Kante hatte, so daB fiir
die Pumpstrahlung bei 0,532 um ein kleiner Reflexions-
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faktor, fiir die Laserstrahlung bei 0,6 u ein hoher Re-
flexionsfaktor wirksam war. Als Auskoppelspiegel wur-
den in der iiblichen Weise ! Reflexionsgitter verwendet.
Zur Strahlaufweitung war ein Teleskop im Resonator
vorgesehen, das einerseits die Divergenz am Gitter und
somit die Bandbreite der Emission verkleinerte, ande-
rerseits durch ein Verstellen des Linsenabstandes eine
Kompensation der thermisch induzierten Resonatorsto-
rungen erlaubte.

3. Brechungsindexverteilung in der Farbstoff-
losung

Im Aufbau nach Abb. 1 wird die Farbstoffkiivette
langs der Resonatorachse durch einen Pumpstrahl
mit GauBlscher Querschnittsverteilung angeregt. Die
pro Volumen absorbierte Pumpenergie und die dar-
aus resultierende Temperaturerhéhung pro Impuls
folgt dann ebenfalls einer Gau3-Funktion:

AT = ATy e=Fo"- =22 , (1)

Es bedeuten: z eine Koordinate in Resonatorldngs-
richtung, z eine Koordinate in radialer Richtung,
a die Absorptionskonstante der Losung, f die ra-
diale Ausdehnung des Temperaturprofiles, 47T, die
a, f und der Pumpenergie proportionale Ubertem-
peratur in der Resonatorachse.

Die Konzentration der Losung war so gewihlt,
dal das Pumplicht liangs der z-Achse nach etwa
40 mm auf 1/e abgefallen war (a=1/40 mm™!).
Da nur 10 mm lange Kiivetten verwendet wurden,
kann der Gradient in z-Richtung gegeniiber dem in
radialer Richtung vernachléssigt werden.

Weiterhin wird fiir die folgende Rechnung die
GaulB}-Funktion in der Umgebung der Laserachse
durch eine Parabel angendhert:

AT ~ AT, (1 — B22). (2)

Die Temperatur nimmt von der Laserachse aus-
gehend mit zunehmendem Radius ab. Der Bre-
chungsindex nimmt, wegen On/dr<0 in dieser
Richtung zu:

n=ny(1+4|9n/3r|BATy22) =ny(1+ dx2). (3)

4. Strahlengeometrische Theorie

Die Lichtstrahlen in einem Medium mit in radia-
ler Richtung quadratisch abnehmendem Brechungs-
index wurden in 5 berechnet. Ein Stiick dieses Me-
diums wirkt als Sammellinse. Diese Sammellinsen-
wirkung kennzeichnet die Emission von Festkorper-
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lasern. Zum Beispiel wurde dies in &7 am Verhal-
ten eines kontinuierlich gepumpten Rubinlasers und
in 8 am kontinuierlichen YAG : Nd3*-Laser nachge-
wiesen.

Im Gegensatz zu diesen Festkorperlasern nimmt
beim hier beschriebenen Farbstofflaser der Bre-
chungsindex mit dem Radius zu (3). Die Licht-
strahlen werden also nicht durch eine Sammelwir-
kung zur Achse hin gebrochen, sondern sie werden
zerstreut.

Die Berechnung der Strahlwege kann in Analogie
zur Rechnung in ® durchgefiihrt werden. Wegen des
positrven Vorzeichens in (3) erhilt man anstatt der
trigonometrischen Funktionen in 3 jetzt Exponential-
funktionen und die daraus gebildeten Hyperbel-
funktionen.

Die allgemeine Losung fiir die Strahlwege in
einem Medium nach (3) lautet

z=2y-cosh Vd z+ (z,//Vd) sinh Vd z. (4)

Hierbei bedeutet z, die Koordinate dieses Strahles
bei z=0 und z,” die entsprechende Steigung.

Fillt ein zur z-Achse paralleles Strahlenbiindel
(xy =0) auf dieses Medium (Ausdehnung von z=0
bis z=L), so werden diese Strahlen im Medium
entsprechend cosh V/d z auseinanderlaufen. Berech-
net man die Tangentenschar der aus dem Medium
austretenden Strahlen, so sieht man, daB diese die
z-Achse im gleichen Punkt schneiden, der somit als
virtueller Brennpunkt einer entsprechenden Zer-
streuungslinse aufgefa3t werden kann (Abbildung 2).
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Abb. 2. Aufweitung eines parallelen Strahlenbiindels durch
ein Stiick eines von z=0 bis z=L ausgedehnten inhomogenen
Mediums.

Beriicksichtigt man die Brechung beim Austritt
aus dem Medium, so wird die Brennweite

f=_n—ll/dctanh VdL. (5)

Die Theorie eines optischen Resonators, der ein
Stiick eines solchen Mediums enthilt, kann also im
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Rahmen der geometrisch optischen Naherung we-
sentlich vereinfacht werden.

Sind im Resonator noch Kugelspiegel und Linsen
vorhanden, so wird die Zerstreuungslinse des Laser-
mediums mit diesen zusammen nach den bekannten
Transformationsgesetzen ? verarbeitet, um den dqui-
valenten, konfokalen Resonator mit seiner bekann-
ten Feldverteilung zu erhalten.

5. Resonator des abstimmbaren Lasers

Die Auswirkungen dieser thermisch induzierten
Zerstreuungslinse wurden am Verhalten des in Ab-
bildung 1 beschriebenen Resonators eines abstimm-
baren Farbstofflasers untersucht. Beim Reflexions-
gitter ist die Bandbreite des reflektierten Lichtes
der Divergenz proportional. Das Teleskop in Abb. 1
verringert die Divergenz der Strahlung am Gitter
um die Teleskopvergroflerung. Ist keine Linsen-
wirkung in der Kiivette vorhanden, so muf} das
Teleskop auf Unendlich eingestellt werden. Wird
dagegen in der Kiivette eine Zerstreuungslinse durch
den Pumpprozel} erzeugt, so muf} das Teleskop de-
fokussiert werden, um wieder die kleinstméogliche
Divergenz und somit die kleinste Linienbreite zu er-
zeugen (Abbildung 3).

Abb. 3. Kompensation der thermisch induzierten Zerstreuungs-
linse durch Verstellen des Teleskops.

Die Divergenz am Gitter kann mit Hilfe der be-
kannten Transformationsgesetze Gaullscher Strahlen
berechnet werden®. In der Gegend des linken, ebenen
Spiegels tritt eine Strahltaille auf, die durch die ther-
mische Zerstreuungslinse der Farbstoffkiivette und
durch die 1. Teleskoplinse in das Inne des Teleskops
abgebildet wird (Abbildung 3). Diese Taille mit dem
Fleckradius w; wird durch die zweite Teleskoplinse
in die (auBlerhalb des Resonators liegende) Taille
mit dem Fleckradius w, transformiert. Es gilt fir
den Grundmodus

1 /1 AR W ETTAY
we—l/w12(1— fz) ¥ fzz( A ) ’ B}
Durch diese vergroflerte Taille wird zufolge

@ =12/nw, die Fernfelddivergenz der am Gitter
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austretenden Welle bestimmt. Mit
fo—ds=L—Lo+f —d;

folgt also
A L =
e

(La-L+dy-f)2+ (52, @
wobei L., =f; +/, der Hauptebenenabstand des auf
Unendlich fokussierten Teleskops ist.

Dieser Zusammenhang wurde experimentell nach-
gepriift. In der Anordnung nach Abb. 3 wurde die
Teleskopldange L durch Verschieben der 2. Linse
verdndert. Das Ergebnis dieses Experiments ist in
Abb. 4 aufgetragen. Die Divergenz 27 zeigt als
Funktion der Teleskopverstellung L — L., den durch
Formel (7) geforderten Hyperbelzusammenhang.
Die minimale Divergenz tritt nicht fir L= L., auf,
sondern das Teleskop mul auf Grund der thermi-
schen Zerstreuungslinse defokussiert werden, um
die optimale Resonatorkonfiguration einzustellen.
Die minimale Divergenz tritt nach (7) fir dy=/,.
also fir L — L, =d;—f; auf. Dies ist nach Abb.4
fir L—L.,=7 mm der Fall. Daraus und aus der
Kenntnis der iibrigen Abmessungen laf3t sich die in
der Laserkiivette thermisch induzierte Brennweite |
abschétzen. Man erhilt etwa f = — 25 mm.

2 4 -4 0 L 8§ n

[l —=

118 mm ZIU

Abb. 4. Divergenz 2 ¥} und Bandbreite A» der Emission als
Funktion der Teleskopverstellung L—L .

In Abb. 4 ist weiterhin die im Experiment ge-
messene Bandbreite der Laseremission eingezeich-
net. Man sieht, da3 die Bandbreite, ebenso wie die
Divergenz, von der Teleskopdefokussierung ab-
hingt. Ein Vergleich der Melwerte mit den aus den
Gitterkonstanten (Blazewinkel und Strichzahl) und
der Divergenz berechneten Bandbreiten 10 zeigt wei-
terhin, daf} der Laser im ganzen vom Gitter erlaub-
ten Band emittiert. Dies ist auf die hohe Verstiarkung
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des Farbstofflasers zuriickzufiihren. Im Experiment
wurde zur Erzielung der maximalen Ausgangslei-
stung die Emission des Pumplasers mit einer lang-
brennweitigen Linse in die Kiivette fokussiert, so
daB in einem Faden von 0,2 mm Durchmesser eine
Pumpleistungsdichte iiber 100 MW/cm? auftrat und
die Kiivette trotz Brewster-Fenster knapp unterhalb
des Schwellbereiches fiir Superstrahlung betrieben
wurde. Eine Fernfeldanalyse zeigte, daf} der Farb-
stofflaser transversal im Grundmodus strahlte.

Diese Messungen zeigen also klar, dal nur durch
Kompensation der thermisch induzierten Zerstreu-
ungslinse die minimal mégliche Divergenz erreicht
wird und nur dann mit einem Gitter oder einem
Prisma als Abstimmelement die minimal mogliche
Bandbreite bei hoher Ausgangsleistung erreichbar
ist.

6. Stabilitat abstimmbarer organischer
Farbstofflaser

Bei allen Versuchen, abstimmbare organische
Farbstofflaser mit einer frequenzstabilen, schmal-
bandigen Emission aufzubauen, stellen sich prakti-
sche Schwierigkeiten ein.

Die Emissionslinie hiipft zum Teil von Impuls
zu Impuls und ist in ihrer Lage zeitlich instabil;
ahnliches gilt fiir das Fernfeld. Man kann mit der
oben entwickelten Theorie einen Teil dieser Stérun-
gen auf Instabilititen im Pumplicht zurtickfiihren:

Betrachtet man zum Beispiel einen ldngs der Achse
gepumpten Farbstofflaser, so wird die Lage der
Achse und die Grofle des sich ausbildenden ther-
mischen Gradienten von Schwankungen der Winkel-
verteilung und der Energie des Pumplasers abhéin-
gen. Gerade solche Schwankungen treten erfahrungs-
gemil in der Emission der zum Pumpen beniitzten
Riesenimpulslaser auf, wenn sie nicht besonderen
Kontrollen unterworfen werden.

Die Winkelverteilung schwankt teils auf Grund
der unterschiedlich anschwingenden transversalen
Moden, teils bei mechanisch geschalteten Riesen-
impulslasern (Drehspiegel) wegen mechanischer Re-
sonatorinstabilitaten. Der Zeitverlauf der Emission
ist bei der Beteiligung vieler Moden einer gewissen
Statistik unterworfen, wodurch die momentan zur
Verfiigung stehende Verstarkung von Impuls zu Im-
puls schwankt. Alle diese Instabilititen fithren zu
Schwankungen der thermisch beeinfluiten Brechungs-
indexverteilung und letztlich zu Instabilititen der
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Emission des Farbstofflasers. Schwankt zum Beispiel
die GroBe des thermischen Gradienten, so andert
sich nach (5) die Brennweite der thermischen Linse
und somit dndern sich die Parameter des dquivalen-
ten konfokalen Resonators. Dies fihrt zu einer Ver-
anderung von Modenzahl und Divergenz und des-
halb auch zu einer Verbreiterung oder Verschmale-
rung der Emissionslinie.

Schlimmer wirken sich Winkelschwankungen im
Pumpstrahl aus. Die Achse des thermischen Gradien-
ten und dessen Gestalt dndern sich relativ zur Laser-
achse. Die entstehende Laserstrahlung durchlauft
also die thermische Linse schrig und auBlerhalb der
Achse, was eine Winkelablenkung des Strahls und
somit am Wellenldngenselektor eine Verschiebung
der Emissionslinie bewirkt. Alle diese Instabilitdten
konnten im Experiment beobachtet und nur dadurch
(zum grofiten Teil) beseitigt werden, daf} ein moden-
reicher Pumplaser benutzt wurde. Mit diesem Laser
konnten die einzelnen Storeffekte getrennt und de-
finiert beobachtet werden:

a) Beim Erhohen der Pumpleistung im Laser nach
Abb. 1 stiegen Divergenz und Bandbreite der Emis-
sion erwartungsgemal an.

b) Genauer untersucht wurde die Variation der
Emission bei Verdnderung des Winkels der Pump-
strahlung relativ zur Laserachse. Experimentell wurde
dies durch definiertes Verkippen eines Ablenkpris-
mas erreicht. In Abb. 5 ist das Ergebnis zu sehen.
Die Lage der Linie verschiebt sich linear mit der
Verkippung des Pumpstrahls. Dies soll nun auch

1000 %
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Abb. 5. Verschiebung der Emissionsfrequenz um Ay ~ z’ (L)
mit der Richtung der Pumpstrahlung. Diese wird um z,” gegen
die Resonatorachse gekippt.
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aus der oben angefiihrten strahlenoptischen Theorie
hergeleitet werden. Die schrig laufenden Lichtstrah-
len sind durch die allgemeine Losung nach (4) be-
schrieben.

Durch Differenzieren erhilt man die Steigung der
Lichtstrahlen:

2’ (2) =x, Vd sinh (Vd z) +, cosh(Vd z). (8)

Bei einer festen Kiivettenlinge z=L gilt nach (8)
der lineare Zusammenhang

2’ (L) =c;+ 1, a3 9)

z, bestimmt den Winkel zwischen der durch die
Normale des Einkoppelspiegels festgelegten Laser-
achse und der Pumpstrahlung; =" (L) gibt den Aus-
trittswinkel aus der Farbstoftkiivette an, der schlie3-
lich zur Laseremission bei einer verschobenen Wel-
lenldnge fithrt. Beim Reflexionsgitter ist diese Ver-
schiebung der Winkeldnderung proportional, womit
der experimentelle Befund nach Abb. 5 geklart ist.

Besonders durch dieses Experiment wird die Be-
deutung der thermischen Resonatoreffekte in organi-
schen Farbstofflasern klar demonstriert. Eine in
Winkelverteilung und Frequenzspektrum stabile
Emission ist nur bei stabilen thermischen Verhalt-
nissen und somit bei stabiler Pumplichtverteilung
zu erwarten.

7. Thermische Summationseffekte

Bei den oben beschriebenen Versuchen wurde die
Farbstofflosung in einem geschlossenen Kreislauf mit
einer Pumpe umgewilzt. Die Stromungsgeschwindig-
keit war so hoch, da3 in den Impulspausen die Fliis-
sigkeitsmenge in der Kiivette ausgetauscht wurde.
Bei dieser Geschwindigkeit war die Stromung tur-
bulent, es konnten sich somit keine von auflen in
die Kiivette eingeschleppten Druck- oder Temperatur-
schichtungen stationér erhalten. Offensichtlich reicht
die in einem 20-ns-Pumpimpuls zugefithrte Pump-
energie aus, um den Brechungsindex zum Zeitpunkt
der Farbstofflaseremission, also im letzten Drittel
der Pumpimpulsdauer, merklich zu verdndern. Bei
kleiner werdender Stromungsgeschwindigkeit kommt
es zu einer starken Erhohung der thermischen Re-
sonatorstorung, die bei ruhender Fliissigkeit maxi-
mal wird. Dies ist dadurch zu erkldaren, dal durch
Summation das Temperaturgefélle so lange anwachst,
bis in der Impulspause die pro Impuls zugefiihrte
Warmemenge durch Warmeleitung und eventuell
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auch durch Konvektion abgefithrt wird. Dieses An-
wachsen der dadurch bedingten Resonatorstorung ist
in Abb. 6 gezeigt. Es wurde dazu die Divergenz
eines 10 mm langen Farbstofilasers mit schwach ge-
krimmten Spiegeln als Funktion der Zeit nach dem
Einschalten des mit 50 Hz pulsenden Pumplasers
gemessen.
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Abb. 6. Divergenz 2 ¢} eines Fliissigkeitslasers ohne Umwil-
zung als Funktion der Zeit ¢ nach dem Anschalten der Pump-
strahlung.
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Abb. 7. Laserfunktion in Plexiglas bei hoher Pumpstrahlungs-
dichte (160 MW/cm? Spitzenbelastung, 80 W/cm? Dauer-
belastung) ; 5 sec/E ; Impulsabstand 20 ms.

Ein irreversibler Summationseffekt wurde bei
Farbstofflasern in Plexiglas festgestellt. Bei hohen
Pumpleistungsdichten (Bereich 100 MW/cm?) und
50 Hz Folgefrequenz nimmt die Ausgangsenergie
dieser Laser schnell ab (Abbildung 7). Das Plexi-
glas weist hinterher eine lochartige Zerstorung auf.
In Athanollosungen des gleichen Farbstoffs konnten
thermische Zerstorungseffekte, auch bei lang an-
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dauernden Versuchen (107 Impulse), nicht beobach-
tet werden.

Dieser Unterschied weist darauf hin, da in Farb-
stofflasern mit ruhender Fliissigkeit die Konvektion
eine Rolle spielt. Eine weitere Bestitigung dieser
Annahme brachte eine Fernfeldbeobachtung bei die-
sen Farbstofflasern. Das Fernfeld ist in Richtung
der Schwerkraft auseinandergezogen. Bei steigender
Pumpleistung nimmt diese Verzerrung zu; bei Dre-
hung der Kiivette stellt sie sich schwankend auf die
neue Schwerkraftrichtung ein.
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8. Ergebnis
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