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Inhalt

C. Krinkel: Ytterbium-dotierte Borate und Vanadate mit grofier Verstdrkungsbandbreite als
aktive Materialien im Scheibenlaser

Gegenstand dieser Arbeit ist die Untersuchung der breitbandig emittierenden Y tterbium-
dotierten Borate LaSc3(BO3)4 (LSB) und CasYO(BO3); (YCOB) sowie der Vanadate YVOyq4
(YVO) und LuVO,4 (LuVO) in Hinblick auf ihren Einsatz als aktives Material im Scheibenlaser.

In den spektroskopischen Untersuchungen wurden die Lebensdauern des angeregten Zu-
standes von Yb>* in diesen Wirtsgittern mittels der Pinhole-Methode bestimmt. Fiir Yb:LuVO
wurde im Rahmen dieser Arbeit anhand der Analyse der bei tiefen Temperaturen aufgenomme-
nen Absorptions- und Fluoreszenzspektren erstmals die Lage der Stark-Niveaus bestimmt. Auf-
grund der hierbei gewonnenen Erkenntnisse erfolgte eine Neuinterpretation der Tieftemperatur-
Spektren von Yb:YVO. Mit den ebenfalls ermittelten Absorptionswirkungsquerschnitten wur-
den sowohl fiir die Vanadate als auch fiir die untersuchten Borate iiber die Reziprozitits-Re-
lation die Emissionswirkungsquerschnitte bestimmt. Die Resultate stehen in guter Ubereinstim-
mung mit den durch Einsetzen der experimentell bestimmten Lebensdauern in die Fiichtbauer-
Ladenburg-Gleichung ermittelten Werten.

Im Laufe dieser Arbeit konnte mit allen untersuchten Materialien erstmals Lasertétigkeit im
Scheibenlaseraufbau realisiert werden. Dabei wurden die bisher in der Literatur verzeichneten
Ausgangsleistungen durch die Anwendung dieses Laserkonzeptes teilweise um ein Vielfaches
tibertroffen. Die hochsten Ausgangsleistungen wurden mit 25 at.% Yb:LSB in a-cut Orientie-
rung erzielt. Unter einer Pumpleistung von 95 W konnten 40 W Ausgangsleistung realisiert wer-
den. Der maximale mit diesem Material erzielte differentielle Wirkungsgrad betrug 55%. Mit
15at.% Yb:YCOB in X-cut Orientierung wurden bis zu 26 W Ausgangsleistung unter 45 W
Pumpleistung, resultierend in einem sehr hohen optisch-optischen Wirkungsgrad von 58%, er-
zielt. Der differentielle Wirkungsgrad betrug hier 67%. Die mit den Vanadaten erzielten Laserre-
sultate blieben hinter diesen Werten zuriick. Dies ist auf eine unzureichende Kristallqualitidt und
sehr hohe Schwellpumpleistungen fiir den Laserbetrieb, die in der geringen Stark-Aufspaltung
dieser Materialien begriindet liegen, zuriickzufiihren. Mit 1,6 at.% Yb:YVO wurden 10 W Aus-
gangsleistung bei 43% differentiellem Wirkungsgrad erzielt, mit 1,5 at.% Yb:LuVO lagen die
maximale Ausgangsleistung bei 13,1 W und der differentielle Wirkungsgrad bei 51%. In beiden
Fillen betrug die eingestrahlte Pumpleistung etwa 40 W.

Weiterhin wurden Experimente zur spektralen Durchstimmbarkeit dieser Materialien im
Scheibenlaseraufbau durchgefiihrt. Die besten Ergebnisse wurden dabei mit Yb:LL.SB-Kristallen
erzielt. Bei einer Pumpwellenldnge von 973 nm konnte die Laserwellenlinge in einem spek-
tralen Bereich von 117 nm zwischen 988 nm und 1105 nm kontinuierlich durchgestimmt wer-
den. Uber einen Wellenliingenbereich von nahezu 70 nm lag die Ausgangsleistung dabei iiber
10 W bei einer Pumpleistung von 50 W. Auch mit Yb:YCOB konnte iiber 90 nm kontinuierliche
Durchstimmbarkeit bei hohen Ausgangsleistungen erzielt werden, wihrend die mit den Vana-
daten erzielten Resultate hinter den anhand der spektroskopischen Untersuchungen erwarteten
Werten zuriickblieben. Die Nutzbarkeit der grolen Verstarkungsbandbreite von Yb:LSB zur
Erzeugung kurzer Pulse wurde in Kooperation mit dem Max-Born-Institut in Berlin in ersten
Experimenten zum Modenkoppeln dieses Materials nachgewiesen. Die minimal erzielten Puls-
dauern von 58 fs gehoren zu den kiirzesten jemals mit Yb>*-dotierten Materialien realisierten.



Abstract

C. Krinkel: Ytterbium-doped Borates and Vanadates with large gain bandwidths as active media
in the thin-disk laser

The subject of this thesis is the examination of the broad-band emitting Y tterbium-doped
Borates LaSc3(BO3)4 (LSB) and Caz YO(BO3)3 (YCOB) as well as the Vanadates YVO4 (YVO)
and LuVO,4 (LuVO) with regard to their suitability as gain-materials in the thin-disk laser setup.

In this work extensive spectroscopic investigations have been carried out, including the de-
termination of the excited state lifetimes of Yb>* in these hosts applying the pinhole-method.
The Stark energy levels of the Yb>-ion in Yb:LuVO have been identified for the first time
by the analysis of low-temperature absorption and fluorescence spectra. Based on these results
the low-temperature spectra of Yb:YVO were reinterpreted. The emission cross sections for all
investigated materials were obtained from the knowledge about the Stark splitting of the ener-
gy levels and the measured absorption-spectra by implementing the reciprocity-relation. These
results are in good agreement with the emission cross sections calculated from the Fiichtbauer-
Ladenburg-equation using the experimentally determined lifetimes and fluorescence spectra.

For the first time laser operation was realized in the thin-disk laser setup with all examined
materials. In these experiments power-scaling was demonstrated for the investigated materials,
significantly exceeding previous results in the literature for the maximum laser output powers.
The highest output power was obtained with 25 at.% Yb:LSB in a-cut orientation: With 95 W of
launched pump power, 40 W of laser output power could be realized and slope efficiencies of up
to 55% were obtained. Using 15 at.% Yb:YCOB in X-cut orientation, 26 W of output power for
40 W of incident pump power were generated, resulting in a high optical-to-optical efficiency
of 58%, while the slope efficiency reached 67%. The results for the Yb>T-doped Vanadates fell
short of these values owing to insufficient crystal quality and compared to the Borates much
higher lasing thresholds in this setup. Those high lasing-thresholds can be explained by the low
Stark splitting of the Yb>T-manifolds in these hosts. In the case of 1.6at.% Yb:YVO, 10 W of
output power with a slope efficiency of 43% was obtained. An output power of 13.1 W with a
slope efficiency of 51% was reached with 1.5 at.% Yb:LuVO. In both cases the launched pump
power was about 40 W.

Furthermore, spectral tuning experiments were performed in the thin-disk laser setup. The
best results were obtained with Yb:LSB, which demonstrated an extremely broad continuous
tuning range of 117 nm bandwidth in the spectral range from 988 nm to 1,105 nm at a pumping
wavelength of 973 nm. With 50 W of incident pump power the output power exceeded 10 W
covering a wavelength range of almost 70 nm. A tuning range of more than 90 nm at high output
powers was achieved with Yb:YCOB, whereas the tunability of the Yb>*-doped Vanadates fell
short of the values estimated from the spectroscopic properties.

In cooperation with the Max-Born-Institut in Berlin, the broad amplification bandwidth of
Yb:LSB was exploited in first modelocking-experiments. The obtained pulse lengths of 58 fs
are among the shortest that have ever been realized with Yb3*-doped materials.
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1 Einleitung

1.1 Motivation

Laser mit hohen Ausgangsleistungen finden insbesondere in der Materialbearbeitung, wo sie
beispielsweise zum Schweillen, Schneiden, Bohren oder zur Oberflachenstrukturierung einge-
setzt werden konnen, Anwendung. Aber auch in vielen anderen Bereichen besteht Nachfrage
nach Hochleistungslasern: In der Grundlagenforschung ermoglichen sie den Zugang zu Ener-
giedichten, die auf andere Weise kaum erreicht werden konnen und gelten als mogliche Ener-
giequellen zum Auslosen einer Kernfusion. In der Dentalmedizin werden gepulste Laser mit
hohen Pulsenergien unter anderem zum Abtrag von karidser Zahnsubstanz verwendet. Gerade
in der Materialbearbeitung wurden dabei bis vor einigen Jahren hauptsédchlich CO,-Laser ein-
gesetzt. Diese haben jedoch den grolen Nachteil, dass es fiir die emittierte Wellenlidinge von
etwa 10 um keine ausreichend dimpfungsarmen Materialien gibt. Aus diesem Grund kann die
Strahlung nicht in Fasern gefiihrt werden und muss iiber aufwindige Spiegelanordnungen zum
Werkstiick gefiihrt werden.

Vor diesem Hintergrund wurden in der Vergangenheit verschiedene Konzepte entwickelt, um
die Ausgangsleistung von Festkorperlasern mit Emissionswellenldngen im nahen Infrarotbe-
reich zu skalieren. Der Bedarf an geeigneten Pumpquellen wurde fiir viele Anwendungen durch
die in den letzten 15 Jahren rapide Weiterentwicklung von Hochleistungslaserdioden gedeckt.
Diese sind jedoch aufgrund ihrer begrenzten Strahlqualitét selbst ungeeignet fiir die meisten der
obengenannten Anwendungen. Eine weitere grole Herausforderung bei der Entwicklung von
Hochleistungslasern besteht im effizienten Abtransport der prinzipiell unvermeidbaren Verlust-
wirme. Eine unzureichende Wirmeabfuhr fiihrt zur Erwdrmung des aktiven Mediums und iiber
die Ausbildung einer thermischen Linse im Lasermedium oder spannungsinduzierte Doppelbre-
chung in vielen Fillen zu einer dramatischen Verschlechterung von Effizienz und Strahlqualitiit.
Im Extremfall kann es durch starke Verspannungen oder das Erreichen des Schmelzpunktes zu
einer Zerstorung des Lasermediums kommen.

Um die Wirmeabfuhr zu optimieren, liegt es nahe, das Verhiltnis von Oberfliche zu Vo-
lumen zu vergroBern. Einige der zu diesem Zwecke entwickelten Konzepte zur Leistungsska-
lierung von Festkorperlasern bei effizienter Warmeabfuhr sind in Abb. 1.1 dargestellt. Dabei
stellt keines der im Folgenden kurz vorgestellten Konzepte ein universell einsetzbares System
dar, welches fiir jede Art von Anwendung die optimalen Eigenschaften aufweist.

Mit einer stabformigen Geometrie des Lasermediums (Abb. 1.1 oben links) ist es moglich,
mehrere Kilowatt an Ausgangsleistung zu generieren [Bru05]. Allerdings ist die Strahlqualitét
begrenzt, da durch Wiarmeabfuhr iiber die Mantelflache des Stabes stets ein Warmegradient in
radialer Richtung entsteht, der die Ausbildung einer thermischen Linse begiinstigt.

Eine plattenformige Geometrie (engl. “slab”) des aktiven Mediums (Abb. 1.1 oben rechts)
ermoglicht eine sehr effiziente Wirmeabfuhr tiber die Seitenflachen. Auch das optische Pumpen
kann iiber diese Seitenflichen erfolgen, was besonders fiir blitzlampengepumpte Systeme einen
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Abbildung 1.1: Schematische Darstellung verschiedener Laserkonzepte fiir hohe Ausgangsleistungen mit unter-
schiedlichen Geometrien des aktiven Mediums zur Verbesserung der Wirmeabfuhr aus dem aktiven Medium.

groBen Vorteil darstellt. Um thermische Effekte im aktiven Medium zu unterdriicken, muss des-
sen Linge in dieser Dimension jedoch so gering wie moglich gehalten werden, wodurch die
Absorptionseffizienz beschriankt ist. Pumpen von der Stirnseite fiihrt hingegen aufgrund der
inhomogenen Verteilung der Pumpleistung zu einem Gradienten der Temperatur entlang der
Lingsachse. Dennoch sind mit diesem Konzept bei relativ guten Strahlqualitidten Ausgangslei-
stungen von 5 kW und mehr realisierbar [Las05]; theoretische Modellierungen gehen sogar von
mehr als 100 kW aus [Rut00].

Ein sehr effizientes und fiir kommerzielle Anwendungen bereits weitverbreitetes Verfahren
zur Erzeugung von sehr hohen Ausgangsleistungen bei guten Strahlqualititen ist die Verwen-
dung von seltenerddotierten optischen Fasern. In diesen erfolgt die Kiihlung iiber die gesamte
Mantelfliche. Um die Anforderungen an die Strahlqualitdt der verwendeten Pumpquellen zu
verringern, wird dabei hiufig nicht direkt in das eigentliche optisch aktive Medium von teils
nur einigen Mikrometern Durchmesser eingekoppelt, sondern wie in Abb. 1.1 unten rechts an-
gedeutet in ein das aktive Medium umgebendes Mantelvolumen (engl. “cladding”). Dennoch
sind die Anforderungen an die Pumpquellen fiir Faserlaser in der Regel vergleichsweise hoch.
Systeme, die auf diese Weise maximale Ausgangsleistungen von mehreren 10 kW und 2 kW bei
beugungsbegrenzter Strahlqualitit erzeugen, sind heutzutage jedoch bereits kommerziell erhélt-
lich [TPGO8]. Nachteile von Faserlasern ergeben sich aus der grolen Linge des aktiven Medi-
ums, durch welche bei sehr hohen Intensititen — wie sie unter anderem im gepulsten Betrieb
auftreten — nichtlineare Effekte einen groeren Einfluss haben als in den wesentlich kiirzeren
Volumenkristallen. Auch fiir polarisierte Laseremission bei hohen Ausgangsleistungen sind Fa-
serlaser nur bedingt geeignet, da der Polarisationszustand des emittierten Lichtes hdufig sehr
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empfindlich auf Temperaturdnderungen und Verbiegung der Faser reagiert.

Ein weiteres, verglichen mit den bisher vorgestellten Geometrien relativ junges Konzept
stellt der 1994 von A. Giesen und seinen Mitarbeitern am Stuttgarter Institut fiir Strahlwerkzeu-
ge entwickelte Scheibenlaserautbau [Gie94] (Abb.1.1 unten links) dar. In diesem Aufbau wird
eine diinne Scheibe als aktives Medium verwendet, deren Riickseite hochgradig verspiegelt fiir
Pump- und Laserwellenlinge ist. Die Wirmeabfuhr erfolgt {iber diese verspiegelte Riicksei-
te, so dass ein nahezu ausschlieBlich eindimensionaler Warmegradient entlang der Laserachse
vorliegt und die Strahlqualitit wesentlich geringer als bei anderen Laserkonzepten durch die
Ausbildung einer thermischen Linse oder Depolarisationsverluste beeinflusst wird. So konnen
mit dieser Anordnung auf einfache Weise Ausgangsleistungen von mehreren hundert Watt bei
beugungsbegrenzter Strahlqualitit realisiert werden. Durch die VergroBBerung des Pumpstrahl-
durchmessers und der Lasermode auf dem Kristall ldsst sich die Ausgangsleistung skalieren.
Bisher wurden unter Verwendung einer Scheibe in diesem Aufbau 5,3kW Ausgangsleistung
erzielt. Durch Einsatz mehrerer im Resonator nacheinander durchlaufener Scheiben konnte die
Ausgangsleistung sogar auf nahezu 10 kW gesteigert werden, wobei davon auszugehen ist, dass
auch diese Werte in Zukunft noch tibertroffen werden konnen [GieO7a]. Die Effizienz dieses
Systems ist dabei verglichen mit anderen Laserkonzepten relativ hoch, da durch mehrfaches
Hindurchfiihren der Pumpstrahlung durch das aktive Medium trotz dessen geringer Ldnge ein
sehr grofler Anteil der Pumpleistung absorbiert wird.

Der bei Weitem grofite Teil der Untersuchungen an diesem Laseraufbau wurde bisher mit
Yb>*+:Y3Al5015 (kurz Yb:YAG) als aktivem Material betrieben. Dabei ist dreiwertiges Ytter-
bium aufgrund des einfachen Energieniveauschemas und des niedrigen Quantendefektes ein
laseraktives Ion, das prinzipiell sehr gut fiir effiziente Lasersysteme bei hohen Leistungen ein-
setzbar ist. Auch YAG ist als Wirtsmaterial fiir Hochleistungsanwendungen aufgrund seiner
vorteilhaften thermomechanischen Eigenschaften gut geeignet. Mit dieser Kombination wurden
bisher Effizienzen von bis zu 65% in Bezug auf die eingestrahlte Leistung realisiert. Wihrend
die Eigenschaften von Yb:YAG in Bezug auf die reine Skalierung der Ausgangsleistung bei
hohen Effizienzen also offensichtlich ausgezeichnet sind, weist dieses Material aufgrund seiner
vergleichsweise geringen Verstirkungsbandbreite Schwéchen in einigen anderen Anwendungs-
bereichen auf.

Eine grofle Verstirkungsbandbreite ist beispielsweise unabdingbar fiir breitbandig spektral
durchstimmbaren Laserbetrieb. Durchstimmbare Laser finden unter anderem in der hochauflo-
senden Spektroskopie und Nachrichteniibertragung ihre Anwendungen. Im frequenzverdoppel-
ten Betrieb eroffnet sich gerade unter Verwendung von trivalentem Ytterbium als Laserion der
unter anderem fiir Displayanwendungen interessante Bereich um 500 nm bis 550 nm im griinen
sichtbaren Spektralbereich. Bei hohen Ausgangsleistungen und guter Strahlqualitit ist selbst die
vierte Harmonische der Grundwelle mit verniinftiger Effizienz erzeugbar [Siid0O8]. Auch hier
eroffnet die spektrale Durchstimmbarkeit den Zugang zu ausgewihlten Wellenlidngen wie bei-
spielsweise der zur Laserkiihlung von Antiwasserstoff benotigten Quecksilber-Anregungslinie
bei 253,7 nm [Sch07].

Eine besondere Bedeutung hat eine grofle Verstiarkungsbandbreite fiir die Erzeugung ultra-
kurzer Laserpulse im Subpicosekundenbereich. Die minimal realisierbare Pulsldange ist iiber die
Unschirferelation durch die Bandbreite der Verstiarkung limitiert. Typische Anwendungen fiir
kurze Laserpulse mit hohen Pulsenergien sind in der Mikromaterialbearbeitung zu finden, wo
beispielsweise beim Bohren aufgrund der hohen Pulsleistungen das abgetragene Material nicht
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wie im Dauerstrichbetrieb aufschmilzt, sondern instantan verdampft und abgetragen wird, wo-
durch ein priziseres Arbeiten ermoglicht wird. Und auch in der bereits erwihnten Zahnmedizin
wird durch die Verwendung sehr kurzer Laserpulse ein Autheizen der Zahnsubstanz verhindert.
In der Spektroskopie werden Laser mit kurzen Pulsdauern zur Untersuchung von Prozessen,
welche auf sehr kurzen Zeitskalen stattfinden, eingesetzt.

Das Scheibenlaserkonzept hat sich in den letzten Jahren auch als exzellent geeignet zur Ska-
lierung der Ausgangsleistung im mittels eines sittigbaren Halbleiterspiegels modengekoppelten
gepulsten Betrieb erwiesen (engl. SESAM-modelocking von semiconductor saturable absor-
ber mirror [Kel03]). Mittlere Leistungen von 80 W [Bru04] und Pulsenergien von iiber 20 uJ
[NeuO9] konnten bisher erreicht werden. Aufgrund der geringen Verstirkungsbandbreite sind
jedoch die kiirzesten bisher mit Yb:YAG im Scheibenlaser realisierten Pulsdauern von 705 fs
mit anderen Materialien wie Yb:KYW (240 fs [Bru02]) bereits deutlich unterboten worden.

Aber auch viele weitere Yb>*-dotierte Wirtsmaterialien erlauben im konventionellen longi-
tudinal gepumpten Resonator die Erzeugung wesentlich kiirzerer Pulse, als dies mit Yb:YAG
der Fall ist. Eine Auflistung einiger dieser Materialien findet sich in Tab. 1.1.

Eine groBe Verstarkungsbandbreite ist jedoch in vielen Féllen auf eine inhomogene Verbrei-
terung der spektroskopischen Banden zuriickzufiihren. Diese beruht auf einer zunehmenden
Unordnung des Wirtsgitters, welche sich in vielen Féllen negativ auf die thermomechanischen
Eigenschaften dieser Materialien auswirkt. Daher weisen die wenigsten dieser Materialien kri-
stallographische Eigenschaften auf, die sie auf den ersten Blick fiir die Erzeugung sehr hoher
Ausgangsleistungen geeignet erscheinen lassen. Ziel dieser Arbeit ist daher die Untersuchung
von Materialien, die trotz einer grofen Verstiarkungsbandbreite fiir die Skalierung der Aus-
gangsleistung im Scheibenlaser geeignet erscheinen und damit fiir die Erzeugung von mog-
licherweise noch kiirzeren Pulsen als mit Yb:KYW bei hohen mittleren Leistungen in Frage

Lasermaterial ~ Strukturformel Bandbreite Minimale Methode Quelle
(nm) Pulsdauer (fs)
Yb:YAG* Yb:Y3Al504; 6,3 340 SESAM  [Kel96]
Yb:YCOB Yb:Cay YO(BO3)3 ~50 210 SBR [Val00]
Yb:KGW Yb:KGd(WOy,), ~25 100 SESAM  [Pau(4]
Yb:GdCOB Yb:GdCa;O(BO3)3 44 90 SESAM  [Dru00Ob]
Yb:NGW Yb:NaGd(WOy4); 51 75 SESAM  [Riv05]
Yb:KYW Yb:KY(WOy4); ~25 71 Kerr [LiuO1]
Yb:BOYS Yb:Sr3Y(BO3)3 60 69 SESAM  [Dru(2a]
Yb:LuO Yb:Lu;03 ~30 65 Kerr [TokO8]
Yb:YVO Yb:YVOy, 21 61 Kerr [Lag05]
Yb:LuVO Yb:LuVOy4 22 58 SESAM  [Riv06]
Yb:Phosphatglas 70 58 SESAM [Ho6n99b]
Yb:NYW Yb:NaY(WOy); 47 53 SESAM  [Riv07a]
Yb:CALGO  Yb:CaGdAlO, ~70 47 SESAM  [Zao06]

Tabelle 1.1: Auflistung einiger Yb>*-dotierter Materialien mit denen bereits kiirzere Pulse als mit Yb:YAG de-
monstriert wurden. Die unter ‘Methode’ aufgefiihrten abkiirzenden Schreibweisen bedeuten: SESAM = Sittigbarer
Halbleiterspiegel [Kel96], SBR = Sittigbarer ionenimplantierter Bragg-Reflektor [Dru02b], Kerr = Kerr-Linsen-
Effekt [Bra92].

* Abseits der zentralen Wellenlange wurden auch mit Yb: YAG bereits Pulse von 100 fs Dauer erzielt [UemO8].
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kommen.

Von den in Tab. 1.1 aufgefiihrten Materialien wurde daher neben den Seltenerd-Vanadaten
Yb:YVO und Yb:LuVO, deren Eignung fiir den Hochleistungsbetrieb schon bei Dotierung mit
Nd3* bewiesen wurde (vgl. z. B. [McDO07]) das Borat Yb:YCOB, welches undotiert als Ver-
dopplerkristall fiir hochenergetische Pulse im Mercury-Projekt des Lawrence Livermore Na-
tional Laboratory eingesetzt wird [Fei06] und anhand der spektroskopischen Daten prinzipiell
ebenso kurze Pulse wie das eng verwandte Yb:GdCOB ermoglichen sollte, ausgewihlt. Neben
den genannten Materialien wurde ein weiteres Borat, Yb:LaSc3(BO3)4, welches am Institut fiir
Laser-Physik im Rahmen der Diplomarbeit von J. Johannsen [Joh04] bereits durch seine unge-
wohnlich breiten Emissionsbanden auffiel und auch bei hohen Pumpleistungen im konventio-
nellen longitudinal gepumpten Resonator noch keine thermische Degradation aufwies, ausge-
wihlt. Bei all diesen Materialien handelt es sich im Gegensatz zu Yb:YAG um nicht-kubische
Systeme.

1.2 Gliederung der Arbeit

In der vorliegenden Arbeit werden die Yb*-dotierten Lasermaterialien Lanthan-Scandium-
Borat (LSB), Yttrium-Calcium-Oxyborat (YCOB) sowie Yttrium- und Lutetium-Vanadat (YVO
bzw. LuVO) auf ihre Eignung als aktive Materialien fiir den breitbandig spektral durchstimm-
baren Betrieb bei hohen Ausgangsleistungen im Scheibenlaser untersucht. Mit dem sehr viel-
versprechenden Material Yb:LSB wurden weiterhin in Zusammenarbeit mit dem Max-Born-
Institut in Berlin Experimente zur Erzeugung kurzer Pulse im konventionellen longitudinal ge-
pumpten Resonator durchgefiihrt.

Nachdem im Kapitel 2 die theoretischen Grundlagen fiir das Verstdndnis der spektrosko-
pischen Eigenschaften und den Laserbetrieb seltenerddotierter Festkorper vorgestellt werden,
folgt im Kapitel 3 die Vorstellung des in dieser Arbeit verwendeten Scheibenlaserkonzeptes
und eines theoretischen Modells zur Beschreibung dieses Lasersystems samt einer Zusammen-
fassung der bisher mit unterschiedlichen aktiven Medien in diesem Aufbau erzielten Laserre-
sultate. Mit dem Kapitel 4 schlief3t sich eine ausfiihrliche Beschreibung der im Rahmen dieser
Arbeit untersuchten Wirtsgitter und ihrer kristallographischen Eigenschaften sowie eine Zu-
sammenfassung der mit diesen Materialien bereits im konventionellen longitudinal gepumpten
Resonator erzielten Laserresultate an. Im Kapitel 5 wird zunichst ein Uberblick iiber die ver-
wendeten spektroskopischen Methoden und Messapparaturen gegeben, bevor die Ergebnisse
der spektroskopischen Untersuchungen prasentiert und mit denen von Yb: YAG verglichen wer-
den. Mit dem sechsten Kapitel erfolgt eine ausfithrliche Beschreibung der fiir die Priparation
von Scheibenlaserkristallen notwendigen Arbeitsschritte, bevor schlieBlich die Ergebnisse der
Experimente zur Leistungsskalierung und spektralen Durchstimmbarkeit der untersuchten Ma-
terialien im Scheibenlaser prisentiert werden. Weiterhin werden in diesem Kapitel die Ergeb-
nisse der ersten Experimente zum Modenkoppeln von Yb:LSB im konventionellen longitudinal
gepumpten Resonator vorgestellt. Die Arbeit schliet mit einer Zusammenfassung und einem
Ausblick auf weitere mogliche Experimente.
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Fiir das Verstindnis der in Kapitel 5 dargestellten Resultate der spektroskopischen Untersu-
chungen an Yb3* ist die Kenntnis der energetischen Verhiltnisse im Yb>* unerlisslich. Ebenso
setzt das Verstdndnis der in Kapitel 6 prisentierten Ergebnisse der Laserexperimente die Kennt-
nis der grundlegenden Wechselwirkungen von Strahlung und Materie im Festkorper voraus. In
diesem Kapitel wird zunichst ein kurzer Uberblick zu diesen Themen gegeben, bevor jeweils
im Anschluss daran die Konsequenzen fiir das Yb>*-Ion im Festkorper erldutert werden. Fiir
ausfiihrlichere Abhandlungen sei auf Lehrbiicher wie [Hen89, Lue99] bzw. [Sve93] verwiesen.

2.1 Energiezustinde von Lanthanid-Ionen

Zur chemischen Gruppe der Seltenen Erden oder Lanthanide' zihlen die Elemente mit den Ord-
nungszahlen 57 (Lanthan) bis 71 (Lutetium). Wie auch die Actinide mit den Ordnungszahlen
90 (Thorium) bis 103 (Lawrencium) gehoren die Lanthanoide zu den inneren Ubergangsele-
menten: Bis zum Element 57 (Lanthan) werden die mit steigender Kernladung der Elemente
hinzukommenden Elektronen nur in die jeweils oberste oder die darunterliegende Hauptschale
eingebaut. Beginnend mit dem Element 58 (Cer) wird erstmals ein Orbital einer zwei Schalen
unter der duBersten Hauptschale liegenden Schale besetzt, indem das bisher leere 4 f-Orbital mit
steigender Ordnungszahl sukzessive besetzt wird. Da das 4 f-Orbital tief im Inneren der Atome
liegt und von den 5s- und 5p-Orbitalen abgeschirmt ist, ist die Abweichung der energetischen
Verhiltnisse nach Einbau im Festkorper von denen eines freien lons gering. Der Einfluss des
Wirtsgitters muss also in erster Ndherung nur als kleine Storung beriicksichtigt werden, daher
wird hier zunéchst das freie Lanthanid-Ion betrachtet.

2.1.1 Das freie Lanthanid-Ion

Der Hamiltonoperator fiir ein N-Elektronensystem unter Beriicksichtigung der Spin-Bahn-Wech-
selwirkung sowie der Coulomb-Wechselwirkung zwischen den einzelnen Elektronen lautet

H = Z ze” &5 L)+ Y
2me Bri— dmegr; (ri)si-

i>j

2.1
4%8()1’1] 1)

mit dem reduzierten Planckschen Wirkungsquantum £, der Elektronenmasse m,, der Elektro-
nenladung e und der elektrischen Feldkonstante €y als Konstanten sowie der Kernladungszahl
Z. Als Variablen erscheinen in dieser Gleichung der Abstand r; zum Kern und r;; als abkiirzen-
de Schreibweise fiir den Abstand |7; — 7;| zweier Elektronen zueinander. Aulerdem stehen &;

'In der internationalen Nomenklatur wird dieser Begriff zunehmend von der Bezeichnung Lanthanoide (griech.
-oiedes “dhnlich”) verdringt, wobei dieser im strengen Wortsinne das Element Lanthan nicht beinhaltet.
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und /; in Glg. 2.1 fiir die Spins bzw. Bahndrehimpulse der einzelnen Elektronen i. Die Losung
dieser Gleichung liefert die energetischen Zustinde des freien Ions. Der Hamiltionoperator #
setzt sich in dieser Gleichung aus vier Termen zusammen, durch welche von links nach rechts
die kinetische Energie, die Energie der Elektronen im Zentralfeld des Kerns, die Spin-Bahn-
Wechselwirkung und die Coulomb-Wechselwirkung der Elektronen untereinander beschrieben
wird. Die abkiirzende Schreibweise &(r;) fiir die Spin-Bahn-Wechselwirkung hat in dieser Glei-
chung die im Rahmen der Dirac-Theorie herleitbare Bedeutung

€2
Er) =2

 4me 2m2c2r1.3

mit der Lichtgeschwindigkeit c. Der letzte Term in Glg. 2.1 verhindert eine Separation in
Einteilchen-Differentialgleichungen, somit ist eine analytische Losung nicht moglich. Die Zen-
tralfeldndherung schafft nun Abhilfe, indem sie Kernpotential und Elektron-Elektron-Wech-
selwirkung zu einem effektiven Potential zusammenfasst. Das von jedem einzelnen Elektron
gesehene Potential wird darin beschrieben als das von den anderen Elektronen abgeschirmte
niherungsweise kugelsymmetrische Coulomb-Feld V/(r) des Kerns. Damit vereinfacht sich
Glg. 2.1 zu dem separablen Ausdruck

2
Ho =), <—2h—meAri+V/(ri) +§(ri)§i-7i>. (2.3)

(2.2)

1

Eine weitere Vereinfachung ergibt sich durch die Vernachlidssigung des relativ kleinen Beitrags
fiir die Spin-Bahnwechselwirkung, wonach sich der Hamiltionoperator schreiben lisst als

hZ
Ho =Y (— Ay, + v’(r,-)) . (2.4)

: 2m,

Die auf herkommlichem Wege umstindliche Berechnung des Zentralfeld-Potentials V/(r;) wird
vereinfacht durch die Anwendung des iterativen Hartree-Fock-Ansatzes. In diesem wird ausge-
hend von einem angenommenen kugelsymmetrischen Potential die Wellenfunktion eines ein-
zelnen Elektrons bestimmt. Mit dem resultierenden neuen Gesamtpotential wird dieses Vorge-
hen auch fiir alle anderen Elektronen so lange wiederholt, bis die Wellenfunktionen sich nicht
weiter dndern. Die Mehrelektronen-Wellenfunktion kann dann als Produktansatz

N
Yo = [ ] Inilimymy) (2.5)
i

aus den erhaltenen Ein-Elektronen-Wellenfunktionen |n;l;m;m;) dargestellt werden, deren Ener-
gieeigenwerte lediglich von der Hauptquantenzahl n; und dem Bahndrehimpuls /; abhéngen,
wihrend beziiglich der magnetischen Quantenzahl m; und der Spinquantenzahl m; Entartung
vorliegt. Durch die Verwendung einer Slater-Determinante anstelle des einfachen Produktansat-
zes wird auBBerdem dem Pauli-Prinzip Rechnung getragen. Fiir eine detailliertere Betrachtung
sei z. B. auf [Tin64] verwiesen.

Die zunichst vernachlédssigten Terme fiir die Coulomb-AbstoBung zwischen den einzel-
nen Elektronen sowie die Spin-Bahn-Wechselwirkung konnen aufgrund ihres geringen Bei-
trages nun gemdl der Storungstheorie als additive Storterme behandelt werden. Der Gesamt-
Hamiltionoperator #y fiir ein freies lon ergibt sich somit zu:

He = Ho+ H'+ Hsp (2.6)



2.1 Energiezustinde von Lanthanid-Ionen

mit dem Elektron-Elektron-Storoperator

/ e
H = Z (4758()1‘,']') @7)

1>]

und dem Spin-Bahn-Stéroperator
stsp = L&) (5111 28)
i

worin jeweils nur iiber die nicht auf geschlossenen Schalen liegenden Elektronen summiert
werden muss.

Die Storterme werden in absteigender Reihenfolge ihrer Stirke behandelt. Eine dominie-
rende interelektronische Wechselwirkung bei schwacher Spin-Bahn- Kopplung fiihrt dazu, dass
die Bahndrehimpulse I; vektoriell zu einem Gesamt- Bahndrehlmpuls L= Z,l koppeln und die
Spins §; zu einem Gesamtspin S= Y 5i. SchlieBlich koppelt L mit S zum Gesamt- Drehimpuls
J=L+35. Diese Art der Kopplung beschreibt die Elektronenzustinde in leichten Atomen und
wird LS- oder Russel-Saunders-Kopplung genannt.

Dominiert hingegen in Glg. 2.6 die Spin-Bahn-Kopplung gegeniiber der Coulomb-Abstof3-
ung der Elektronen, so kommt es zunichst zu einer Kopplung der Spin- und Bahndrehimpulse
jedes einzelnen Elektrons zu f: I;+5; und der Gesamtdrehimpuls des Atoms ergibt sich zu
J= Zifi- Diese als j-j-Kopplung bezeichnete Situation trifft jedoch selbst auf schwere Atome
wie Blei kaum in reiner Form zu.

Im Falle der Lanthanide, die eine mittlere Position im Periodensystem einnehmen, haben
beide Storterme einen vergleichbaren Einfluss. Hier spricht man von einer intermediédren Kopp-
lung. Die Eigenzustinde sind hier Linearkombinationen mehrerer LS-Zustinde mit gleicher
Quantenzahl J. Obwohl in dieser Art der Kopplung nur noch die Quantenzahl J, nicht aber §
und L ErhaltungsgroBen sind, eignet sich die fiir die LS-Kopplung vorgesehene Nomenklatur
25+11,;. Die energetische Anordnung der Zustinde folgt den Hundschen Regeln:

1. Der Zustand mit dem hochsten Gesamtspin S ist maximal gebunden.
2. Bei gleichem S ist der Zustand mit dem hochsten Bahndrehimpuls L maximal gebunden.

3. Ist eine Unterschale hochstens zur Hilfte gefiillt, dann ist der Zustand mit minimaler
Gesamtdrehimpulsquantenzahl J am stédrksten gebunden. Bei mehr als halbvollen Unter-
schalen ist es umgekehrt.

2.1.2 Kristallfeldaufspaltung

Unter Einfluss eines Kristallfeldes muss der Hamiltonoperator in Glg. 2.6 noch um einen wei-
teren Stérterm A g mit

Hip=Y Y #ip(7,R) (2.9)
i1

fiir das Ligandenfeld erweitert werden. Die Summation erfolgt hier iiber die Elektronen i und
die Anzahl der Nachbarionen [ mit der mittleren Ortskoordinate R;. Fiir Lanthanide sind die
Stérungen dabei aufgrund der starken Abschirmung der 4 f-Elektronen gemiB # ' > Hsg > H1 g
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Abbildung 2.1: Moglichkeiten der intraionischen Wechselwirkung von Strahlung mit Materie.

abgestuft. Im Falle von Cl1~ oder Br~-Liganden ist #1 in der Regel sehr schwach, fiir 0>~
und F~-Liganden fiihrt das Ligandenfeld jedoch zu einer Aufhebung der Entartung der 25*1L;-
Multipletts beziiglich J um einige 100cm™!, der so genannten Stark-Aufspaltung. Damit liegt
der Einfluss des Kristallfeldes in seiner Wirkung um etwa eine Groenordnung unter dem Ein-
fluss von #' und #gsp. Die aus der LS-Kopplung iibernommene Notation erlaubt die Zuord-
nung der zusitzlich auftretenden Niveaus zu den Zustinden des freien lons, da jedes Multiplett
(2J+1)-fach entartet ist. lonen mit einer ungeraden Anzahl an Elektronen behalten jedoch ge-
mifl dem Kramers-Theorem eine zweifache Entartung, somit ist in diesen Fillen nur eine Auf-
spaltung in (2J+1)/2 Stark-Niveaus pro Multiplett zu erwarten. Weiterhin sorgt das Kristallfeld
fiir eine Mischung der elektronischen 4 f-Zustinde mit anderen Zustinden. Die Konsequenzen
hieraus werden in Abschnitt 2.2.1 beschrieben.

2.2 Wechselwirkung von Strahlung mit Materie

Bei der Wechselwirkung von Strahlung mit Materie werden intraionische und interionische
Prozesse unterschieden. Wihrend intraionische Prozesse innerhalb eines Ions stattfinden, sind
an intraionischen Prozessen zwei oder mehrere Ionen beteiligt.

2.2.1 Intraionische Prozesse

Durch Energieeintrag in den Festkorper ist es moglich, Ionen in angeregte Zustinde zu verset-
zen. Man spricht hier von Absorption. Bei einem resonanten Energieeintrag, wie er beispiels-
weise durch die Einstrahlung von monochromatischem Licht gegeben ist, ist es moglich viele
Ionen in denselben angeregten Zustand zu versetzen. Die Anregungsenergie kann in Form von
spontaner und stimulierter Emission wieder freigesetzt werden. Die zugrundeliegenden Prinzi-
pien dieser Mechanismen der Wechselwirkung von Strahlung mit Materie wurden bereits 1916
von A. Einstein erkannt [Ein16] und werden im Folgenden erliutert.

Spontane Emission

Im ungestorten System ist die Anderung der Besetzungsdichte N, des angeregten Zustandes mit
der Energie E; unter Emission eines Photons der Frequenz v gemill AE = hv gegeben durch

(d&) = —AN,. (2.10)
dr ) o
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2.2 Wechselwirkung von Strahlung mit Materie

Darin stellt der Einsteinkoeffizient A gemifl A = % das Inverse der spontanen Lebensdauer T,

des angeregten Zustandes dar.” Dieser Prozess ist in Abb. 2.1 links dargestellt.

Stimulierte Emission und Absorption

Durch ein eingestrahltes Photon der Energie 4v kann der Ubergang eines angeregten Ions vom
Zustand der Energie E> in den Zustand der Energie E; stimuliert werden (vgl. Abb. 2.1 mitte).
Das stimuliert emittierte Photon ist in Ausbreitungsrichtung, Frequenz, Phase und Polarisation
identisch zum erzeugenden Photon.

Die Rate dieser stimulierten Emission ist iiber die stimulierte Ubergangswahrscheinlichkeit
W>1 = 621 F auch vom Photonenfluss F und damit von der Intensitit der einfallenden Welle
abhéngig. Sie ergibt sich zu:

dN.
<—2) =Wy N, =—0621FN> (2.11)
dt st

mit dem Wirkungsquerschnitt 671. Umgekehrt wird bei der Absorption ein Elektron in einem
niedrigen energetischen Zustand zum Ubergang in einen angeregten Zustand stimuliert (vgl.
Abb. 2.1 rechts). Analog zur stimulierten Emission gilt:

dN
(—1) — —W;5N; = —G6oFNj. (2.12)
dt abs

Fiir zwei Niveaus gleicher Entartung gilt nun nach Einstein:

012 = 0621 = Oaromar- (213)

Lichtverstirkung im Festkorper

Die erlauterten Wechselwirkungsprozesse konnen prinzipiell zur Verstiarkung eines Lichtfeldes
genutzt werden. Die Anderung des Photonenflusses in einem aktiven Medium der Linge z ergibt
sich unter Beriicksichtigung von Absorption und stimulierter Emission zu

dF = (621FN2) — (612FN1) = GammarF(Nz —Nl)dz = W(N2 —Nl)dz. (2.14)

Es ist erkennbar, dass dF /dz nur fiir den Fall der Besetzungsinversion N, > Nj positiv ist. Fiir
ein Zwei-Niveau-System ist diese Bedingung nicht erfiillbar, da sich wegen Glg. 2.13 bei N, =
N stimulierte Emission und Absorption kompensieren. Fiir Drei- und Vier-Niveau-Systeme ist
Inversion hingegen erzielbar.

Einstein-Koeffizienten

Mit den bisher getitigten Uberlegungen lisst sich ein Zusammenhang zwischen der stimulier-
ten Ubergangswahrscheinlichkeit W; ; und der spontanen Ubergangsrate A herstellen. Uber die
Gleichgewichts-Ratengleichung

ANy + W2 N, = WiaNj (2.15)

2Zur Losung der durch Glg. 2.10 dargestellten Differentialgleichung siche Glg. 5.9 in Abschnitt 5.2.3.
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2 Grundlagen

folgt mit W = B py,
Pvy - (B12N1 — B21N2) = A1 Va. (2.16)

Mit dem Einsteinkoeffizienten B fiir stimulierte Emission und Absorption sowie der spektralen
Energiedichte py, des schwarzen Strahlers bei der Resonanzfrequenz vy = (E» — Ey)/h. Mit

einer der Boltzmann-Verteilung
N> E, —E;
—= = — 2.17
N =P < 7 ) (2.17)

mit der Temperatur 7" folgenden Niveau-Besetzung fiir nichtentartete Niveaus ergibt sich:

Az
= ) 2.18
Pvo By -exp (hVO/kT) — By ( )
Durch Gleichsetzen mit dem Planckschen Strahlungsgesetz
8mhv’ 1
V)= 2. 1 9
pLY) 3 exp(hv/kT)—1 (2.19)
erhilt man fiir den Zusammenhang zwischen den Einsteinkoeffizienten:
A 8mhvin?
i A (2.20)
B fort
und
B =By = B». (2.21)

Die stimulierte Ubergangswahrscheinlichkeit W = W, = Wy, ergibt sich aus einer semiklas-
sischen Néherung, in der das Atom quantenmechanisch tiber die Schrédingergleichung behan-
delt wird, wihrend die elektromagnetische Strahlung klassisch mit den Maxwellgleichungen
beschrieben wird. Fiir einfallende elektromagnetische Strahlung der Form E = Eqsin(or) mit
der Amplitude Ey, einer Frequenz ® nahe der Resonanzfrequenz 0y = 2tAE /h sowie einer Wel-
lenlénge, die sehr viel groBer als der Atomradius ist, ergibt sich mit Hilfe der zeitabhéngigen
Storungstheorie die Ubergangswahrscheinlichkeit zu

— | BPE38(v —vo) (2.22)

mit dem Matrixelement it = tip; = fij2 des elektrischen Dipolmomentoperators zwischen den
beiden Zustinden ¥; und ¥,

fi=e / W,V (2.23)

Linienverbreiterung

Die 8-Funktion in Glg. 2.22 gibt dabei nicht die reale Linienform eines Ubergangs wieder.
Die wichtigsten Mechanismen der Linienverbreiterung in Festkorpern sind die homogene pho-
nonische Verbreiterung durch die thermische Bewegung der Atome, durch welche das Licht
je nach Bewegungsrichtung eine Rot- oder Blauverschiebung erfihrt, sowie die inhomogene
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2.2 Wechselwirkung von Strahlung mit Materie

Linienverbreiterung durch lokale Abweichungen der Gittersymmetrie, wie sie im Falle unge-
ordneter Gitter sehr ausgeprigt vorliegt. Wihrend die Linienform einer homogen verbreiterten
Linie durch eine Lorentz-Funktion beschrieben wird, geniigt die Linienform einer inhomogen
verbreiterten Linie der Beschreibung durch eine GauB-Funktion. Diesen Verbreiterungen wird
durch die Substitution der d-Funktion in Glg. 2.22 durch eine normierte Linienform g; (v — vq)
mit [g;(v—Vvp)=1 Rechnung getragen. Mit der mittleren Energiedichte p der elektromagneti-

schen Strahlung nach
1

p = 5770} (2.24)
mit dem Brechungsindex n ergibt sich aus Glg. 2.22
2n?
= 3 I Pei (v =vo). (2.25)

Daraus ergeben sich folgende Zusammenhénge fiir die Einstein-Koeffizienten:

27 |u?
=— 2.26
3n2£0h2 ( )
und mit Glg. 2.20:
16m3vin|ul?
_ J6m vl (2.27)

3h80€8

Auswahlregeln fiir elektrische Dipoliiberginge

Aus Glg. 2.22 und Glg. 2.27 ist ersichtlich, dass die Ubergangsraten fiir stimulierte und spontane
Emission jeweils proportional zu |,u]2 sind und damit den gleichen Auswahlregeln gehorchen.
Aus Glg. 2.23 ist direkt abzulesen, dass das Matrixelement des elektrischen Dipoloperators
beispielsweise fiir Zustinde gleicher Paritit verschwindet. Solche Ubergiinge werden als verbo-
tene Ubergiinge bezeichnet. Elektrisch-dipol verbotene Ubergiinge konnen in zweiter Ordnung
magnetisch-dipol erlaubt sein, jedoch haben magnetische Dipoliiberginge um mehrere Gro-
Benordnungen kleinere Ubergangswahrscheinlichkeiten. Die Ubergangsregeln fiir elektrische
Dipol-Ubergiinge kénnen wie folgt zusammengefasst werden [Hen89]:

Al=+1, AS=0, |AL|<21, |AJ|<2L

Bei den 4f-4f-Ubergiingen in Lanthaniden auf Gitterplitzen mit Inversionssymmetrie han-
delt es sich hiernach um paritiitsverbotene Ubergiinge mit Al = 0. Durch azentrische Storun-
gen wie duflere Felder und Storungen in der lokalen Kristallsymmetrie werden den beteiligten
Zustinden jedoch Zustinde anderer Paritit zugemischt, wodurch diese Uberginge schwach er-
laubt werden. Dennoch sind in der Regel die Ubergangsraten fiir Lanthanid-Ionen auf nicht-
zentrosymmetrischen Plidtzen deutlich groBer als fiir solche auf zentrosymmetrischen Plitzen.
Mit der Judd-Ofelt-Theorie [Jud62, Ofe62] steht fiir viele Lanthanid-Ionen ein wichtiges Hilfs-
mittel zur Verfiigung, um die Stidrke der Beimischung anderer Zustinde zu den 4 f-Zustinden
zu berechnen und daraus auf die Ubergangsraten zu schlieBen. Im Falle von Yb>™ ist dieses
Vorgehen nicht erfolgversprechend, da die geringe Anzahl der beteiligten Niveaus eine genaue
Bestimmung der notwendigen Parameter verhindert [Mix99].

13



2 Grundlagen

Ausbleichen der Absorption

Die Absorptionseffizienz eines Systems nimmt mit zunehmender Intensitdt des einfallenden
Lichtes ab. Dieser Prozess wird als “Ausbleichen” bezeichnet, denn er fithrt im Extremfalle
zur Transparenz eines aktiven Mediums fiir das einfallende Licht: Je groBer der Anteil der
sich im angeregten Zustand befindlichen Ionen ist, desto geringer ist die Besetzungsdichte des
absorbierenden Zustandes und damit auch die Wahrscheinlichkeit fiir ein eintreffendes Photon
absorbiert zu werden. Auflerdem wird durch mit steigender Anzahl der im angeregten Zustand
befindlichen Ionen die Wahrscheinlichkeit fiir stimulierte Emission gesteigert.

Zur Bestimmung des Grades des Ausbleichens definiert man fiir homogene Linien héufig
die Sattigungsintensitét /s als diejenige Pumpintensitit, bei der die Absorption auf die Hilfte
abgesunken ist. s ergibt sich durch Aufstellen der stationdren Ratengleichung fiir ein Zwei-
Niveau-System zu:
hv

— . 2.28
207 ( )

Ig
Im Falle hoher Wirkungsquerschnitte ¢ fiir die eingestrahlte Frequenz v sowie langer Fluo-
reszenzlebensdauern T befindet sich stets ein groer Anteil der Ionen im angeregten Zustand,
somit neigen aktive Materialien mit diesen Eigenschaften zu verstirktem Ausbleichen. Die um
das Ausbleichen korrigierte Absorption ergibt sich gemif

G(V)Ndot

V) =6(V)(M =No) = =~
Is

(2.29)

Effektive Wirkungsquerschnitte

Bei den bisher definierten atomaren Wirkungsquerschnitten handelt es sich streng genommen
um Ubergiinge zwischen zwei diskreten Niveaus. Aufgrund des vergleichsweise geringen Ein-
flusses des Kristallfeldes, der eine Aufspaltung der J-Entartung der Multipletts um nur einige
100cm~! bewirkt, sind die Stark-Niveaus der an Absorptions- und Emissionsvorgingen be-
teiligten Multipletts jedoch tiblicherweise nicht als diskrete Niveaus zu betrachten, denn diese
Aufspaltung liegt in der typischen Groflenordnung der Phononenenergien in oxidischen Fest-
korpern. Somit kommt es in vielen Féllen zu einer starken thermischen Kopplung, in welcher
sich das thermische Gleichgewicht auf einer Pikosekunden-Zeitskala einstellt. Der thermische
Besetzungsausgleich zwischen einer g, j-fach entarteten Anzahl von j Stark-Niveaus E,, ; im
Multiplett m erfolgt also wesentlich schneller als der Zerfall der angeregten Zustidnde. Die Be-
setzung f,, ; eines einzelnen Niveaus i folgt dabei der Boltzmann-Verteilung

En.i
fm,i — BEm : = Z—ng' . CXp (—ﬁ) (230)

mit der Zustandssumme Z,, des Multipletts m

Ep.i
Zn =Y 8m,j-exp <_ETJ> (2.31)

J
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2.2 Wechselwirkung von Strahlung mit Materie

Fiir die Betrachtung eines realen Systems ist es von Vorteil, effektive Wirkungsquerschnitte
einzufiihren, welche dieser Tatsache Rechnung tragen. Die effektiven Absorptions- und Emis-
sionswirkungsquerschnitte zwischen einem oberen Multiplett o und einem unteren Multiplett u
ergeben sich aus den atomaren Wirkungsquerschnitten in Glg. 2.13 mit den Glgn. 2.30 und 2.31
gemal:

Gabs = fu ' Gatomar und Gem = fO ' Gammar~ (232)

Im Gegensatz zu den atomaren Wirkungsquerschnitten handelt es sich bei den effektiven Wir-
kungsquerschnitten um direkt messbare GroBen, die durch die Messung von Absorptions- und
Emissionsspektren ermittelt werden konnen.

Nichtstrahlende Zerfille

Neben den genannten Wechselwirkungsprozessen kann die Energie auch nichtstrahlend in Form
von Gitterschwingungen als Wirme an das Wirtsgitter abgegeben werden. Die Ubergangswahr-
scheinlichkeit Wy fiir einen nichtstrahlenden Prozess n-ter Ordnung in Abhédngigkeit von der
Temperatur T lautet [Moo70]

hv, -n
Wis(T) = Wy - e~ %AF (1 e kff) . (2.33)

Wy ist darin ein vom Wirtsgitter abhéngiger empirischer Parameter und o steht fiir die Kopp-
lung der elektronischen Ubergiinge an die Phononen im Wirtsgitter, welche im Falle von 4 f-
Elektronen als gering angesehen werden darf. AE stellt die Energiedifferenz zwischen den betei-
ligten Zustéinden dar und hv, s ist die effektive Phononenenergie des Wirtsgitters. Die Anzahl
der an einem Ubergang beteiligten Phononen ist gegeben durch p = hégf. Besonders im Falle
energetisch nahe beieinander liegender Niveaus stellt dieser Prozess einen nicht zu vernachlis-
sigenden Zerfallskanal dar und wirkt sich daher gemif

1 1 1
i (2.34)
T Tsp Tns

verkiirzend auf die Fluoreszenzlebensdauer aus.

2.2.2 Interionische Prozesse
Resonanter interionischer Energietransfer

Beim resonanten interionischen Energietransfer handelt es sich allgemein um den nichtstrahlen-
den Transfer von Anregungsenergie aus einem angeregten Donatorion D* auf ein Akzeptorion
A (vgl. Abb. 2.2 rechts). Dabei kann Energie teilweise oder komplett nichtstrahlend verloren
gehen, insbesondere wenn der Transferprozess zwischen zwei lonen unterschiedlicher Art statt-
findet:

D*+A— D+A"+AE. (2.35)

Wie schon im Falle des phononischen nichtstrahlenden Zerfalls in Glg. 2.34 muss auch der
nichtstrahlende Anteil Wp, dieses Prozesses zur Ubergangswahrscheinlichkeit addiert werden
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—0— —— — —o— —0— — _—
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\/ \/
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D* D D D* D* A D A*
Energiemigration Migration zu Storstelle

Abbildung 2.2: Links: Energiemigration von einem angeregten Donatorion D* auf ein weiteres Ion D derselben
Art im Grundzustand. Rechts: Energiemigration von einem angeregten Donator D* zu einer als Akzeptor A fun-
gierenden Storstelle im Kristall, an der ein Teil der Anregungsenergie (AE) nichtstrahlend verloren geht.

und fiihrt so zu einer Verkiirzung der Fluoreszenzlebensdauer. Der resonante interionische Ener-
gietransfer ldsst sich nach einem Modell von Forster [For48] beschreiben durch

311 e )
WDA_@IE@Q/(H(?\,)V) gD(V)GA(V)dV (236)

Neben der auffilligen und starken Abhéngigkeit von der inversen sechsten Potenz des Ab-
standes R zwischen zwei lonen hingt die Wechselwirkung damit auch stark vom spektralen
Uberlapp zwischen der Donatoremission und der Absorption des Akzeptors ab. gp(V) ist darin
ein Ausdruck fiir die Linienform der Donatoremission und 64 (v) der Absorptionswirkungs-
querschnitt des Akzeptors. Die R~%-Abhiingigkeit folgt hierbei aus der elektrischen Dipol-
Dipol-Wechselwirkung, welche den stirksten Anteil an der gesamten Transferwahrscheinlich-
keit stellt. Fiir hohere Dotierungskonzentrationen miissen zusitzlich Multipol-Terme hoherer
Ordnung berticksichtigt werden.

Den einfachsten Fall des resonanten interionischen Energietransfers stellt die in Abb. 2.2
links dargestellte Energiemigration zwischen gleichartigen Ionen dar. In diesem Fall ist der
Energieverlust AE gleich Null, es handelt sich also zunichst nicht um einen Verlustprozess.
Wird aber, wie in Abb. 2.2 rechts dargestellt, die Energie an eine Storstelle im Kristall — bei
der es sich sowohl um eine breitbandig absorbierende Fehlstelle, als auch um eine Verunrei-
nigung handeln kann — transferiert, so kann es an dieser zu einem nichtstrahlenden Verlust
von Anregungsenergie kommen. Teilweise wird dieser Prozess jedoch auch gezielt zur effizi-
enten Anregung schlecht absorbierender Ionen A durch den Energietransfer von gut absorbie-
renden Atomen D genutzt. Spezialfille des resonanten interionischen Energietransfers stellen
die in Abb. 2.3 dargestellten Prozesse der Kreuzrelaxation (links) und der Aufwirtskonversi-
on (rechts) dar. Bei der Kreuzrelaxation wird ein Teil der Anregungsenergie eines Donatorions
ibertragen auf ein Akzeptorion. Die Folge ist, dass sich beide Ionen nach diesem Prozess in
Zustanden mittlerer Energie befinden, aus welchen sie nichtstrahlend zerfallen oder beim strah-
lenden Zerfall Photonen unerwiinschter Energie freisetzen konnen. Somit muss auch dieser Pro-
zess Ublicherweise als Verlustprozess angesehen werden. Die Voraussetzung fiir das Auftreten
von Kreuzrelaxation ist das Vorhandensein zweier Niveau-Paare mit dhnlichen energetischen
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D A D A D A D A
Kreuzrelaxation Aufwartskonversion

Abbildung 2.3: Links: Beispiel einer Kreuzrelaxation zwischen zwei Ionen. Rechts: Beispiel eines Aufwértskon-
versions-Prozesses zwischen zwei Ionen.

Differenzen in den beteiligten Ionen. Prinzipiell kann diese Voraussetzung auch bei Ionen un-
terschiedlicher Art gegeben sein. Derartige Niveau-Paare werden auch fiir den umgekehrten
Prozess der Aufwirtskonversion bendtigt. Hierbei ist der energetische Zustand des Akzepto-
rions nach dem Prozess hoher als derjenige des Donatorions in der Ausgangskonfiguration.
Denkbar wire in Abb. 2.3 also auch die Anregung des in der Ausgangskonfiguration in Zustand
3 befindlichen Ions in Zustand 4 und der Zerfall des anderen beteiligten Ions aus Zustand 2 in
Zustand 1. Auch die unerwiinschte Aufwértskonversion stellt einen Verlustprozess dar. Es ist
durch diesen Prozess jedoch auch moglich, eine effiziente Besetzung von Niveaus zu erzielen,
die ansonsten wegen nicht zur Verfiigung stehender Anregungsquellen nicht erreichbar wiren.

2.2.3 Weitere strahlende Prozesse
Reabsorption

Als Reabsorption bezeichnet man die erneute Absorption von bereits einmal emittierter Strah-
lung innerhalb des angeregten Kristalles. Im Gegensatz zu interionischen Prozessen dndert sich
der Zustand der beteiligten Ionen nicht gleichzeitig, daher lésst sich die Reabsorption auch als
eine Folge von zwel intraionischen Prozessen verstehen. Sie steht dem Prinzip der Lichtver-
starkung im Festkorper aus Abschnitt 2.2 zunichst nicht entgegen da bei diesem Prozess keine
Energie verloren geht. Bei der Bestimmung spektroskopischer Kenngréen wie Lebensdauer
und Emissionswirkungsquerschnitten bereitet sie jedoch Schwierigkeiten, da sie erstens zu ei-
ner Verlingerung der Aufenthaltsdauer im Kristall fiithrt und zweitens zu einer Verfalschung der
spektralen Form der Fluoreszenzspektren. Details hierzu finden sich in den jeweiligen Kapiteln
dieser Arbeit.

Absorption aus angeregten Zustinden

Ein dhnlicher Effekt wie bei der Aufwirtskonversion kann auch durch den strahlenden, intraio-
nischen Prozess der Absorption aus angeregten Zustinden (Abk. “ESA” von engl. excited state
absorption) verursacht werden. Nachdem ein einzelnes Ion durch die Aufnahme eines Photons
in einen angeregten Zustand versetzt wurde, besteht die Moglichkeit, dass dieses Ion durch die
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Aufnahme eines weiteren Photons in einen noch hoheren angeregten Zustand versetzt wird.
Voraussetzung hierfiir ist die Existenz eines energetisch passend gelegenen Zwischenniveaus.
Dieser Prozess stellt in der Regel einen unerwiinschten Verlustprozess dar.

2.2.4 Das trivalente Ytterbium in der Spektroskopie

Aus den bisher genannten Eigenschaften eines Lanthanid-Ions im Festkorper lassen sich fiir
Ytterbium mit der Ordnungszahl 70 und der Elektronenkonfiguration [Xe]4 f146s> bereits eini-
ge Konsequenzen ableiten. Wie die meisten Lanthanide tritt es in Verbindungen vornehmlich
in der Oxidationszahl III auf, kann aber auch die Oxidationszahl II annehmen. Im trivalenten
Zustand Yb3* lautet die Elektronenkonfiguration [Xe]4 f13. Da die fiir die optischen Ubergiinge
verantwortliche 4 f-Schale bis auf ein Elektron voll besetzt — also nur mit einem Loch gefiillt
— ist, besteht das Energieniveauschema von Yb3T nur aus zwei relevanten Stark-Multipletts.
Nach der Nomenklatur 25*!L; ergibt sich unter Anwendung der Hundschen Regeln, dass der
Grundzustand vom 2F; /2-Multiplett gebildet wird. Als weiteres Niveau ergibt sich lediglich das
%F; ,2-Multiplett, welches energetisch etwa 10 000 cm~! iiber dem Grundzustand liegt. Weitere
4 f-Zustinde sind nicht vorhanden, das nichsthohere Sd-Multiplett liegt ca. 100 000 cm ™! iiber
dem Grundzustand. Aufgrund der ungeraden Elektronenzahl ist der Grundzustand nach dem
Kramers-Theorem in vier und das obere 2Fs /2-Multiplett in drei Stark-Unterniveaus aufgespal-
ten. Diese sind in den in dieser Arbeit ausschlieBlich untersuchten oxidischen Wirtsgittern um
einige 100 cm™! bis iiber 1000 cm™! voneinander getrennt [Hau01].

Eine Besonderheit von Yb3* verglichen mit vielen anderen Lanthanid-Ionen ist eine re-
lativ starke Kopplung an das Gitter. Verursacht wird diese durch den mit steigender Kernla-
dung innerhalb der Lanthanidenreihe sinkenden Abstand der 5s und 5p-Orbitale vom Kern: Die
Kernladung wird durch das relativ grofle 4 f-Orbital weniger abgeschirmt, als durch s, p oder
d-Orbitale. Obwohl hierdurch die GroBe des Atoms — und damit der Uberlapp seiner Orbitale
mit den Liganden des Wirtskristalles — sinkt, bewirkt dieser als Lanthaniden-Kontraktion be-
kannte Effekt fiir Yb>* insgesamt eine Zunahme der Elektron-Phonon-Kopplung. Dies liegt
daran, dass die duBleren Orbitale zwar ndher an den Kern riicken, aber damit ihrerseits die
4 f-Orbitale schlechter vom Ligandenfeld abschirmen. Somit ist die Kopplung des Gitters an
4f-4f-Uberginge fiir Yb3* als schwerstes Ion der Lanthanidenreihe besonders groB. In den
Absorptions- und Emissionsspektren dullert sich dies durch eine starke phononische Verbreite-
rung der Linien. In der Spektroskopie bereitet diese groBe Schwierigkeiten bei der Bestimmung
der Lage der einzelnen Stark-Niveaus innerhalb der Multipletts, da diese Kopplung selbst bei
tiefen Temperaturen nicht vollig aufgehoben ist.

Da der Ubergang zwischen den thermisch am hochsten besetzten Grundzustinden der bei-
den Multipletts — die so genannte Nullphononenlinie — sowohl in Absorption wie auch in Emis-
sion hiufig die hochsten Wirkungsquerschnitte aufweist, ist fiir Yb>* ein grofer Uberlapp von
Absorptions- und Emissionsspektren typisch. Bei der Spektroskopie sind mithin ausgeprigte
Reabsorptionseffekte zu beriicksichtigen. Aufgrund des einfachen Energieniveauschemas von
Yb>* sind jedoch selbst bei verglichen mit anderen Seltenerdionen hohen Dotierungskonzentra-
tionen Verluste von Anregungsenergie durch die beschriebenen Prozesse der Kreuzrelaxation,
Aufwirtskonversion oder der Absorption aus angeregten Zustédnden nicht zu erwarten. Jedoch
sinkt mit zunehmender Dotierungskonzentration der mittlere Abstand zwischen den Dotierio-
nen im Festkorper. Damit steigt die Wahrscheinlichkeit fiir Energiemigration — und folglich den

18



2.3 Grundlagen der Laserphysik

Laser-Resonator

A

Einfallende 14 Ausgekoppelte
Pumpstrahlung N Laserstrahlung

m—)> >

Spiegel 1: Aktives Medium Spiegel 2:
T, R, mit Inversion T, R,

Abbildung 2.4: Schematische Darstellung eines einfachen longitudinal gepumpten Laserresonators.

Transfer zu eventuell vorhandenen Verunreinigungen — stark an. Aufgrund des relativ gro3en
energetischen Abstandes der beiden Multipletts verglichen mit den typischen Phononenener-
gie von Oxiden im Bereich um 1000 cm™! und darunter miissten nichtstrahlende phononische
Zerfiélle von sehr hoher Ordnung sein und finden daher nur mit duBerst geringer Wahrschein-
lichkeit statt. Obwohl das Yb>*-Energieniveauschema nur die genannten zwei Stark-Multipletts
aufweist, ist in vielen Fillen die Lichtverstirkung im Yb>*-dotierten Festkorper moglich. Wei-
tere Erlduterungen hierzu folgen im néchsten Abschnitt dieses Kapitels.

2.3 Grundlagen der Laserphysik

Die bereits erwdhnte Moglichkeit der Lichtverstirkung im invertierbaren Festkorper kann da-
zu verwendet werden, einen Laser (Initialwort aus dem engl. Light Amplification by Stimula-
ted Emission of Radiation, also etwa “Lichtverstirkung durch stimulierte Emission von Strah-
lung”) zu realisieren. Indem die vom gepumpten aktiven Medium emittierte Fluoreszenz mittels
eines Resonators mehrfach durch das aktive Medium gefiihrt wird, ist es moglich, innerhalb
des Resonators eine kontinuierliche Verstarkung von Fluoreszenz einer bestimmten Wellenldn-
ge zu erzielen. Ein Teil dieses verstirkten Lichtfeldes wird durch einen fiir diese Wellenlénge
teildurchlédssigen Spiegel als Laser-Strahlung aus dem Resonator ausgekoppelt. Es ist intuitiv
nachvollziehbar, dass die Verstirkung pro Resonatorumlauf — und damit auch die Inversion im
aktiven Medium — umso groBer sein muss, je groer diese Auskoppelverluste gewihlt werden.
Ein einfaches Beispiel eines longitudinal gepumpten Laserresonators ist in Abb. 2.4 dargestellt.
Die Herleitung eines einfachen analytischen Modells zur Beschreibung der Vorgédnge im La-
serbetrieb erfolgt durch die Betrachtung des zeitlichen Verlaufes der Besetzung der beteiligten
Energieniveaus mittels Ratengleichungen. Anhand der Anzahl der beteiligten Energieniveaus
unterscheidet man dabei verschiedene Arten von laseraktiven Medien. Fiir ein aus nur zwei Ni-
veaus bestehendes System ist Inversion — und damit Laserbetrieb — nicht erzielbar, fiir Vier- und
Drei-Niveau-Systeme hingegen sehr wohl. Beide Arten lassen sich beschreiben als Spezialfall
des so genannten “Quasi-Drei-Niveau-Systems”. Daher erfolgt hier zunéchst die Beschreibung
dieses Systems und im Anschluss eine kurze Betrachtung der beiden erstgenannten Systeme.
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung der Ubergiinge zwischen den Energieniveaus eines Vier-Niveau-Lasers
(links) und eines Drei-Niveau-Lasers (rechts) im Vergleich mit dem allgemeinen Fall eines Quasi-Drei-Niveau-
Lasers (mitte). Die Breite des jeweiligen Niveaus représentiert die relative Besetzungsdichte N. Gy : effektiver
Absorptionswirkungsquerschnitt fiir die Pumpwellenlidnge; Gqps,: effektiver Absorptionswirkungsquerschnitt fiir
die Laserwellenldnge; G, p: effektiver Emissionswirkungsquerschnitt fiir die Pumpwellenlidnge ., ;: effektiver
Emissionswirkungsquerschnitt fiir die Laserwellenlidnge.

2.3.1 Quasi-Drei-Niveau-Laser

Im Falle des Quasi-Drei-Niveau-Lasers befinden sich alle am Laser-Prozess beteiligten Niveaus
innerhalb von nur zwei Stark-Multipletts. Die beiden oberen sowie die beiden unteren Niveaus
der insgesamt vier am Laserprozess beteiligten Niveaus befinden sich jeweils im selben Stark-
Multiplett. Die Besetzungsdichten N und N, der beiden Multipletts sind folglich iiber die Do-
tierionendichte N;,; gemal

N1+ Ny = Nyo (2.37)

miteinander verkniipft. Es geniigt also, die Ratengleichung nur fiir eines der beiden Multipletts
aufzustellen. Da Ubergiinge zwischen den beiden Niveaus stets sowohl in Absorption, als auch
in Emission stattfinden konnen, muss diesem Effekt bei der Aufstellung dieser Ratengleichung
Rechnung getragen werden. Fiir die Absorptionsrate W), des Pumplichtes pro Volumeneinheit
gilt folglich unter Beriicksichtigung der stimulierten Reemission aus dem oberen Multiplett

E
Wp = (Gabs,le - Gem7pN2)%ff (2.38)
p

mit den effektiven Absorptions- und Emissionswirkungsquerschnitten Gyps,, und Gep,p bei der
Pumpwellenlinge aus Glg. 2.32 sowie der effektiven Pumpleistungsdichte E,, . sy und der Ener-
gie der Pumpphotonen hv,,. Analog gilt fiir die Emissionsrate der Laserphotonen aus dem obe-
ren Multiplett W; unter Beriicksichtigung der Reabsorption

W, = (Gem,lNZ - Gabs,lNl ) %7 (2.39)
Vi
worin der Index [ die auch in Glg. 2.38 auftauchenden Groflen bei der Laserwellenlidnge be-
zeichnet und E,. . 7y die effektive resonatorinterne Leistungsdichte.
SchlieBlich ist fiir das Aufstellen der Ratengleichungen auch der spontane Zerfall aus dem
oberen Multiplett zu beriicksichtigen, dessen Rate mit der gegebenenfalls durch nichtstrahlende
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Zerfille beeintrichtigten Fluoreszenzlebensdauer T aus Glg. 2.34 mit
Wp = = (2.40)

beschrieben werden kann. Insgesamt ergibt sich also als Ratengleichung fiir das obere Multiplett

dNy _Epes e
_Zpeff ((Naor — N2)Gaps,p — NaGem,p) — —
o hv, T (2.41)
; .
B ;;’}J;f (NzGem,l — (Naor —Nz)Gabs,z) :

Die beschriebenen Prozesse sind in Abb. 2.5 (mitte) in das Energieniveauschema eines Quasi-
Drei-Niveau-Systems eingezeichnet.

2.3.2 Vier-Niveau-Laser

Im Gegensatz zum Quasi-Drei-Niveau-System sind in einem Vier-Niveau-Laser-System die be-
teiligten Energieniveaus thermisch vollig entkoppelt. Verglichen mit der Lebensdauer des obe-
ren Laserniveaus erfolgt die nichtstrahlende Relaxation aus dem oberen Pumpniveau dennoch
schnell. Auch die Relaxation aus dem unteren Laserniveau in den Grundzustand erfolgt schnell.
Somit ist auch in diesem Fall eine signifikante Besetzungsdichte nur in zwei Niveaus gege-
ben. Bezeichnet man deren Besetzungsdichten mit N und N,, so gilt auch fiir dieses System
Glg. 2.41. Der wichtigste Unterschied im Vergleich zum Quasi-Drei-Niveau-System ist jedoch
das vollige Verschwinden des Absorptionskoeffizienten fiir die Laserwellenldnge, durch wel-
ches das Erreichen von Inversion wesentlich vereinfacht wird. Weiterhin existiert keine Emis-
sion fiir die Pumpwellenléinge, so dass in Glg. 2.41 G, , und Gy, gleich Null gesetzt werden
konnen. Pump- und Laseriibergang in einem Vier-Niveau-Laser-System sind in Abb. 2.5 links
dargestellt.

2.3.3 Drei-Niveau-Laser

In einem reinen Drei-Niveau-Laser-System sind am Laserprozess drei energetisch klar vonein-
ander getrennte Niveaus beteiligt. Der Grundzustand ist identisch mit dem unteren Laserniveau
und wie im Vier-Niveau-System erfolgt die Relaxation aus dem oberen Pumpniveau in das obere
Laserniveau schnell. Da der Laseriibergang zwischen zwei nichtentarteten Niveaus stattfindet,
gilt folglich Glg. 2.41 mit Gyps; = O, und Oy, p = 0. Eine schematische Darstellung dieses
Systems findet sich im rechten Teil von Abb. 2.5.

2.3.4 Ratengleichungen im Dauerstrichbetrieb

Anhand der bisher getiitigten Uberlegungen bietet es sich an, in jedem Falle das Modell des
Quasi-Drei-Niveau-Systems anzuwenden. Zur Beschreibung der Vorginge im stationidren La-
serbetrieb geniigt dazu die Losung der durch Glg. 2.41 gegebenen Differentialgleichung. Im

Dauerstrichbetrieb ist die Inversion konstant, d. h. d% = 0, damit ergibt sich aus Glg. 2.41
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durch Umstellen nach N;:

Ep, E,
LG s, p + Z,iff o

hv,, abs,l

Naor (2.42)

~—E E
peff reff 1
hv,, (Gabs,p + Gem7p) + I, (Gabs,l + Gem,l) + T

mit den unbekannten GroBen E.. s und N;.

Die Schwellbedingung besagt nun, dass die exponentiell mit der Linge ¢ des aktiven Medi-
ums und der Anzahl M, der Kristalldurchgéinge pro Resonatorumlauf skalierende Verstirkung
des Lichtfeldes pro Resonatorumlauf die Auskoppelverluste 7;; fiir die Laserwellenlinge an
den N Resonatorspiegeln und die resonatorinternen Umlaufverluste L;,, ; kompensieren muss:

N
<H(] _ 7‘1.71)) . (1 _Lint,l) .e(NZGemJ*(Ndoz*Nz)Gabs,l)Mrf -1 (2.43)

i=1

oder logarithmiert und umgestellt

N
<Z - 11’1(1 - E,l)) - ln(l - Lint,l) — (NZ(Gem,l + Gabs,l) _Ndotcabs,l)Mr£~ (244)
i=1

Damit steht eine weitere Gleichung mit der GroB3e N, zur Verfiigung, so dass sich durch Kom-
bination mit Glg. 2.42 die effektive resonatorinterne Leistungsdichte E,.rs berechnen lésst.
Dieser Ansatz vernachléssigt jedoch die in realen Systemen héufig vorliegende ortsabhingige
Verteilung der Pumpleistung im Kristall und fiihrt daher in vielen Fillen nicht zu befriedigenden
Ergebnissen. Bei Beriicksichtigung der Ortsabhéngigkeit ldsst sich andererseits die fiir beliebi-
ge Pump- und Lasermoden resultierende Gleichung nicht in jedem Falle analytisch geschlossen
16sen.

2.3.5 Spektral durchstimmbarer Laserbetrieb

Laserionen mit breiten Emissionsbanden erlauben in vielen Fillen den Laserbetrieb auf mehre-
ren Emissionswellenlidngen. Daraus ergibt sich durch den Einsatz wellenldngenselektiver Ele-
mente die Moglichkeit, einen gezielten Einfluss auf die Emissionswellenldnge eines Laser zu
nehmen. Neben offensichtlichen Losungen wie den Einsatz von Resonatorspiegeln mit gering-
ster Transmission fiir die gewlinschte Wellenldnge oder das Einbringen von Verlusten in den
Resonator fiir unerwiinschte Wellenldngen durch den Einsatz von Filtern gibt es dabei auch
Maoglichkeiten, die ein kontinuierliches Abstimmen der Laserwellenlinge ermoglichen. Detail-
liertere Erlduterungen finden sich z. B. in [Eic06].

Etalon

Die einfachste dieser Moglichkeiten ist das Einbringen eines planparallelen Glasplittchens —
eines so genannten Etalons — in den Resonator. Fiir Wellenldngen A, welche die Resonanzbe-
dingung

ndeff = mA (2.45)

mit der Brechzahl n, der vom Einfallswinkel 6 abhingigen effektiven Dicke d.rr = d/cos(8)
und der beliebigen ganzen Zahl m erfiillen, ergibt sich ein Transmissionsmaximum, wéhrend
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2.3 Grundlagen der Laserphysik

andere Spektralbereiche hohe Verluste erfahren. Durch Verkippen des Glasplittchens kann die
effektive Dicke — und damit die transmittierte Wellenlénge — variiert werden. Da der als freier
Spektralbereich bezeichnete Frequenzabstand dv der Transmissionsmaxima mit zunehmender

Dicke des Etalons gemif
c

ov

= 2.46

2nd€ ff ( )
sinkt, lassen sich bei einer typischen Brechzahl von Glas von 1,5 und handhabbaren Dicken von
einigen 10 um auf diese Weise hochstens 5 x 10'2 Hz (entspricht im Wellenlingenbereich von
1 um hochstens 20 nm) Durchstimmbereich realisieren.

Doppelbrechende Filter

Zum Erschlieen sehr breiter Durchstimmbereiche werden hiufig doppelbrechende Kristalle
(z. B. Quarz) unter dem Brewster-Winkel in den Resonator eingebracht und als wellenldngen-
selektive Elemente verwendet. In diesen spaltet eine linear polarisierte Lichtwelle in einen or-
dentlichen und einen auBlerordentlichen Strahl auf, die senkrecht zueinander polarisiert sind.
Aufgrund der unterschiedlichen Brechzahlen n, und n, in diesen beiden Orientierungen haben
die beiden Teilwellen nach dem Durchlaufen des Kristalles unterschiedliche Phasen und setzen
sich somit zu einem elliptisch polarisierten Strahl zusammen. Da der doppelbrechende Kristall
unter dem Brewster-Winkel im Resonator steht, erfahren die nicht senkrecht zum Brewster-
Winkel polarisierten Anteile in diesem Falle Reflexionsverluste. Nur wenn die Phasendifferenz
der Teilstrahlen einem ganzzahligen Vielfachen der Wellenlénge A entspricht, ist das Licht nach
dem Durchlauf des Kristalles wieder linear und senkrecht zum Brewster-Winkel polarisiert und
erfihrt keine Verluste. Die Resonanzbedingung lautet folglich:

Anderp = mh\ (2.47)

mit An = n, — n,. Durch Verdrehen des doppelbrechenden Kristalles verdndert sich die von den
beiden Teilstrahlen durchlaufene effektive Dicke, so dass die transmittierte Wellenldnge variiert
wird. Der freie Spektralbereich eines doppelbrechenden Filters ergibt sich dhnlich wie beim

Etalon zu:
c

ov

= . 2.48
And, sy ( )

Schon mit einer bequem handhabbaren Dicke von 1 mm lassen sich — eine entsprechende Ver-
stirkungsbandbreite vorausgesetzt — auf diese Weise beinahe 30 x 1012 Hz (entspricht im Wel-
lenlidngenbereich von 1 um mehr als 100 nm) Durchstimmbereich realisieren.

2.3.6 Das trivalente Ytterbium als Laser-Ion

In trivalentem Ytterbium sind optische Uberginge nur zwischen den zwei Multipletts *Fs /2 und
’F, /2 moglich. Damit ist Yb3* ein typisches Quasi-Drei-Niveau-Laserion. Durch das sehr ein-
fache Energieniveauschema gibt es auBer den Ubergiingen zwischen den zwei Stark-Multipletts
auch bei relativ hohen Dotierungskonzentrationen keine weiteren Verlustkanile fiir die Pump-
oder Laserstrahlung. Dennoch kommt es in vielen Wirtsmaterialien bei hohen Yb**-Konzen-
trationen zu einer Beeintrachtigung der Lasereffizienz. Die Griinde sind bisher nicht restlos
geklart und Gegenstand der aktuellen Forschung am Institut fiir Laser-Physik im Rahmen der
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Promotion von S. T. Fredrich-Thornton. Die empirische Grenze der Yb>*-Dichte von etwa
2 x 10%! cm ™3 [Lar05] liegt dennoch etwa eine GréBenordnung iiber der iiblichen Dotierionen-
dichte im Falle des typischen Vier-Niveau-Laser-Ions Nd**, welches aufgrund der Vielzahl von
Multipletts bei hohen Dotierungskonzentrationen verstirkt zu interionischen Prozessen neigt.

Aufgrund der meist hohen Absorption im Bereich der Nullphononenlinie im Wellenldngen-
bereich um 970 nm bis 985 nm und der Aufspaltung des unteren Laserniveaus um nur einige
100cm™! bis knapp iiber 1000cm™! betriigt der als Quantendefekt bezeichnete energetische
Unterschied zwischen Pump- und Laserwellenléinge iiblicherweise weniger als 10%. Dies er-
moglicht prinzipiell hochst effizienten Laserbetrieb mit differentiellen Wirkungsgraden bis zu
90%, wihrend fiir das bisher gingigste Lasersystem Nd:Y3Al5012 (Nd:YAG) der maximal er-
zielbare Wirkungsgrad bereits durch den vergleichsweise hohen Quantendefekt auf hochstens
76% beschrinkt ist. Yb>T-dotierte Lasersysteme bieten somit zwar einerseits die Vorausset-
zung fiir hochsteffizienten Laserbetrieb, andererseits fiihrt die geringe energetische Differenz
zwischen dem Laserzielniveau und dem Grundzustand zu einer nicht unbetrédchtlichen thermi-
schen Besetzung des Laserzielniveaus. Diese sorgt dafiir, dass die Laserschwelle im Vergleich
zu Vier-Niveau-Laser-Systemen erhoht ist, da zunichst ein Teil der Pumpleistung dazu bend-
tigt wird, das Lasermaterial transparent fiir die Laserwellenldnge zu machen. Um die Schwelle
dennoch niedrig zu halten, betragen die Auskoppelverluste iiblicherweise nur einige Prozent,
wihrend in Vier-Niveau-Lasern in vielen Fillen einige 10% Auskopplung fiir optimalen La-
serbetrieb sorgen. Damit sind Yb>T-dotierte Systeme vergleichsweise empfindlich fiir sonstige
Resonatorverluste.

Der mit dem niedrigen Quantendefekt verbundene geringe Wirmeeintrag in den Kristall in
Verbindung mit den hohen Effizienzen fiihrte in den letzten Jahren zu einer weiten Verbreitung
Yb>T-dotierter Systeme fiir Hochleistungsanwendungen.

Aufgrund der bereits erwihnten starken Verbreiterung der Linien weist Yb> T in vielen Wirts-
materialien eine sehr effiziente Absorption der typischerweise einige Nanometer breiten Emis-
sion von Laserdioden auf und ist damit besonders fiir den diodengepumpten Laserbetrieb ge-
eignet. Die breiten Verstirkungsspektren von Yb3T-dotierten Materialien ermdglichen in vielen
Fillen kontinuierlich durchstimmbaren Laserbetrieb iiber einen Wellenldngenbereich von ei-
nigen 10 nm bis iiber 100 nm im spektralen Bereich zwischen etwa 1 pm und 1,1 um. Fiir die
Erzeugung kurzer Pulse erweist sich die groe Verstiarkungsbandbreite in vielen Féllen eben-
falls als sehr vorteilhaft.
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In diesem Kapitel wird zunédchst das im Jahre 1994 von A. Giesen und seinen Mitarbeitern am
Stuttgarter Institut fiir Strahlwerkzeuge [Gie94] eingefiihrte Scheibenlaserkonzept vorgestellt.
Auf Basis der im Kapitel 2 hergeleiteten theoretischen Grundlagen fiir den Laserbetrieb wird
im Anschluss daran ein analytisches Modell zur Beschreibung des Scheibenlasers prisentiert.
Es schlie3t sich eine kurze Betrachtung iiber vorteilhafte Eigenschaften fiir den Einsatz eines
aktiven Materials im Scheibenlaser an. AbschlieBend findet sich eine Uberblick iiber den Status
Quo der bis zum Beginn dieser Arbeit realisierten Scheibenlasersysteme im Dauerstrich- und
modengekoppelten Betrieb mit ihren jeweiligen maximalen Leistungsparametern.

3.1 Der Scheibenlaser

Der Begriff “Scheibenlaser” geht auf die Geometrie des in diesem Laseraufbau (vgl. Abb. 3.1)
verwendeten laseraktiven Mediums zuriick: Es handelt sich um eine diinne Scheibe von einigen
Millimetern Durchmesser und einigen 100 um Dicke mit einer hiufig runden Querschnittsfla-
che. Diese Scheibe ist auf der Riickseite mit einem dielektrischen Schichtsystem versehen, das
sowohl fiir die Pumpwellenlédnge, als auch fiir den Bereich moglicher Laserwellenldngen hoch-
reflektierend ist. Um dieses Schichtsystem bei der spéteren Montage auf der Warmesenke vor

Optische
Faser

/
S

Einkoppel- Einfallende .
einheit Pumpstrahlung ~ Parabolspiegel

Resonator-
mode

Auskoppel-
spiegel

Umlenk- .
. Kristall auf
prismen wassergekuhlter
Warmesenke

Ausgekoppelter
Strahl

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des verwendeten Scheibenlaseraufbaus.
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© @

Abbildung 3.2: Schematische Ansicht der Pumpoptik eines Scheibenlasermoduls mit 16 Pumpstrahlungsdurch-
géngen. Die Blickrichtung verlauft entlang der Resonatorachse und durch den transparent dargestellten Parabol-
spiegel. Eine nihere Beschreibung findet sich im Text.

Beschiddigungen zu schiitzen und den Wirmekontakt zu verbessern, befindet sich darauf eine
diinne Kupferschicht. Auf der Vorderseite ist die Scheibe fiir den selben Wellenldngenbereich
unter den entsprechenden Einfallswinkeln hochgradig entspiegelt.

Die Scheibe wird mit der hochreflektierenden Riickseite auf eine Wirmesenke geldtet, wel-
che im Scheibenlasermodul durch einen auf die Riickseite auftreffenden Wasserstrahl gekiihlt
wird. Das Loten erlaubt eine sehr feste, deformierungsfreie Kontaktierung der Scheibe.

Das Kontaktieren der Stirnfliche des Laserkristalles auf eine Warmesenke ist die Grundlage
fiir eine der herausragenden Eigenschaften des Scheibenlasers: Die hervorragende Strahlqua-
litdat auch bei hohen Ausgangsleistungen. In der Scheibe entsteht auch bei hohen Leistungen
nur ein nahezu eindimensionaler Temperaturgradient entlang der Resonatorachse, wihrend der
Temperaturgradient in radialer Richtung innerhalb des zentralen homogen gepumpten Berei-
ches der Scheibe anndhernd Null ist. Hierdurch werden die Ausbildung einer thermischen Lin-
se und damit Phasenstorungen transversal zur Strahlrichtung um mehr als eine Gré8enordnung
im Vergleich zu Volumenlaserkristall-Systemen minimiert und auch bei hohen Leistungen wird
eine ausgezeichnete Strahlqualitéit beibehalten.

Zudem ist der Warmeabtransport aus der Scheibe wegen des optimalen Verhéltnisses von
Oberfliche zu Volumen sehr effizient, was den Betrieb bei sehr hohen Volumenleistungsdichten
von bis zu 1 MW/cm? absorbierter Leistung erlaubt [GieO7a].

Wihrend der eigentliche Laserresonator im einfachsten Falle von der hochreflektierenden
Riickseite des Kristalles und einem Auskoppelspiegel gebildet werden kann, ist die Pumpan-
ordnung aufwindiger: Das von einer Laserdiode emittierte Pumplicht wird kollimiert, iiber den
in Abb. 3.2 transparent dargestellten Parabolspiegel an Position 1 unter einem von senkrechten
Einfall abweichenden Winkel auf den Kristall fokussiert und von der verspiegelten Riickseite
des Kiristalles reflektiert. Da aufgrund der geringen Dicke des Kristalles bei diesem Zweifach-
Durchlauf nur ein geringer Teil des Pumplichtes absorbiert wird, trifft der transmittierte Anteil
des Pumplichtes an Position 2 erneut auf den Parabolspiegel, von wo aus er als kollimierter
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Abbildung 3.3: Darstellung der Absorption in Abhingigkeit von der Dicke des aktiven Materials in Einheiten der
Absorptionslinge o~ ! fiir verschiedene Anzahlen von Pumpstrahlungsdurchgingen durch die Scheibe.

Strahl das in Abb. 3.2 mit (a) markierte Umlenkprisma trifft. Von diesem wird der Strahl auf
das Umlenkprisma (b) reflektiert und iiber Position 3 des Parabolspiegels erneut auf den Kris-
tall gefiihrt. Dies kann wiederholt werden, bis alle verfiigbaren Positionen auf dem Parabol-
spiegel benutzt wurden. Die Anzahl der verfiigbaren Positionen auf dem Parabolspiegel wird
dabei durch den Strahldurchmesser des Pumplichtes auf dem Parabolspiegel bestimmt, wel-
chem durch die Strahlqualitit der Pumpquelle eine untere Grenze gesetzt ist. Um ein optimales
Ausrichten der Scheibe zur Pumpoptik zu ermoglichen, wird die Wiarmesenke mit dem Schei-
benlaserkristall auf einem Goniometerkopf befestigt. Nach der Hilfte der Kristalldurchldufe
wird das restliche Pumplicht an der Dachkante eines Prismenpaares reflektiert (in Abb. 3.2 hin-
ter Pos. 8) und iiber den gleichen Weg zuriick in die Faser gefiihrt. Hierdurch wird die Anzahl
der Pumplichtdurchgiinge durch den Kristall noch einmal verdoppelt, so dass je nach Pump-
modultyp bis zu 32 Durchldufe des Pumplichtes durch den Kristall realisiert werden konnen.
Dies fiihrt zu einer sehr effizienten Absorption auch fiir diinne Scheiben, welche fiir einen op-
timalen Wirmeabtransport und damit fiir eine sehr gute Strahlqualitit von Vorteil sind. Die
tatsidchlich notwendige Dicke der Scheibe hingt von dem gewihlten laseraktiven Material, der
Dotierungskonzentration und der Anzahl der Pumplichtdurchldufe durch den Kristall ab. Um
Schiden am Faserende durch Riickkopplung des nicht absorbierten Pumplichtes zu vermeiden,
sollten mindestens 90% der Pumpleistung absorbiert werden; fiir optimale Effizienz sind Ab-
sorptionsraten iiber 98% wiinschenswert. Wie in Abb. 3.3 dargestellt, betrdgt je nach Anzahl
der Pumpstrahlungsdurchginge die notwendige Dicke der Scheibe nur ca. 10% bis 30% einer
Absorptionslinge! (vgl. Glg. 5.1).

Durch den mehrfachen Durchlauf des Pumplichtes durch den Kristall wird nicht nur die
Absorption verbessert, sondern auch die effektive Pumpleistungsdichte im Kristall erhoht. Da-
her ist das Scheibenlaser-Design sehr geeignet um die aufgrund der Reabsorption fiir die La-
serwellenldnge benotigten hoheren Schwellinversionen von Quasi-Drei-Niveau-Lasersystemen
wie Yb3* zu erreichen. Gleichzeitig wird durch die effektive Wirmeabfuhr die thermische Be-
setzung des Laserzielniveaus und damit die Laserschwelle niedrig gehalten (vgl. Kapitel 2).

'Hierbei bleibt zunichst der Effekt des Ausbleichens des unteren Laserniveaus vernachlissigt (vgl. Ab-
schnitt 2.2.1).
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Abbildung 3.4: Links: Darstellung des normierten Verlaufes der Absorption fiir ein aktives Medium mit 99% Ge-
samtabsorption in Abhingigkeit von der Anzahl der durchlaufenen Absorptionslingen o~ ! (unten) und der Anzahl
der Kristalldurchlidufe (oben). Rechts: Aufsummierte Verteilung der Absorption innerhalb des aktiven Mediums
nach 24 Kristalldurchldufen fiir verschiedene Gesamtabsorptionen zwischen 90% und 99,99%.

Vorteilhaft ist der mehrfache Pumplichtdurchlauf auch insofern, dass er zu einer Verbesserung
der Homogenitét des Pumpflecks fiihrt und damit die Anforderungen an die Strahlqualitit der
Pumpquelle verringert.

Die Skalierung der Ausgangsleistung erfolgt iiber eine Vergroerung des Pumpfleckdurch-
messers auf der Scheibe unter Beibehaltung der Pumpleistungsdichte. Auf diese Weise konnten
im Dauerstrichbetrieb schon Ausgangsleistungen von iiber 5,3 kW mit einer Scheibe und nahezu
10 kW unter Verwendung mehrerer gekoppelter Scheiben erzielt werden, wobei der Pumpfleck-
durchmesser einen Zentimeter und mehr betragen kann [GieO7a].

3.2 Analytisches Modell des Scheibenlasers

In Abb. 3.4 ist auf der linken Seite der Verlauf der Absorption fiir ein aktives Medium mit
99% Gesamtabsorption iiber die Kristalllinge nach dem Lambert-Beer-Gesetz (vgl. Glg. 5.1)
dargestellt. Es ist zu erkennen, dass es bei einer durch einen Einfachdurchgang erzielten derart
effektiven Absorption innerhalb des Kristalles zu einer starken Inhomogenitit der Verteilung der
Pumpleistung kommt. Diese kann in Lasern mit Stab-Geometrie des aktiven Mediums durch das
in Abb. 3.4 nicht beriicksichtigte Ausbleichen des Grundzustandes vor allem in den einer gro-
Beren Intensitit des Pumplichtes ausgesetzten vorderen Bereichen des Pumpkanals hochstens
teilweise kompensiert werden. In der Scheibenlaser-Geometrie sorgt die Tatsache, dass eine der-
art effektive Absorption durch den mehrfachen Durchlauf der Pumpleistung durch den Kristall
in verschiedenen Richtungen erzielt wird, hingegen fiir eine sehr starke Homogenisierung der
Verteilung der Pumpleistung im Kristall. Damit kann fiir realistische Gesamtabsorptionsraten
von 95%-99% in guter Niherung von einer sehr homogenen Verteilung der absorbierten Pump-
leistung im gepumpten Volumen ausgegangen werden, wie der in Abb. 3.4 rechts dargestellten
Verteilung der Absorption nach Aufsummierung iiber 24 Kristalldurchldufe zu entnehmen ist.
Hohere Absorptionsraten sind einerseits aufgrund des durch Glg. 2.29 beschriebenen Effektes
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des Ausbleichens der Absorption fiir vertretbare Scheibendicken kaum zu erzielen, andererseits
sind sie kaum wiinschenswert, da beispielsweise fiir eine Verbesserung der Absorption von
99% auf 99,99% eine Verdopplung der Kristalllinge erforderlich ist. Auch in radialer Rich-
tung kommt es aufgrund der Uberlagerung der Pumplichtdurchliufe in guter Néherung zu einer
homogenen Verteilung der Pumpleistung. Durch kohiirente Uberlagerung der hin- und riick-
laufenden Strahlungsfelder kann es zur Ausbildung eines Stehwellenfeldes der Laserstrahlung
kommen. Dieses kann durch lokale Sittigungseffekte zu einer starken Ortsabhingigkeit der
extrahierten Leistung fithren (“spatial hole burning”). Damit wire die Annahme homogener
Feldverteilung nicht mehr gerechtfertigt. Dieser Effekt kann jedoch fiir einen einfachen Reso-
nator wie in Abb. 3.1 vernachlissigt werden, denn ein solcher erlaubt die stabile Propagation
mehrerer Lasermoden. Damit werden eventuell entstehende Bereiche nicht extrahierter Leis-
tung sofort von konkurrierenden Moden abgerufen.

3.2.1 Das “‘nulldimensionale’” Modell

Auf der Annahme eines homogenen Zustandes aller laserrelevanten Groflen innerhalb des ak-
tiven Mediums basiert das einfachste Modell des Scheibenlasers, das so genannte “nulldimen-
sionale” Modell, das von A. VoB} [VoB02] entwickelt und von K. Contag [Con02] verfeinert
wurde. Mithilfe dieses Modells ist es auch moglich, Aussagen iiber die Auswirkungen von ther-
mischen Effekten auf den Laserbetrieb zu treffen. Die entsprechenden Gleichungen werden an
dieser Stelle jedoch nicht vorgestellt, hierfiir sei auf die genannten Arbeiten verwiesen.

Aufgrund der geringen Dicke des aktiven Mediums und der daraus resultierenden relativ
geringen Verstirkung pro Durchgang kann fiir die Berechnung der effektiven resonatorinter-
nen Leistungsdichte E,..rr, die aus der Uberlagerung mehrerer Strahlungsfelder resultiert, die
Verstirkung vernachlédssigt werden. Damit ist diese einfach das Produkt aus der einfachen reso-
natorinternen Leistungsdichte E, und der Anzahl der Kristalldurchginge pro Resonatorumlauf
M, (in dieser Arbeit i.d.R. zwei):

Er,efszrEr- (3.1)

Die angesprochene geringe Verstiarkung limitiert auerdem den Anteil der fiir die Laserstrah-
lung extrahierbaren Leistung, aufgrund der geringen Kristalllinge kann zudem von geringen
Umlaufverlusten ausgegangen werden. Somit lédsst sich die Schwellbedingung aus Glg. 2.44
vereinfachen zu:

Tges,l +Lint,l = (NZ(Gem,l + Gabs,l) - Ndotcabs.,l)MrE- (3.2)

Darin steht T,y fiir die Summe der Auskoppelverluste, die in der Regel mit den Auskoppel-
verlusten 75 ; an einem Auskoppelspiegel gleichgesetzt werden kann. Unter der Annahme einer
homogenen Verteilung der Pumpleistung lédsst sich die effektive Pumpleistungsdichte E), . ¢
sehr einfach angeben als das Produkt aus einfallender Pumpleistungsdichte £, und der Absorp-
tionseffizienz 1,5, welches sich iiber die Kristalllinge ¢ in Einheiten der Absorptionslinge o'
homogen im Kristall verteilt:

b.
Epefr = Ep%- (3.3)

Fiir den Abfall der Intensitdt nach Durchlauf eines Kristalles der Linge ¢ gilt bei Beriicksich-
tigung der mit steigender Besetzung von N, zunehmenden Reemission und der durch das Ent-
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volkern von N; abnehmenden Absorption:

1(0) =1y ¢ (Cabs,p(Naor—N2)—=Cem pNa ) 3.4)

Umgestellt ergibt sich daraus

Sabs,pTOem,p N
_Gubs,deotZ(l_'pi 2

Sabs,p Naot

[({)=1I-e (3.5)

Der Vergleich mit dem Lambert-Beer-Gesetz (Glg. 5.1) zeigt, dass der effektive Absorptions-
wirkungsquerschnitt mit einem Ausbleich-Faktor

. GOubs,p + Gem,p Ny
Gabs,p Naor

fB=1 (3.6)

sinkt. Fiir den Grenzwert des vollstindigen Ausbleichens des gepumpten Niveaus nimmt fp den
Wert Null an. Hieraus ergibt sich der Grenzwert fiir die mogliche Inversion B = Ny /Ny, zu

GOubs,p
may = ——————. 3.7
B “ Gem,p + Gabs,p ( )
Die Effizienz der Absorption im Scheibenlaser ldsst sich mit Glg. 3.6 errechnen gemif3
Nabs = 1 — eXp(—Mpow) =1- eXp(—MpGast,fBNdotg), (3.8)

worin M), fiir die Anzahl der Pumpstrahlungsdurchgénge durch den Kristall steht. Mit diesen
Annahmen lésst sich die durch Glg. 2.41 formulierte Ratengleichung vereinfachen zu

dN2 E b N2 E
— —p Nabs - - Mrh_vrl(N2(Gem,l + Gabs,l) - Ndotcabs,l)- (3.9)

dt  hv, { 1

Aus der vereinfachten Schwellbedingung 3.2 lésst sich die fiir den kontinuierlichen Laserbetrieb
notwendige Besetzung des oberen Laserniveaus N, ; einfach ermitteln:

Ouabs,l LintJ + Tges,l
Oem,i + Oubs,l Mrg(cem,l + Gahs,l)

N2,s = Nyor (310)

Aus Glg. 3.9 erhilt man ebenfalls einen Ausdruck fiir die Besetzungsdichte des angeregten Ni-
veaus, die im Dauerstrichbetrieb gegeniiber der Besetzung an der Schwelle unverindert bleibt:

E E
B WI;% +Mrh_\;16abs,lNd0t

Mrh_\;l(cem,l + Gabs,l) + T

(3.11)

Die Kombination von Glg. 3.10 und 3.11 liefert nun einen Ausdruck fiir die resonatorinterne
Leistungsdichte in Abhédngigkeit von der Pumpleistungsdichte:

_ NstMabs (Ep - Ep,s)

E,
Lint,l + Tges.,l

, (3.12)
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worin ng, = Vv;/v, den durch die Energiedifferenz von Pump- und Laserphoton gegebenen

Stokes-Wirkungsgrad bezeichnet. E), ; steht in dieser Gleichung fiir die Pumpleistungsdichte

an der Laserschwelle, welche sich aus Glg. 3.9 mit der an der Schwelle giiltigen Annahme
E,=0zu

hv

E,s=—"-IN 3.13

P, Mabs 2.8 ( )

ergibt. Bei bekannter gepumpter Querschnittsfléiche A, folgt daraus mit Glg. 3.10 unter Beriick-

sichtigung des Auskoppelgrades die Schwellpumpleistung Ps zu

Aphvp Oabs,i Aphvp Lint,l + Tges,l
Pi=A, Ep = Nyorl + .
MMabs Oabs,i + Oem,l Mabs Mr(cem,l + Gabs,l)

(3.14)

In dieser Gleichung zeigt sich der malgeblichste Unterschied zwischen Vier-Niveau-Lasern
und Drei- und Quasi-Drei-Niveau-Lasern: Wihrend fiir ein Vier-Niveau-Laser-System der erste
Term aufgrund der fehlenden Reabsorption an der Laserwellenliinge verschwindet und damit
die Schwelle bei entsprechend geringen Resonatorverlusten sehr niedrig sein kann, stellt dieser
Term fiir Systeme mit Reabsorption einen verlustunabhingigen Beitrag dar, der fiir eine erhohte
Schwellpumpleistung sorgt.

Aus Glg. 3.12 folgt nun fiir die Ausgangsleistung P; des Lasers der Ausdruck

Tges,l

—— O M Maps(Pp — P (3.15)
Lint,l‘|_Tges,lrl N S( b S)

P =

und damit fiir den optisch-optischen Wirkungsgrad durch Quotientenbildung von Glg. 3.15 mit
der eingestrahlten Leistung P):

1 i P
ges, s
0 e — 1 - — ). 3.16
n pt lint,l T:ges,l ||St||abs( Pp) ( )

3.3 Anforderungen an das aktive Material im Scheibenlaser

Die Vorteile des Scheibenlaserkonzeptes gegeniiber anderen Laserdesigns zeigen sich insbe-
sondere bei Hochleistungsanwendungen. Hierbei werden besondere Anforderungen an das La-
sermaterial gestellt. Aus der Geometrie des Scheibenlaseraufbaus und den zur Préparation ei-
nes Scheibenlaserkristalles (vgl. Abschnitt 6.2) notwendigen Arbeitsschritten ergeben sich vie-
le weitere der in diesem Abschnitt genannten wiinschenswerten Eigenschaften eines aktiven
Materials im Scheibenlaser. Auere Umstinde wie zur Verfiigung stehende Pumpquellen oder
spezielle Anwendungsgebiete erfordern ebenfalls besondere Eigenschaften des Lasermaterials.
Diese Eigenschaften lassen sich in der Hauptsache einteilen in jene, die dem Wirtsgitter zueigen
sind und solche, die durch den Einbau des Dotierions in dieses Gitter hervorgerufen werden.

3.3.1 Das Wirtsmaterial

Um die Dicke des aktiven Materials so gering wie mdglich zu halten und damit die thermischen
Verhiltnisse im Kristall optimal kontrollieren zu konnen, muss das Wirtsmaterial ermoglichen,
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das jeweilige Dotierion in einer hohen Konzentration einzubauen. Dabei ist es meist von Vor-
teil, wenn das im Wirtsmaterial ersetzte Ion in seinem Radius moglichst wenig vom Dotieri-
on abweicht. Zur Unterdriickung interionischer Prozesse bei hohen Dotierkonzentrationen sind
grofe Platzabstinde im Wirtsmaterial niitzlich. Damit durch dennoch auftretende Energiemi-
gration Anregungsenergie nicht an Verunreinigungen im Kristallgitter verloren geht, ist eine
hohe Reinheit der Wirtsmaterialien unabdingbar.

Die Priparation der fiir Hochstleistungsanwendungen nétigen Scheiben mit Durchmessern
in der GroBBenordnung von Zentimetern setzt die Herstellbarkeit von optisch hochwertigen Kri-
stallen dieser Dimensionierung voraus. Wiinschenswert wére es, wenn dies vermittels des bei
kommerziellen Kristallherstellern weit verbreiteten Czochralski-Verfahrens (vgl. Anhang A)
moglich wire. Eine Weiterverarbeitung von Scheiben mit einem derartigen Durchmesser erfor-
dert eine gewisse mechanische Stabilitdt des Scheibenmaterials. Eine stark ausgepriagte Spalt-
barkeit wiirde sich hier wie auch bei der Politur negativ auswirken.

Die beim Beschichtungsvorgang auftretenden Temperaturen von ca. 250°C stellen keine
groB3e Herausforderung fiir ein potentielles Scheibenlasermaterial dar. Allerdings ist der Kris-
tall in der vom Beschichter verwendeten Anordnung UV-Strahlung ausgesetzt und sollte daher
keine Tendenz zur Bildung von Kristallfehlstellen wie beispielsweise Farbzentren unter UV-
Strahlung aufweisen.

Weiterhin sollte das Wirtsmaterial auch alle weiteren fiir Hochstleistungslasermaterialien
notwendigen Eigenschaften aufweisen, das heiflt die Zerstorschwelle sollte hoch genug sein
um den Pumpleistungen standzuhalten und die Warmeleitfahigkeit muss ausreichen, um einen
effizienten Abtransport der durch Quantendefekt und nichtstrahlenden Zerfall der angeregten
Zustiande produzierten Wiarme zu gewihrleisten. Trotz eines effizienten Warmeabtransports
kommt es unvermeidlich zur Ausbildung eines Temperaturgradienten zwischen der direkt ge-
kiihlten Riickseite des Kristalles und der Kristallvorderseite und somit insgesamt zu einer Er-
wirmung des aktiven Mediums. Durch die relativ feste Fixierung der Scheibe auf der Wirme-
senke fiihrt die hieraus resultierende thermische Ausdehnung des Kristalles zu Verspannungen,
die umso stirker sind, je weiter sie von der Ausdehnung der Wéarmesenke abweichen. Diese
Verspannungen fithren zunichst zu einer Verringerung der Strahlqualitéit, konnen aber — vor
allem in Verbindung mit einer ausgeprigten Spaltbarkeit — auch zur Zerstorung des Kristalles
fiihren. Daher sollten die thermischen Ausdehnungskoeffizienten gering sein, was gleichzeitig
die Ausbildung einer thermischen Linse reduziert.

Speziell bei nicht-kubischen Wirtsgittern besteht die Moglichkeit, dass die Ausdehnungsko-
effizienten in den die Scheibenebene aufspannenden kristallographischen Richtungen differie-
ren. Diese Anisotropie ist von Nachteil, da metallische Wiarmesenken hierauf nicht angepasst
werden konnen. Auch eine zu starke Anisotropie in der Anderung der Brechzahl mit der Tempe-
ratur ist unerwiinscht, da die hieraus entstehende Anisotropie der thermischen Linse nur schwer
zu kompensieren ist.

3.3.2 Das Dotierion

Da der effektive Absorptionskoeffizient eines Kristalles ein Produkt aus der Dotierungskonzen-
tration und dem Wirkungsquerschnitt ist (vgl. Glg. 5.1), tragen hohe Absorptionswirkungsquer-
schnitte im selben Mal3e wie die Dotierbarkeit des Wirtsmaterials zu einer geringeren notwen-
digen Dicke des aktiven Materials bei und sind daher wiinschenswert. Aus Abb. 3.3 ldsst sich
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grob abschiitzen, dass fiir eine ausreichende Absorption die Absorptionslidnge 1/0 () nicht iiber
~2,5 mm liegen sollte um die sinnvolle Scheibendicke von einigen 100 um nicht iiberschreiten
zu miissen. Daraus ergibt sich ein Absorptionskoeffizient c(1), der iiber ~4 cm~! liegen muss.

Um dem Emissionsprofil heutzutage erhiltlicher Laserdioden zu entsprechen, ist es dar-
tiber hinaus vorteilhaft, wenn die Breite der zum Pumpen genutzten Absorptionsbande 3 nm
ibersteigt. Hierbei ist allerdings anzumerken, dass seit einigen Jahren mit Volumen-Bragg-
Gitter-stabilisierten Laserdioden verstiarkt auch Pumpquellen mit Emissionsbreiten unter 1 nm
zur Verfiigung stehen [New08]. Die Emission des Laserions hingegen sollte fiir Anwendun-
gen im Dauerstrichbetrieb moglichst schmalbandig sein um ein unerwiinschtes Ausweichen der
Laserwellenlidnge zu vermeiden.

Die erwiinschten hohen Dotierungskonzentrationen bei gleichzeitig hoher Inversion im Schei-
benlaserbetrieb vergrolern die Wahrscheinlichkeit fiir interionische Prozesse wie Kreuzrela-
xation oder Aufwirtskonversion. Auch die Wahrscheinlichkeit fiir Absorption aus angeregten
Zustinden steigt mit zunehmender Anregungsdichte. Das ideale Dotierion fiir den Scheibenla-
ser sollte daher ein Energieniveauschema aufweisen, das parasitire Prozesse dieser Art nicht
gestattet.

Aufgrund seines einfachen Energieniveauschemas (vgl. Kap. 2) erfiillt Yb>* in vielen Wirts-
materialien die bisher genannten Anforderungen. Ein geringer Quantendefekt durch den Be-
trieb als Quasi-Drei-Niveau-Laser ermoglicht zudem prinzipiell hocheffiziente Lasersysteme
und vermindert den Wirmeeintrag in den Kristall. Die dennoch auftretende Erwidrmung auf
100°C und mehr [Lar0O8] auf der Oberfliche des Kristalles sorgt im Falle von Yb3* als Do-
tierion fiir eine verstirkte thermische Besetzung der oberen Stark-Niveaus im unteren °Fs /2
Stark-Multiplett und erhoht damit die zum Erreichen der Inversion nétige Pumpleistung. Um
die Schwelle dennoch gering zu halten, ist daher eine hohe Stark-Aufspaltung dieses Mullti-
pletts vorteilhaft.

3.3.3 Spezielle Anwendungen

Wird der Scheibenlaser nicht im Dauerstrichbetrieb bei fester Wellenlidnge betrieben, ergeben
sich weitere, von dem bisher Aufgezihlten teilweise abweichende Anforderungen an das aktive
Material im Scheibenlaser. So ist beispielsweise fiir eine effiziente Verdopplung der Grund-
wellenldnge eine stark polarisierte Emission entlang einer definierten Orientierung von Vorteil.
Dies ldsst sich durch polarisationsselektierende Elemente erreichen, die dem Resonator jedoch
zusitzliche Verluste zufiigen, oder auch durch den Einsatz nicht-kubischer Wirtsmaterialien mit
einer Anisotropie der Emissionsspektren in den verschiedenen Polarisationen.

Eine fiir den effizienten giitegeschalteten Betrieb unerldssliche Eigenschaft ist eine lange
Lebensdauer des oberen Laserniveaus, denn die im aktiven Medium speicherbare und damit fiir
die zu generierenden Pulse zur Verfiigung stehende Energie steigt linear mit der Lebensdauer
[Deg89].

Fiir den stabilen modengekoppelten Betrieb mittels eines sittigbaren Halbleiterspiegels hin-
gegen ist eine lange Fluoreszenzlebensdauer eher nachteilig. Negativ wirkt sich auch ein ge-
ringer Verstarkungswirkungsquerschnitt aus, denn beides erhoht die zur Sittigung der Verstir-
kung im Lasermedium notige Pulsenergie. Dies hat eine exponentielle Verstirkung von Pulsen
mit leicht nach oben abweichender Energie zur Folge. Der Grund hierfiir ist, dass diese im
sattigbaren Absorber durch dessen stirkere Séttigung geringere Absorptionsverluste erfahren,
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wihrend sie im aktiven Medium unterhalb der Séttigungsintensitit weiterhin nahezu gleich ver-
starkt werden. Je hoher die Sittigungsintensitit des Mediums nun ist, desto stiarker werden die
Schwankungen in der Pulsenergie und konnen sich zu Instabilititen in Form von unerwiinscht
einsetzenden giitegeschalteten Pulsen manifestieren [Hon99a].

Uber die Fourier-Transformation bilden zeitliche Breite A¢ und spektrale Breite Av ein kon-
jugiertes Variablenpaar. Anschaulich zeigt sich die Konsequenz in der Energie-Zeit-Unschirfe

AEAt > h (3.17)
mit dem Planckschen Wirkungsquantum £, die sich mit der Energie E = hv als
AVAt > 1 (3.18)

darstellen ldsst. Im modengekoppelten Betrieb ist die erreichbare Pulsldnge also invers propor-
tional zur spektralen Breite der Pulse. Um die Voraussetzungen fiir die Erzeugung sehr kurzer
Pulse zu bieten, muss ein aktives Material somit entsprechend breite Emissionsspektren aufwei-
sen.

3.4 Bisher im Scheibenlaser verwendete Kristalline aktive
Materialien

Die bisher unabhingig von dieser Arbeit in der Literatur zu findenden mit dem Scheibenlaser
und kristallinen, seltenerddotierten Festkorpermaterialien erzielten Ergebnisse beschrinken sich
zum groflen Teil auf die Verwendung von Yb:Y3Al501, (Yb:YAG) als aktives Material. In den
meisten anderen Fillen werden entweder YAG als Wirtsmaterial oder Yb3* als aktives Ion
verwendet. Die einzige in der Literatur zu findende Ausnahme bildet die Kombination von
Nd>* mit Vanadaten.

Eine Besonderheit von Yb:YAG unter den Ytterbium-dotierten optisch aktiven Materialien
ist die Tatsache, dass sich bei etwa 940 nm eine sehr breite Absorptionsbande findet, deren Wir-
kungsquerschnitte mit denen der recht schmalen Nullphononenlinie vergleichbar sind. Diese
Bande ist sehr gut geeignet fiir das Pumpen mit Laserdioden, deren Emissionsspektrum iibli-
cherweise einige Nanometer Breite aufweist. Die kiirzere Pumpwellenldnge bringt jedoch den
Nachteil eines geringfiigig erhohten Quantendefektes im Vergleich zum Pumpen der Nullpho-
nonenlinie mit sich.

Unter Verwendung von Yb:YAG wurde das Potential des Scheibenlaserdesigns bereits sehr
eindrucksvoll dokumentiert. 5,3 kW bei einem differentiellen Wirkungsgrad von etwa 70% und
einer optisch-optischen Effizienz 1,,; von 65% konnten im Dauerstrichbetrieb mit einer Schei-
be erzielt werden. In einer Anordnung mit vier separat gepumpten und jeweils als Faltspiegel
verwendeten Scheiben konnte die Ausgangsleistung sogar bis auf tiber 9,5 kW bei kaum gerin-
gerer Effizienz gesteigert werden [GieO7a]. Die erzielbaren Pulsldngen im modengekoppelten
Betrieb sind begrenzt durch die relativ geringe Bandbreite der Verstirkung, die sich auch im
schmalen spektralen Durchstimmbereich von nur etwa 25 nm [GieO7b] duBert. Die kiirzesten
bisher mit Yb:YAG im Scheibenlaser realisierten Pulsdauern sind daher mit 705 fs vergleichs-
weise lang, dies allerdings bei einer mittleren Ausgangsleistung von 80 W und einer Repetiti-
onsrate von 57 MHz [Bru04]. Eine Verldngerung des Resonators senkte die Repetitionsrate auf
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4 MHz, was bei einer geringen Verldngerung der Pulsdauer zu Pulsenergien von 11 pJ fiihrte und
einer Pulsspitzenleistung von 12 MW entspricht [Mar(08]. Die hochsten bisher im Scheibenlaser
erzielten Pulsenergien betrugen 25 pJ bei einer Pulsldnge von knapp unter 1 ps [Neu09].

Ein weiteres fiir den Betrieb im Scheibenlaser intensiv getestetes Material ist Yb:KY(WO4),
(Yb:KYW), dessen relativ breite Nullphononenlinie um 981 nm sehr gut fiir das Diodenpum-
pen geeignet ist. Mit Yb:KYW wurden die bisher kiirzesten Pulse im Scheibenlaser erzielt: Bei
einer mittleren Ausgangsleistung von 22 W betrug die Pulsdauer hier 240 fs [Bru02]. Die hier-
fiir notige Verstdrkungsbandbreite spiegelt sich auch in einem breiten Durchstimmbereich von
64 nm wieder [Hil06]. Die hochsten in der Literatur zu findenden Ausgangsleistungen mit die-
sem Material betragen 73 W bei einem optisch-optischen Wirkungsgrad von 60% [LarO1]. In
der Literatur sind keine Hinweise auf Experimente zur weiteren Skalierung der Ausgangsleis-
tung zu finden, jedoch kann davon ausgegangen werden, dass das Skalierungspotential wegen
der relativ groBen Anisotropie der Ausdehnungskoeffizienten von KYW sowie der Tendenz zur
Spaltbarkeit begrenzt ist [Kil08]. Gleiches gilt fiir die mit etwas geringerer Effizienz ebenfalls
schon im Scheibenlaser als aktives Material verwendeten weiteren Wolframate Yb:KGd(WOQO4);
(Yb:KGW) [LarO1] und Yb:NaGd(WOy4)> (Yb:NGW) [PetO8b]. Ein weiterer Nachteil dieser
Gruppe von Laserkristallen ist, dass die meisten von ihnen nur unter Zumischung eines Fluss-
mittels in der Schmelze zu ziichten sind, was die erzielbare Wachstumsgeschwindigkeit erheb-
lich herabsetzt und die Reinheit der verfiigbaren Kristalle in vielen Fillen begrenzt.

Auch die Gruppe der derzeit von R. Peters ebenfalls im Institut fiir Laser-Physik im Rahmen
einer Doktorarbeit untersuchten Yb3*-dotierten Sesquioxide bietet mit Sc;O03 und Lu, O3 offen-
sichtlich Wirtsmaterialien mit der Eignung fiir effizienten Laserbetrieb im Scheibenlaseraufbau.
Wihrend mit Yb:Sc,O3 unter Pumpen bei 941 nm eine Ausgangsleistung von 18,3 W bei 61%
differentiellem Wirkungsgrad und einem 1M,,, von 49,9% erzielt werden konnte [Lar0O1], be-
legen die jiingsten Ergebnisse von R. Peters mit Yb:LuyO3 als aktivem Material mit 32,6 W
Ausgangsleistung bei 80% differentiellem Wirkungsgrad und einer optisch-optischen Effizi-
enz von 72% das herausragende Potential dieser Materialklasse [PetO7a]. Nachteilig fiir die
Erzeugung ultrakurzer Pulse im modengekoppelten Betrieb erweist sich die durch die grofle
Stark-Aufspaltung dieses Materials [Mix99] verursachte Aufspaltung des Emissionsspektrums
in zwei voneinander getrennte Banden mit limitierter Breite. Dennoch wurden mit diesem Ma-
terial bereits Pulsldngen von 370 fs bei einer mittleren Ausgangsleistung von 20,5 W im Schei-
benlaser erzielt [Mar(07].

Auch mit einigen anderen aktiven Ionen konnte Laserbetrieb im Scheibenlaser realisiert wer-
den. Dazu zihlen Tm3* [Die98a, Ber99] und Ho*>+ [Sch06] in YAG, wobei in beiden Fillen
die Ausgangsleistungen unter 10 W blieben, sowie verschiedene Ubergiinge von Nd** in YAG
[Gie99], YVO, [Pav08] und GdVO4 [Liin07], deren Ausgangsleistung 50 W bisher nicht iiber-
schritt.
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4 Die verwendeten Wirtsmaterialien

Dieses Kapitel liefert zunichst einen Uberblick iiber die kristallographischen Eigenschaften
der in dieser Arbeit untersuchten Wirtsmaterialien. Viele fiir den Betrieb als Hochleistungs-
Lasermaterial wichtige Parameter werden in Tabelle 4.3 aufgelistet. Daran schliet sich ein
kurzer Uberblick iiber die mit den verwendeten Wirtsmaterialien bisher veroffentlichten Laser-
ergebnisse. Eine Wertung der Eignung der untersuchten Materialien fiir den Betrieb im Schei-
benlaser erfolgt im Anschluss an das Kapitel 5, denn auch die in diesem Kapitel noch nicht be-
schriebenen spektroskopischen Eigenschaften der Wirtsmaterialien sind gemif3 Abschnitt 3.3
von groBBer Wichtigkeit fiir eine solche Einschitzung.

4.1 Kristallographische Eigenschaften der verwendeten
Wirtsmaterialien

Die Wahl eines geeigneten Wirtsmaterials hat starke Auswirkungen auf die spektroskopischen
Eigenschaften des Laserions. Zusitzlich sind neben den Eigenschaften des Wirtsmaterials auf
atomarer Ebene wie Gittersymmetrie, lonenabstand und den sich daraus ergebenden Auswir-
kungen des Kiristallfeldes auf das Laserion auch die mechanischen Eigenschaften wie Hir-
te, Warmeleitfahigkeit oder eine eventuelle Spaltbarkeit fiir die Eignung als Laserkristall von
grof3er Bedeutung. Die untersuchten Materialien lassen sich in zwei Klassen von Kristallen ein-
teilen. Zunéchst erfolgt eine Vorstellung der Borate, daran schlieBt sich eine Beschreibung der
untersuchten Vanadat-Kristalle an.

4.1.1 Borate

In den letzten Jahren wurden Borate als Laserkristalle eingehend untersucht. Sie weisen in der
Regel gute mechanische Eigenschaften auf und sind chemisch stabil. Die fiir Borate charakte-
ristisch hohen Phononenenergien im Bereich von 1000 cm ™! bis 1500 cm™! koénnen zwar bei
Nd**-Dotierung zu einer Verringerung der Quanteneffizienz infolge des vermehrten Auftretens
von nichtstrahlenden Zerfillen iiber die zahlreichen Zwischenniveaus im Neodym-Energieni-
veauschema fithren. Im Falle des aus nur zwei Stark-Niveaus mit einem typischen Abstand
von 10000 cm™! bestehenden Energieniveauschemas von Yb>T ist die Wahrscheinlichkeit fiir
Multiphononenzerfille geméf Glg. 2.36 jedoch gering, die Quanteneffizienz mithin nicht be-
eintrichtigt.

Da viele Borate eine azentrische Kristallstruktur besitzen, eignen sie sich zur Anwendung
als effiziente Frequenzverdoppler-Kristalle; hier sind insbesondere BBO (BaB,0,4) und BiBO
(BiB3Og) zu nennen. Letztgenannte lassen sich jedoch wie auch viele andere Mitglieder der
Borat-Familie nicht mit der Czochralski-Methode (vgl. Anhang A) herstellen. Zu den we-
nigen mit dieser Methode herstellbaren Boraten gehoren die Familie der Calcium-Oxyborate

37



4 Die verwendeten Wirtsmaterialien

Abbildung 4.1: Links: Visualisierung der Einheitszelle von LSB, rechts: Darstellung unter Nichtberiicksichtigung
der Sauerstoff-Atome und Streckung der c-Achse. Die gestrichelten Hilfslinien unterteilen die c-Achse in Vier-
tel. Die am nichsten beieinander liegenden Sc3* -Pliitze sind durch durchgezogene schwarze Linien miteinander
verbunden.

CayREO(BO3)3, worin RE fiir ein Selten-Erd-Ion steht, sowie LaSc3(BO3); aus der Familie
der Lanthanid-Borate. Letztgenanntes sowie CasYO(BO3)3 wurden in dieser Arbeit auf ihre
Eignung als Scheibenlaserkristalle untersucht.

Lanthan-Scandium-Borat LaSc;(BO3)4

LaSc3(B0O3)4 (LSB) ist ein in der Natur nicht vorkommender Kristall mit monokliner, zentro-
symmetrischer Huntit-Struktur der Raumgruppe C2/c. Die Einheitszelle besteht aus vier For-
meleinheiten mit insgesamt 80 Atomen. Eine Visualisierung der Einheitszelle sowie eine ver-
einfachte Darstellung sind in Abb. 4.1 zu sehen.

Wie im rechten Teil der Abb. 4.1, in dem der Ubersichtlichkeit halber die O>~-Ionen weg-
gelassen wurden, gut zu erkennen ist, bauen sich die Kationen La* und Sc3t in Ebenen, die
jeweils durch etwa ein Viertel der Hohe der Einheitszelle, also rund 3 A voneinander getrennt
sind, ein. Dabei treten die La3T-Plitze nur versetzt in jeder zweiten Ebene auf, so dass sich
zwischen diesen Plitzen ein relativ groBer minimaler Ionenabstand von etwa 6,08 A [Dur0O1]
einstellt. In Abb. 4.2 ist links die sechsfache Sauerstoff-Koordination dieses Platzes dargestellt,
die in ihrer Symmetrie einem gestorten Prisma gleicht.

Das Sc3* wird im Gitter hingegen in zwei leicht unterschiedlichen Symmetrien eingebaut,
welche beide in einer gestorten Oktaeder-Symmetrie sechsfach koordiniert sind (vgl. Abb. 4.2
mitte und rechts). SCI3 T_Plitze liegen dabei in denselben Ebenen wie die La3*-Pliitze, was ent-
lang der a- und b-Achse zu einer Folge von hintereinander liegenden La’* und SC%J“-Pl'eitzen
fiihrt, wobei in a-Richtung ein leichter Versatz gegeben ist. Die im Gitter doppelt so hédufig
auftretenden SCI31+—P1'aitze liegen dagegen in eigenen um ca. ein Viertel der Hohe der Einheits-
zelle versetzten Ebenen des Kristallgitters vor und sind daher mit 3,34 A nur etwa halb soweit
voneinander entfernt wie die La’t-Plitze. Aufgrund der geringen Entfernung der Ebenen mit
Sc3*-Plitzen innerhalb des Gitters sind die minimalen Abstinde zwischen zwei Sc3*-Plitzen
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PASEA

Abbildung 4.2: Visualisierung der Koordination der Kationenplitze im LSB-Gitter.

unterschiedlicher Symmetrie mit 3,31 A sogar noch etwas geringer.

Nach der Czochralski-Methode wurden LSB-Kristalle im Jahre 1991 erstmals von Kutovoi
et al. hergestellt [Kut91]. Meyn [Mey94] gelang es, Kristalle von mehreren Zentimetern Linge
bei einem Durchmesser von bis zu 2 cm mit dieser Methode herzustellen. Bei ersten im Rah-
men jener Arbeit durchgefiihrten Ziichtungsversuchen von Yb:LSB wurde davon ausgegangen,
dass sich das Yb** genau wie das Nd** nur auf den La’*-Platz im Wirtsgitter einbaut, daher
blieben diese Versuche zunichst ohne Erfolg. Ein genauerer Blick auf die GroBe der Katio-
nenplitze im LSB zeigt, dass in der vorliegenden sechsfachen Koordination zwar das Nd>*+ mit
einem Ionenradius von 0,98 A gut auf den La3+—Gitterplatz mit 1,05 A passt, wihrend die Sc3t-
Plitze mit 0,75 A zu klein sind. Im Gegensatz dazu liegt Yb>* jedoch mit einem Ionenradius
von 0,87 A genau in der Mitte der Ionenradien der beiden zur Verfiigung stehenden Gitterplitze
[Pet05]. Weitere Ziichtungsexperimente von Kutovoi und eine detaillierte spektroskopische Un-
tersuchung [Joh04] bestitigten, dass das Yb>* sich tatsichlich auf beide Gitterplitze einbaut.
Der Einbaukoeffizient fiir den La’*-Platz ergibt sich dabei aus Mikrosondenuntersuchungen
[Hei] zu etwa 1,1, wihrend er fiir den dreimal so hédufig im Gitter auftauchenden Sc3t-Platz
etwa 0,7 betrdgt, was insgesamt zu einem Einbaukoeffizienten von etwa 0,8 fiihrt. Die bei der
Berechnung der Einwaage fiir eine Dotierungskonzentration von 4x at.%' zu beriicksichtigende
Gesamtreaktion lautet folglich:

1
ﬁ -4x-YbrO3 + (1 -1, 1x) -La203+3(1—0,7x) -Scp03 4+ 8-H3BO3

— 2- Yb4xL31,xSC3(1,x) (BO3)4 +12-H,O 7.

Aufgrund der leicht unterschiedlichen Platzsymmetrien der beiden Sc>T-Plitze gibt es somit
fiir das Yb>* insgesamt drei spektroskopisch unterscheidbare Plitze im LSB-Wirtsgitter. Dies
fiihrt insgesamt zu einer deutlichen Verbreiterung der Absorptions- und Emissionsspektren, die
das Material fiir die Erzeugung ultrakurzer Pulse wie auch fiir durchstimmbare Laser sehr ge-
eignet erscheinen ldsst. Im Vergleich zu Materialien mit ungeordneten Gittern mit ebenfalls
sehr breiten Emissionsspektren wie z. B. Yb:NaGd(WO4), [PetO8b] oder Glédsern zeichnet sich
LSB durch eine mit der geordneten Gitterstruktur verbundene verbesserte Phononenpropagati-
on und die daraus resultierende hohere Wirmeleitfihigkeit von 2,8 W/m-K aus. Dennoch liegt
die Warmeleitfahigkeit noch deutlich unter der von z. B. YAG (vgl. Tab. 4.3). Es weist eine
von Meyn als “schwach bis deutlich” bezeichnete Spaltbarkeit auf, die jedoch nicht mit den

IDie hier und in der Literatur zu findenden Angaben zur Dotierungskonzentration beziehen sich analog zur Do-
tierung mit Nd>* ausschlieBlich auf die Anzahl der Yb3*-Tonen in Relation zur Anzahl der La>*-Gitterplitze.
Die sich aus dieser Konvention ergebenden Zahlenwerte fiir die Dotierungskonzentration sind damit viermal
hoher, als der tatsichlich ersetzte Prozentsatz aller La** und Sc®*-Plitze. Daher riihrt auch der Faktor 4 in der
eingewogenen Dotierungskonzentration.
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dielektrischen Hauptachsen zusammenfillt und daher keine Einschriankung bei der Praparation
von Laserkristallen darstellt. LSB ist zudem relativ hart und chemisch stabil; der Transparenz-
bereich erstreckt sich von 220 nm bis 1900 nm [Mey94].

Da die relativ nahe beieinander liegenden Sc*-Plitze in Ketten in [102]-Richtung hinterein-
ander platziert durch den Kristall verlaufen, es also nur zwei nidchste Nachbarplitze gibt, ist der
mittlere Ionenabstand R, der in die Migrationswahrscheinlichkeit mit R© eingeht, mit 3,8 A
deutlich groBer als der minimale Abstand von 3,3 A zwischen den Sc3*-Plitzen. Teile dieser
Ketten sind im rechten Teil der Abb. 4.1 als dickere schwarze Linien eingezeichnet.

Durch die relativ groBe Differenz der Ionenradien von Sc3* bzw. La** und Yb3* wird das
Kristallgitter jedoch beim Einbau von Yb>* verzerrt. Dies fiihrt dazu, dass Volumenkristalle nur
mit einer maximalen Dotierungskonzentration von 25 at.% hergestellt werden konnen. Die Ka-
tionendichte entspricht in diesem Falle etwa einem 10 at.%-dotierten Yb: YAG-Kristall. 30 at.%-
dotierte mit der Czochralski-Methode hergestellte Yb:LSB-Kristalle wiesen viele Spriinge auf
und waren fiir Laserexperimente daher nicht geeignet. Fiir Dotierungskonzentrationen iiber
30at.% dndert sich die Struktur analog zum Falle hoher Nd**-Dotierungen iiber 50 at.% zur
trigonalen, azentrischen Raumgruppe R32, was anhand der Tatsache des Auftretens von Fre-
quenzverdopplung bei Einstrahlung von Laserlicht belegt wurde [DurO1]. Optische und spek-
troskopische Eigenschaften von verschiedenen Dotierionen in LSB lassen jedoch auch schon fiir
die bei niedrigeren Dotierungskonzentrationen vorliegende monoklinen Raumgruppe C2/c eine
sehr nahe Verwandtschaft zur tetragonalen Symmetrie erkennen (vgl. [Mey94, Die98b, Joh04]).
Die beiden groBeren der drei Brechzahlen in LSB sind nahezu identisch und konnen daher durch
ein n, ersetzt werden. Die optische Hauptachse Y entspricht dann der b-Achse in der monokli-
nen Struktur, und fiir die Z-Achse mit n, wird eine dreizdhlige Symmetrieachse angenommen,
die der nahe verwandten tatsédchlich trigonalen Struktur der c-Achse entspriche [DurO1]. Daher
wird LSB auch hiufig als “quasi-trigonal” bezeichnet und spektroskopisch als uniaxial betrach-
tet.

Calcium-Yttrium-Oxyborat Ca;YO(BO3)3

Calcium-Seltenerd-Oxyborate Ca4REO(BO3)3 (RECOB) mit RE = La, Nd, Sm, Er und insbe-
sondere Gd und Y stellen eine relativ neue Klasse von Laser-Materialien dar und kommen wie
LSB in der Natur nicht vor. Sie wurden erst 1991 erstmals von Norrestam und Nygren syn-
thetisiert [Nor92], gehoren der azentrischen monoklinen Raumgruppe Cm an und sind damit
biaxial. Die Einheitszelle besteht aus zwei Formeleinheiten. Das einzige Symmetrieelement in
der Einheitszelle ist eine in Abb. 4.3 gestrichelt eingezeichnete Spiegelebene senkrecht zur b-
Achse. Die Y>*-Ionen bauen sich bevorzugt auf die beiden halb in der Einheitszelle liegenden
Kationenplitze in dieser Spiegelebene sowie die zu jeweils einem Achtel in der Einheitszelle
liegenden Eckplitze ein. Der minimale Abstand der Y>*-Ionen ist somit identisch mit der Lén-
ge der kiirzesten Achse ¢ (3,524 A). Damit verlaufen also auch in YCOB die Y>*-Plitze direkt
hintereinander in Ketten in c-Richtung durch den Kristall. Diese Ketten sind etwa doppelt so
weit voneinander entfernt wie die Gitterplitze innerhalb der einzelnen Kette. Daher betrigt der
mittlere Ionenabstand zwischen den Ketten wesentlich groere 6,1 A. Leicht abweichend von
dieser Betrachtung weist YCOB jedoch einen geringen Grad von Unordnung auf; somit besteht
auch die Moglichkeit, dass sich Y>*-Tonen — unter Ladungskompensation — auf einige der ei-
gentlich zweiwertigen Ca®*-Plitze einbauen. Anhand von Tieftemperatur-Absorptionsspektren
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Abbildung 4.3: Aufbau der Einheitszelle von YCOB. Aufgrund der nur leicht ungeordneten Struktur wurden die
bevorzugt von Y3* besetzten Gitterpliitze farblich von den bevorzugt von Ca** besetzten Gitterpliitzen unterschie-
den. In der oberen linken Ecke der Einheitszelle wurde beispielhaft der Verlauf der Yb**-Ketten durch das Gitter
visualisiert. Die gestrichelten Linien markieren die Lage der Spiegelebene in der Einheitszelle.

konnte der Anteil von dreiwertigen Ionen auf urspriinglich zweiwertigen Plédtzen auf etwa 10%
abgeschitzt werden [Lup02]. Die bevorzugt von Y3* besetzten Plitze sind daher in Abb. 4.3
hell dargestellt und die bevorzugt von Ca>* besetzten Plitze dunkel. Der YT -Platz weist ei-
ne Cs-Symmetrie auf, die sowohl als sechsfach, als auch unter Beriicksichtigung zweier weiter
entfernter O>~-Tonen als achtfach koordiniert angesehen werden kann [Nor92]. Das Ca’™ liegt
in zwei verschiedenen Symmetrien vor, die beide sechsfach koordiniert sind. Der minimale Ab-
stand zwischen zwei Y>T-Plitzen betrigt genau wie der minimale Y3*-Ca’* bzw. Ca’*-Ca’*-
Abstand 3,53 A. Die leicht ungeordnete Kristallstruktur fiihrt dazu, dass die Warmeleitfahigkeit
von etwa 2 W/m:-K fiir YCOB unter den in dieser Arbeit untersuchten Materialien die geringste
ist. Aufgrund der erstaunlich niedrigen thermooptischen Koeffizienten (vgl. Tab. 4.3), die einer
sehr sorgfiltig eigens zu diesem Thema publizierten Veroffentlichung [Seg07] entnommen sind,
sollte eine schlechtere Wirmeabfuhr allerdings nur in geringem Male zu einer Verschlechte-
rung der Strahlqualitit im Scheibenlaser beitragen.

Da die kristallographischen Achsen (a, b, ¢) von YCOB nicht orthogonal zueinander sind
und nicht mit den Achsen (X,Y,Z) der optischen Indikatrix zusammenfallen, ist die Orientie-
rung dieser Kristalle nicht trivial. Nach zunidchst einander widersprechenden Verdffentlichun-
gen einigte man sich auf eine Darstellung gemidl Abb. 4.4. Hierbei zeigt die b-Achse in die
entgegengesetzte Richtung der Y-Achse der optischen Indikatrix, wihrend zwischen a- und
Z-Achse ein Winkel von 23° und zwischen ¢- und X-Achse ein Winkel von 12° steht [Ye99].

Obwohl die Zusammensetzung der meisten Calcium-Seltenerd-Oxyborate nur geringfiigig
von einer kongruenten Zusammensetzung gemif

RE>O3+8-Ca0O+3-B,03 — 2-YCasO(BO3)3,
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Abbildung 4.4: Orientierung der optischen Indikatrix mit den Achsen (X,Y,Z) relativ zur kristallographischen
Indikatrix mit den Achsen (a, b, ¢) von YCOB.

worin RE fiir ein Seltenerdion steht, abweicht und viele von ihnen damit nach der Czochralski-
Methode herstellbar sind, wurde erst 1996 mit GdACOB das erste Mitglied dieser Familie nach
diesem Verfahren geziichtet [Aka96]. Kurz darauf wurde auch YCOB auf diese Weise herge-
stellt [Iwa97]. Schnell gelang es YCOB-KTristalle von bis zu 75 mm Durchmesser und 200 mm
Linge herzustellen [Ye99]. Aufgrund der azentrischen Kristallstruktur wurden beide Materiali-
en in der Folge schnell als effiziente Materialien zur Frequenzkonversion erkannt [Iwa97].

Wie man aufgrund des bereits erwihnten moglichen Einbaus von Y3*-Ionen auf Ca>*-Plitze
vermuten konnte, weicht die Zusammensetzung von YCOB tatsédchlich geringfiigig von der
oben angegebenen kongruenten Zusammensetzung ab. Fiir die Herstellung mittels der Czoch-
ralski-Methode bedeutet dies, dass nur ein bestimmter Anteil der Schmelze zu einem Kristall
wachsen kann und die verbleibende Restschmelze stark von der Stochiometrie abweicht. Die
Abweichung von der kongruenten Zusammensetzung steigt jedoch im YCOB mit zunehmender
Dotierungskonzentration. Ye und Chang [Ye99] erkldren dies damit, dass der sechsfach koordi-
nierte Y>*-Platz nur eine sehr geringe GroBentoleranz aufweist. Kleinere Ionen wie Yb>* und
LuT oder auch groBere wie Gd*>* und Nd>* fiihren zu einer Stérung des Gitters und machen
dieses damit instabiler. Dies spiegelt sich auch in der Tatsache wieder, dass YCOB unter den
Mitgliedern der RECOB-Familie mit 1510°C den hochsten Schmelzpunkt aufweist. Die Do-
tierbarkeit von YCOB mit Yb3* ist daher auf 50 at.% beschrinkt. Die sich ergebende maximale
Yb**-Tonendichte von 2,25 x 10%! cm™ entspriche in YAG einer Dotierung von 16 at.%. Da-
bei ist zu beriicksichtigen, dass auch das Yb3*t-Ton mit einem Anteil von etwa 10% auch auf
den zweiwertigen Ca-Platz eingebaut wird, was wie im Falle von LSB zu einer Verbreiterung
der Spektren fiihrt.

Der Transparenzbereich von undotiertem YCOB erstreckt sich von ca. 230 nm [Iwa97] bis
2500 nm [Seg07]. Viele weitere wichtige Daten sind in Tab. 4.3 zusammengefiihrt worden.

4.1.2 Vanadate

Zu den wenigen vanadiumhaltigen Oxidkristallen, mit denen bisher Lasertétigkeit demonstriert
werden konnte, gehoren neben den Seltenerd-Orthovanadaten der Form REVO4 mit RE = Y3+,
Gd*t, Er’* und Lu?t nur die drei Erdalkali-Orthovanadate der Form EA3(VO4)3 mit EA =
CaT, Sr’* und Ba?* [Kam90]. Die Mitglieder der erstgenannten Gruppe weisen mit dem Vor-
handensein eines dreiwertigen Kationenplatzes sowie einer durchweg hohen mechanischen und
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Abbildung 4.5: Visualisierung der Struktur von REVO (RE = Y, Lu). Das Verhiltnis der Gitterkonstanten der
ansonsten isostrukturellen Materialien YVO und LuVO unterscheidet sich nur um etwa 0,5%. Aus diesem Grund
ist die Darstellung fiir beide Wirtsgitter in guter Nidherung mafstabsgetreu.

chemischen Stabilitit, die sich auch in den hohen Schmelzpunkten von jeweils iiber 1650°C wi-
derspiegelt, Voraussetzungen auf, die die Untersuchung auf ihre Eignung als Wirtsmaterial fiir
Seltenerdionen rechtfertigten. Hinzu kommt, dass diese Materialien aufgrund ihrer kongruen-
ten Zusammensetzung prinzipiell nach der Czochralski-Methode herstellbar und bis auf ErVOg4
optisch praktisch inaktiv sind. Im Rahmen dieser Arbeit wurden daher YVO,4 und LuVOy ein-
gehend untersucht. Diese Materialien dhneln sich in ihren kristallographischen Eigenschaften
trotz des grofen Unterschiedes im Atomgewicht des Kationenplatzes sehr und werden daher im
Folgenden gemeinsam behandelt.

Yttrium- und Lutetium-Orthovanadat YVO, und LuVO,

YVO4 (YVO) und das isostrukturelle LuVOy4 (LuVO) sind natiirlich vorkommende Seltenerd-
Orthovanadate, die unter der mineralogischen Bezeichnung Wakefieldit gefiihrt werden. Beide
Kristallgitter gehoren der tetragonal raumzentrierten Zirkonstruktur 14;/amd an. Die Einheits-
zelle besteht aus vier Formeleinheiten und ist in Abb. 4.5 dargestellt [ Yod50].

In diesen — verglichen mit den vorher beschriebenen Materialien — kristallographisch relativ
einfachen Kristallgittern steht dem Yb** als Dotierion nur der RE3*-Platz zur Verfiigung; der
zweite Kationenplatz des V°* ist weder in Bezug auf die Ladung noch in Bezug auf den mit
0,36 A [Kam90] etwa dreimal kleineren Ionenradius zum Einbau von Yb>* geeignet. Die mini-
malen Kationenabstinde betragen im Falle von YVO4 3,88 A und im Falle von LuVOy, 3,83 A.
Fiir den mittleren Abstand ergeben sich Werte von 4,29 A bzw. 4,24 A. Die RE**-Pliitze sind je-
weils achtfach koordiniert und befinden sich im Zentrum zweier entlang der c-Achse gestauch-
ter und um 90° zueinander verdrehter O>~-Tetraeder, die von jeweils vier ihn umgebenden 0%~ -
Ionen aufgespannt werden und insgesamt eine nur wenig verzerrte stumpfe Disphenoid-Form
der Symmetrie Dy, bilden [Yan76]. YbVO4 weist dieselbe Raumgruppe mit Gitterkonstanten,
die zwischen denen von YVO4 und LuVOy liegen, auf. Daher ist davon auszugehen, dass belie-
bige Dotierungskonzentrationen von Yb>* in beide Wirtsmaterialien eingebaut werden konnen.

Trotz dieser einfachen Struktur gibt es viele Hinweise darauf, dass fiir Dotierionen in rea-
len Vanadat-Kristallen mehrere Pldtze mit unterschiedlichen Kristallfeldern zur Verfiigung ste-
hen. Fiir Nd®>t und Yb3* konnten drei unterschiedliche Pliitze nachgewiesen werden [Erm99,
Gui05], was einerseits zu inhomogen verbreiterten Spektren fiihrt (vgl. Kapitel 5) und anderer-
seits die Bestimmung der Lage der Stark-Niveaus soweit erschwert, dass der Literatur bislang
keine Daten fiir Yb:LuVO zu entnehmen sind. Begriinden lédsst sich das Auftreten mehrerer
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spektroskopisch unterscheidbarer Gitterpldtze zum einen mit der sehr flexiblen Ladungszahl
des Vanadium-Ions, zum anderen mit dem sehr niedrigen Schmelzpunkt des fiir die Einwaage
gemal

V,05 +RE>,O3 — 2-REVOy

verwendeten V;0s, liegt dieser doch mit nur 670°C um mehr als 1000°C unter dem der Selten-
erd-Vanadate [d’A98].

Aufgrund der vielen moglichen Wertigkeiten des Vanadiums, das neben den stchiometri-
schen Valenzen 2, 3, 4 und 5 auch in Verbindungen der Art V,, 05,1 (Magnéli-Phasen) und
V,,02,+1 (Wadsley-Phasen) auftreten kann [And70], verdampfen Vandium-Oxide unterhalb des
Verdampfungspunktes nicht kongruent, sondern es kommt zu einem Abdampfen von Sauerstoff
und der Bildung niedrigerwertiger Vanadium-Oxide. Das entstehende Sauerstoff-Defizit fiihrt
nun im REVOy nicht nur zu der auch von anderen Kristallen bekannten vermehrten Entste-
hung von Farbzentren. Auch die Bildung von stabilen sauerstoffirmeren Suboxiden wie YVO3
ist belegt2 [Erd93]. Das Vorhandensein dieser Suboxide fiihrt zu einer lokalen Anderung des
Kristallfeldes und damit zum Auftreten von spektroskopischen Eigenschaften, die auf das Vor-
handensein mehrerer Plitze schlieBen lassen (vgl. Abschnitt 5.3.3).

Aus den genannten Griinden ist die Ziichtung von Seltenerd-Vanadaten mit groen Schwie-
rigkeiten verbunden. Hinzu kommt, dass die Transmission der Vanadate fiir die Wirmestrahlung
bei hohen Temperaturen offensichtlich stark abnimmt, so dass die Wiarme durch den Kristall
nur iiber die Warmeleitung abgefiihrt werden kann. Damit wird der Wiarmeabtransport von der
Wachstumsfront mit steigender Kristalllinge zunehmend behindert, was die Lange der herstell-
baren Kiristalle begrenzt [Pol03]. Nachdem bereits im Jahre 1965 die ersten Ziichtungsversuche
mit der Czochralski-Methode an YVO, Kiristalle von 2 cm Linge und ca. 5 mm Durchmesser
lieferten [Rub66], dauerte es bis 1987 bis die ersten Kristalle mit fiir kommerzielle Anwen-
dungen nutzbaren Dimensionen hergestellt werden konnten [Zdo87]. GroBere LuVOg4-Kristalle
wurden nach der Czochralski-Methode 1996 erstmals von Terada et al. hergestellt [Ter96].
Heutzutage konnen von beiden Materialien mit der Czochralski-Methode Einkristalle von fast
10 cm Linge und einem Querschnitt von wenigen Zentimetern hergestellt werden [Krd04]. Ob-
wohl gerade Nd*>*:YVOj sich heutzutage als effizientes Lasermaterial fiir viele Anwendungen
durchgesetzt hat, sind bis heute die auf dem Markt erhéltlichen Vanadate nicht frei von Farb-
und Streuzentren, was von nach wie vor nicht iiberwundenen Schwierigkeiten bei der Herstel-
lung zeugt.

Prinzipiell ist zu erwarten, dass LuVOy4 aufgrund der besseren Ubereinstimmung des Ionen-
radius von Lu’* das besser geeignete Material fiir die Dotierung mit Yb>™ ist, da die Storung
des Kiristallgitters durch das Dotierion sehr gering ist. Dariiber hinaus ist zu erwarten, dass die
Wirmeleitfahigkeit mit der Dotierung in geringerem Mal3e absinkt als im Falle von YVOQOyq,
da auch die Atommassen sehr nahe beieinander liegen. Dies kann beispielsweise im Falle der
Yb3*-dotierten Sesquioxide beobachtet werden [Gri04]. Die in der Literatur zu findenden Da-
ten fiir die Wirmeleitfihigkeit der Vanadate unterliegen jedoch groBen Schwankungen (vgl.
Tab. 4.3) und erlauben daher keine zuverlidssige Aussage. Eine mogliche Erkldrung fiir diese
Schwankungen ist die aufgrund der schwierigen Herstellung der Materialien sehr unterschied-
liche Qualitét der in den einzelnen Verodffentlichungen untersuchten Kristalle. Ndhere Erldute-
rungen hierzu finden sich im Abschnitt 4.2.

2Fiir eine ausfiihrlichere Darlegung der Entstehungsprozesse dieser Suboxide sei auf [Kri04] verwiesen.
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4.2 Messung der Wirmeleitfahigkeit

Aufgrund der grofen Anisotropie der Brechzahlen und des groBen Transparenzbereiches
von ca. 350 nm bis 5000 nm [Cas08] sind beide Materialien auch fiir die Herstellung von Pola-
risatoren sehr interessant, obwohl von LuVOy bisher keine ausfiihrlichen Daten zur Dispersion
der Brechzahl vorliegen. Die Daten fiir YVOg4 sowie weitere wichtige Parameter finden sich in
Tab. 4.3.

4.2 Messung der Wiarmeleitfihigkeit

In der Literatur finden sich vor allem fiir die Vanadate stark voneinander abweichende Werte fiir
die Wirmeleitfahigkeit (vgl. Tab. 4.1). Da diese Eigenschaft prinzipiell von groler Bedeutung
fiir die Eignung eines Materials fiir Hochleistungsanwendungen ist, wurden fiir die Vanadate
und auch fiir alle weiteren im Laserbetrieb getesteten Materialien eigene Messungen zur Er-
mittlung dieser Materialkonstante durchgefiihrt.

Die Wirmeleitung A errechnet sich gemif

A=0-p- Cp @.1)

als Produkt aus der Temperaturleitfahigkeit o, der Dichte p sowie der spezifischen Wirmeka-
pazitit Cp eines Materials [Vog97]. Wihrend sich die Dichte eines kristallinen Festkorpers iiber
die Gitterkonstanten und die Anzahl und Art der Atome in der Einheitszelle leicht errechnen
lasst und in der Regel mit ausreichender Genauigkeit mit experimentell bestimmten Daten iiber-
einstimmt, sind die spezifische Warmekapazitit und die Temperaturleitfahigkeit einer direkten
Messung nicht ohne weiteres zugénglich.

Bei den untersuchten Kristallen handelt es sich um Isolatoren. Im Gegensatz zu Metallen, in
denen die Wirmeleitung auch iiber Leitungselektronen im Festkorper propagieren kann, findet
der Wirmetransport in Isolatoren ausschlieBlich iiber phononische Wechselwirkungen statt. Es
ist leicht nachvollziehbar, dass das Einbringen von Dotierionen als Storstellen im Kristallgit-
ter einen negativen Einfluss auf die Propagation der Phononen haben wird. Schon allein aus
diesem Grund bediirfen die in Tab. 4.1 dargestellten Daten der Uberpriifung, legen sie doch
eher einen Anstieg der Wirmeleitfiahigkeit mit der Temperatur nahe. Aus dieser Tabelle und fiir
hohere Dotierungskonzentrationen durch den Vergleich mit YAG [Qiu02] ist ersichtlich, dass
der Einfluss der Dotierung auf die Temperaturleitfahigkeit o deutlich grofer ist, als der Einfluss

Nd*+ Dichte =~ Wirmekapazitit Temperaturleitfahigkeit — Wéirmeleitfahigkeit
-Dotierung p Cp o, (1074 m?/s) A (W/m-K) Quelle

(at.%) (g/em?) J/g-K) lla llc Ila lle
0,0 4,23 0,50 3,37 4,43 7,2 9,4 [Qin03]
0,0 4,22 4,92 4,92 8,9 12,1 [Sat06]
0,5 4,14 0,56 3,77 5,19 7,9 11,0 [Fre04]
1,0 4,22 0,43 4,70 6,24 8,5 11,3 [Sat06]
2,0 4,25 0,51 keine Angaben [Zha99b]

Tabelle 4.1: Verschiedene Literaturdaten fiir die thermischen Eigenschaften von Nd:YVO. Fiir die undotierte
Y VO-Probe in [Sat06] wird die Warmekapazitét nicht angegeben, da in der zitierten Arbeit an dieser Stelle der
Wert fiir die 1 at. % dotierte Probe verwendet wurde.
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Yb3+ Wirts-  Orien-  Mittlere Mittlere
-Dotierung material tierung Dicke  Temperaturleitfahigkeit
(at.%) (um) o (107% m?/s)
1,0 YVO a-cut 645+£5 3,30£0,21
1,6 YVO a-cut 278+£3 2,60£0,12
2,0 YVO a-cut 247+1 2,49 £0,10
5,0 YVO a-cut 167+£9 2,71£0,57
1,0 LuVO a-cut 203+4 2,35+ 0,06
1,5 LuVO a-cut 232+4 2,35+0,04
100,0 YbVO a-cut 262+4 1,83 £0,12
3,0 LSB a-cut 311+£2 1,24 +£0,02
10,0 LSB a-cut 382+1 1,37 +0,02
15,0 LSB a-cut 308+7 1,30+ 0,01
25,0 LSB a-cut 104+£3 1,19+£0,15
30,0 LSB a-cut  390=+1 0,91 +£0,01
15,0 YCOB  Z-cut 196+4 0,82 £0,03
15,0 YCOB  X-cut 506+£5 0,95 £0,03

Tabelle 4.2: Temperaturleitfahigkeiten der untersuchten Proben.

auf die Wirmekapazitit Cp. Dieser Ansatz wurde auch in [Sat06] verfolgt. Mit dieser Annahme
eines konstanten Cp lisst sich bei bekanntem Verlauf der Dichte mit der Dotierungskonzentra-
tion allein aus der Messung der Temperaturleitfahigkeit o unterschiedlich dotierter Proben eine
Tendenz des Verlaufes der Wirmeleitfahigkeit bei Raumtemperatur mit der Dotierungskonzen-
tration ableiten.

Zu diesem Zwecke wurden Messungen mit einem Gerit zur Bestimmung der Warmeleitfa-
higkeit durchgefiihrt. In dem Messinstrument Mobile 1 der Firma ai-Phase wird die zu vermes-
sende Probe zwischen zwei Kontakten gelagert. Wihrend von einem Kontakt aus Wiarmewellen
durch den Kristall propagieren, wird am anderen Kontakt der zeitlichen Verlauf der Phase der
ankommenden Wirmewellen detektiert. Wird diese Messung fiir verschiedene Frequenzen der
Wirmewellen durchgefiihrt, erlaubt ein Vergleich mit gespeicherten Referenzdaten fiir ein Ma-
terial bekannter Temperaturleitfihigkeit bei bekannter Dicke einen Riickschluss auf die Tem-
peraturleitfahigkeit des untersuchten Materials. Details zu dieser Messmethode finden sich in
[Mor98].

Die vom Gerit ermittelten Dicken standen dabei durchweg in verniinftiger Ubereinstimmung
mit den selbst bestimmten Dicken der Proben. Insgesamt konnte bei den Messungen beobach-
tet werden, dass fiir Proben einer Dicke von mehr als 500 um unrealistische und tendenziell
zu hohe Werte ermittelt wurden, weshalb in den meisten Fillen Wiederholungsmessungen mit
diinneren Proben durchgefiihrt wurden. Die aus jeweils mindestens drei Wiederholungsmessun-
gen pro Probe ermittelten Daten fiir unterschiedliche Kristalle sind in Tab. 4.2 aufgelistet. Die
Orientierung entspricht dabei derjenigen, mit welcher optimale Lasertdtigkeit in den Experi-
menten erwartet wurde. Fiir YCOB wurde zusitzlich auch die Temperaturleitfihigkeit parallel
zur Z-Achse vermessen.

Von YVO und LSB standen dabei Kristalle verschiedener Dotierungen zur Verfiigung, die
eine Abschitzung des Verlaufes der Temperaturleitfdhigkeit mit der Dotierungskonzentration
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Abbildung 4.6: Verlauf der Wirmeleitfihigkeit mit der Yb**-Ionendichte bzw. Dotierungskonzentration in YVO
und LSB. Die Skalen an der oberen Abszisse geben die Dotierungskonzentration in at.% tiir YVO (schwarz) und
LSB (grau) wieder.

ermoglichen. Im Falle des 1 at.% dotierten Yb:YVO wurde die einzige zur Verfiigung stehende
Probe bei spiteren Lebensdauermessungen so beschidigt, dass keine Wiederholungsmessung
mit einer Probe geeigneter Dicke erfolgen konnte.

Um den Verlauf der Wirmeleitfiahigkeit fiir YVO und LSB mit der Dotierungskonzentrati-
on nun abschitzen zu konnen, wurde im Falle von YVO davon ausgegangen, dass die Dichte
zwischen dem undotierten Kristall (vgl. Tab. 4.3) und dem 100 at.%-dotierten Material YbVOy,
dessen Dichte 6,19 g/cm? betriigt [Fue72], eine lineare Abhingigkeit von der Dotierungskon-
zentration aufweist. Im Falle von LSB ist eine 100 at.%ige Dotierung nicht erreichbar. In der
Literatur sind keinerlei Daten fiir die Dichte oder die Gitterkonstanten von dotiertem LSB zu
finden. Daher wird davon ausgegangen, dass die Anderung der Dichte durch Gitteraufweitung
zu vernachlissigen ist gegeniiber der Anderung der Dichte durch den Einbau des vor allem
im Vergleich zum in 75% der Fille ersetzten Sc>*-Tons wesentlich schwereren Yb3*-Tons. Fiir
die im Rahmen dieser Arbeit nicht ermittelte spezifische Wirmekapazitit Cp wurde jeweils
der in Tab. 4.3 angegebene Wert herangezogen, der im Falle von YVO den Mittelwert der in
Tab. 4.1 aufgelisteten Werte darstellt. Der resultierende Verlauf der Wirmeleitfihigkeit fiir
YVO und LSB mit zunehmender Dotierungskonzentration ist in Abb. 4.6 dargestellt. In den
Fehlerbalken wurden lediglich die in Tab. 4.2 angegebenen Standardabweichungen in der wei-
teren Rechnung beriicksichtigt. Im Falle von LSB sind die Standardabweichungen teilweise zu
klein, um in Abb. 4.6 dargestellt werden zu konnen. Der grof3e Fehler fiir die am hochsten do-
tierte Yb:YVO-Probe beruht wahrscheinlich auf einer fiir die relativ hohe Warmeleitfiahigkeit
von YVO zu geringe Dicke der untersuchten Probe und wurde nicht nur durch eine einzelne
stark abweichende Einzelmessung verursacht.

Auch in dieser Abbildung ist wie in Tab. 4.1 fiir die Temperaturleitfihigkeit keine klare
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Tendenz fiir den Verlauf der Wirmeleitfihigkeit von YVO zu erkennen. Bei der Bewertung die-
ser Ergebnisse ist allerdings zu beachten, dass die untersuchten Proben zwar alle mittels der
Czochralski-Methode hergestellt wurden, jedoch von unterschiedlichen Herstellern (vgl. Ab-
schnitt 5.1), und damit auch unabhingig von der Dotierungskonzentration Unterschiede in der
Qualitédt bestehen konnen, die sich auf die Wirmeleitfahigkeit auswirken. Es bleibt also festzu-
halten, dass die Warmeleitfahigkeit von Vanadaten offensichtlich eine Gro8e ist, die neben der
Dotierungskonzentration auB3erordentlich stark von der Qualitédt des jeweiligen Kristalles ab-
hingt. Die Messungen lieferten bei Annahme vergleichbarer Wiarmekapazititen von YVO und
LuVO weiterhin keinen Hinweis auf eine bessere Wirmeleitfdhigkeit von LuVO im Vergleich
zu YVO.

Fiir LSB zeigt Abb. 4.6 wie erwartet ein deutliches Absinken der Wirmeleitfihigkeit mit der
Dotierungskonzentration um etwa 25%. Ein stirkerer Abfall der Warmeleitfahigkeit ist kaum
zu erwarten gewesen, denn bei der maximalen Dotierungskonzentration von 30at.% in LSB
sind lediglich 7,5% der Kationenplitze durch das Dotierion besetzt, da die Dotierungsangabe
wie bereits erwihnt, stets auf den La>t-Platz bezogen ist.
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Wirtsgitter LaSc3(BO3)s | CagYO(BO3)3 YVOy, LuVOyq4 Y3Al501;
Akronym LSB YCOB YVO LuVO YAG
Gittersymmetrie monoklin monoklin tetragonal tetragonal kubisch
Raumgruppe C2/c Cm 14/amd 141/amd Ia3d
Gitterkonstanten a= 7,727 a= 8,062 a=17,122 a=7,025
(A) b= 9,840 b =15,996 c=6.291 ¢ =6.235 12,000
¢ =12,046 c= 3,524
Winkel B (°) 105,42 101,16 90 90 90
Kationenplitze 0,45 0,45 1,26 1,31 1,38
(1029 cm™3) bei 1 at.% (La’t-Platz) | (Y>"-Platz) (Y3*-Platz) (Lu3t-Platz) (Y3*-Platz)
Yb3+-Dotierbarkeit (at.%) 30 50 100 100 100
Koordinationszahl Yb>* 6 6 bzw. 8 8 8 8
Ionenradius Yb3* (A) 0,87 0,87 bzw. 0,98 0,98 0,98 0,98
Kationenradius (A) 1,05 (La*t) 1,02 (Y3F) 1,02 (Y1) 0,97 (Lu’*) 1,02 (Y?)
0,75 (Sc*)
Platzsymmetrie D3 (La’t) Cs Doy Doy D,
C (S¢*h)

Mohs-Hiirte 6 6-6,5 ~5 6 8,5
Dichte (g/cm?) 3,80 3,25 4,23 6,26 4,56
Herstellungsverfahren Czochralski Czochralski Czochralski Czochralski Czochralski
Schmelzpunkt (°C) 1600 1510 1810 1800 1940

Brechzahlen ny = 1,828 ny = 1,672 n, = 1,960 n, =1,974
bei 1 um ny = 1,827 ny = 1,703 ne = 2,169 ne = 2,196 1,816
nz = 1,749 nz =1,715
Spezifische Wirme 0,62 0,73 ~0,50 0,34-0,46 0,57-0,59
(J/g'K)
Temperaturleitfihigkeit 1,2 0,82 (EIIZ) ~33 Ella) |24-28(3,2) (Ella) | 3,743
(1076 m%/s) 0,95 (EIl'Y) ~4.4 Ellc) 2,7-3,4 (Ellc)
Wirmeleitfihigkeit 2.8 1,9 (@) ~7,0(Ella) |51-8,1(8,22) (Ella) | 10,1-11,4
(W/m-K) 2,0(ENZ) ~9,5 (Ellc) 5,8-99 (Ellc)
Thermooptischer 0,62 (EIIX) 8,5 (Ella)
Koeffizient dn/dT 4.4 0,80 (EIl'Y) 3.9 (Ellc) k.D.v. 9,9
(107K 1) 0,17 (EIlZ)
Lingenausdehnungs- 12,6 EIIX) |22-44(Ela)| 1,7-63(Ela)
koeffizient dL/dT 12,3 41(ENY) | 84-114((Elc) | 9,1-13,3 (Elle) 7.8
(107°K™ 1) 7.5 (EIIZ)

Tabelle 4.3: Kristallographische Daten der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Wirtsmaterialien und YAG.
Alle Daten wurden soweit zuginglich fiir undotierte Kristalle bei Raumtemperatur und 1 um Wellenlidnge angege-
ben. Mit “k.D.v” sind Eigenschaften bezeichnet, fiir die keine Daten vorliegen; Daten in Klammern bezeichnen
im Rahmen dieser Arbeit ermittelte Werte, die nicht in der Spanne der Literaturwerte enthalten sind. Die fiir die
Zusammenstellung dieser Tabelle verwendete Literatur findet sich in Anhang E in Tab. E. 1.
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4.3 Bisher mit den untersuchten Materialien erzielte
Laserresultate

In allen im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Materialien konnte bereits Lasertétigkeit mit
unterschiedlichen Dotierionen realisiert werden. Insbesondere iiber die bei Dotierung mit Yb+
erzielten Ergebnisse wird im Folgenden eine Zusammenfassung geliefert.

4.3.1 Borate
LSB

Im Rahmen seiner Dissertation fiihrte J. P. Meyn umfangreiche Arbeiten zur Eignung von
Nd>*:LSB als aktives Material fiir miniaturisierte Festkorperlaser durch [Mey94]. Fiir diese
Zwecke ist besonders der groBe Abstand der vom Nd** besetzten La**-Gitterplitze voneinan-
der von Vorteil, denn dieser sorgt dafiir, dass auch bei hohen Dotierungskonzentrationen nur
eine geringe Wechselwirkung zwischen den Dotierionen stattfindet. Neben Nd3+ konnte bereits
mit Pr’*-Dotierung [Heu99] sowie Er’T/Yb>T-Kodotierung [Die98b] erfolgreich Lasertitigkeit
realisiert werden. Mit Cr>T-Dotierung wurde durchstimmbarer Betrieb um 934 nm mit geringer
Effizienz demonstriert [Har94].

2004 wurde erstmals Lasertitigkeit von Yb:LSB demonstriert [Rom0OS5]. Unter Ti:Al,O3-
Pumpen konnte bisher eine maximale Ausgangsleitung von etwa 495 mW bei einem maxima-
len differentiellen Wirkungsgrad von 64% erzielt werden. Bei einer niedrigen Schwelle von nur
41 mW ergab sich hieraus ein optisch-optischer Wirkungsgrad von 60% bezogen auf die absor-
bierte Leistung. In ersten Durchstimmexperimenten konnte Lasertitigkeit im Wellenlidngenbe-
reich von 1010 nm bis 1090 nm bei Ausgangsleistungen im Bereich einiger Milliwatt realisiert
werden [Joh04].

Trotz der vielversprechenden Lasereigenschaften und des weiten Durchstimmbereiches, der
das Material als geeignet fiir die Erzeugung kurzer Pulse erscheinen ldsst, wurden bisher aufer-
halb dieser Arbeit keine Experimente zur Erzeugung kurzer Pulse mit Yb>T in diesem Wirts-
material durchgefiihrt.

YCOB

Schon kurz nach seiner ersten Herstellung wurden 1998 mit YCOB als Wirtsmaterial fiir Nd3+
und Yb** umfangreiche spektroskopische Untersuchungen durchgefiihrt und Lasertitigkeit de-
monstriert [Cha98, Ham98]. Seitdem kamen keine weiteren aktiven Ionen hinzu. Wihrend in
den ersten Experimenten nur ein differentieller Wirkungsgrad von 36% bei einer Ausgangsleis-
tung von 300 mW unter Ti:Al,O3-Pumpen erzielt werden konnte, wurden kurz danach Ergeb-
nisse verOffentlicht, bei denen unter Diodenpumpen eine Ausgangsleistung von 450 mW bei
einem hohen differentiellen Wirkungsgrad von 73% erreicht werden konnte [Zha99b]. Trotz
dieser vielversprechenden Ergebnisse veroffentlichten Liu et al. erst vor kurzem eine nennens-
werte Steigerung der Ausgangsleistung auf 7,3 W bei differentiellen Wirkungsgraden um 80%
[Liu07b].

Die aufgrund der leicht ungeordneten Symmetrie des Kristalles erwartete inhomogene Ver-
breiterung der Spektren schlidgt sich in einem breiten spektralen Durchstimmbereich nieder:
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Bei Ausgangsleistungen im Bereich von 100 mW wurde bisher ein Durchstimmbereich von
79nm von 1018 nm bis 1087 nm demonstriert [Sha99]. Mit GdCOB, das eine sehr dhnliche
Durchstimmcharakteristik aufweist, konnte unter Verwendung hochreflektierender Spiegel der
Durchstimmbereich bereits auf bis zu 1115 nm in den langwelligen Bereich erweitert werden,
allerdings bei Ausgangsleistungen im Milliwatt-Bereich [Aug99].

Mit letztgenanntem Material wurden bereits Pulse von 90 fs Linge unter Verwendung eines
sattigbaren Halbleiterspiegels (SESAM) erzeugt. Die Ausgangsleistung betrug in diesem Falle
etwa 40 mW [Dru00b]. Auch mit Yb>*:YCOB wurden bereits mittels Modenkopplung kurze
Pulse generiert. Begriindet mit der Erwartung einer hohen Schwelle fiir stabilen modengekop-
pelten Betrieb, verursacht durch die vergleichsweise niedrigen Wirkungsquerschnitte und eine
lange Fluoreszenzlebensdauer (vgl. Abschnitt 3.3.3) wurde in diesen Experimenten jedoch kein
SESAM verwendet, da dessen Zerstorung befiirchtet wurde. Stattdessen wurde ein spezieller
sattigbarer Bragg-Reflektor mit einer deutlich ldngeren Erholungszeit verwendet. Es ist daher
davon auszugehen, dass die erzielten Ergebnisse von 210 fs Pulslinge bei 16 mW [Val00] Aus-
gangsleistung nicht das volle Potential dieses Materials darstellen.

Auch als Kristall zur effizienten Verdopplung von infraroter Strahlung findet YCOB heutzu-
tage weite Anwendung. Im Mercury-Projekt des Lawrence Livermore National Laboratory bei-
spielsweise gelang es bereits, Pulse von 22,7 J Energie bei einer Wiederholungsrate von 10 Hz,
entsprechend einer mittleren Leistung von 227 W mit einer Effizienz von 50% auf 527 nm zu
konvertieren [Fei06]. Diese Eigenschaft von YCOB sollte sich aufgrund der fehlenden Phasen-
anpassung und der kurzen Linge der aktiven Medien nicht negativ auf den Betrieb im Schei-
benlaser auswirken, demonstriert aber die hohe Belastbarkeit dieses Materials.

4.3.2 Vanadate
YVO,

Die ersten Laserexperimente mit einem Seltenerd-Vanadat wurden 1966 von O’Connor mit
Nd3*t:YVO, durchgefiihrt [O’C66]. Schon damals wurde man auf die auBBergewohnlich hohen
Wirkungsquerschnitte in diesem Material aufmerksam. Seither wurde Lasertitigkeit mit Eu’*-,
Er*t-, Ho**- und Tm>*-Dotierung in diesem Material demonstriert [0’C67, DeS74, Wun77].
Wegen der sehr guten thermomechanischen Eigenschaften und der im Vergleich zu Nd:YAG
groBeren spektralen Breite der Pumpbande um 808 nm, die ein effizientes Pumpen mit Laser-
dioden ermoglicht, entwickelte sich Nd:YVOy in den letzten Jahren zu einem der Standardma-
terialien. Durch seine tetragonale Kristallstruktur ist die emittierte Laserstrahlung linear pola-
risiert und damit fiir Frequenzverdopplung sehr gut geeignet; daher findet Nd:YVOy4 auch in
diesem Bereich weite Verbreitung.

Die erste Herstellung und spektroskopische Charakterisierung von Yb>*-dotiertem YVOy
fand erst 1999 statt [Zha99b]. Aufgrund der relativ geringen Stark-Aufspaltung des unteren
’F, /2-Multipletts und des groBen spektralen Uberlapps zwischen Absorption und Reabsorpti-
on wurde Yb:YVOy in diesen ersten Untersuchungen fiir nicht geeignet fiir den Laserbetrieb
gehalten. Im Rahmen der Diplomarbeit des Autors [Krd04] und zeitgleich von Kisel et al.
[KisO4] wurde erstmals Lasertitigkeit mit diesem Material demonstriert. Wihrend in erstge-
nannter Arbeit unter Ti:Al,O3-Pumpen ein differentieller Wirkungsgrad von 46% bei einer ma-
ximalen Ausgangsleistung von 433 mW, entsprechend einem optisch-optischen Wirkungsgrad
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von 40% erzielt werden konnten, erreichten Kisel et al. unter Diodenpumpen einen differenti-
ellen Wirkungsgrad von 49%, allerdings aufgrund einer hohen Schwelle mit einem geringeren
optisch-optischen Wirkungsgrad von nur 24%. In einer nachfolgenden Veroffentlichung wurde
von Kisel et al. giitegeschalteter Betrieb mit einer Pulsdauer von 17 ns und 18,7 uJ Pulsenergie
realisiert. In diesem Zusammenhang konnten auch mit 59% differentiellem Wirkungsgrad und
0,98 W Ausgangsleistung die bisher besten Leistungsparameter im Dauerstrichbetrieb erzielt
werden [KisO5b]. Experimente zur spektralen Durchstimmbarkeit ermoglichten bisher Laser-
betrieb zwischen 1015 nm und 1075 nm [Lag05].

Im modengekoppelten Betrieb konnten unter Verwendung eines SESAMs bisher Pulse von
120 fs Dauer bei einer mittleren Ausgangsleistung von 300 mW erzielt werden [KisO5a]. Mo-
denkoppeln unter Ausnutzung des Kerr-Linsen-Effektes lieferte mit 61fs eine Pulsdauer, die zu
den kiirzesten jemals mit einem Yb>*-dotierten Kristall erzielten gehért. Die in diesen Experi-
menten erzielte mittlere Leistung betrug etwa S0 mW [Lag05].

LuVO4

Obwohl erst 1996 die ersten nutzbaren LuVO4-Kristalle hergestellt wurden [Ter96], hat sich
auch LuVOyq4 schon als effizientes Laserwirtsmaterial etabliert. Nach den ersten Laserexperi-
menten mit Nd**-Dotierung [Mau02] im Jahre 2002 wurde intensive Forschung besonders im
giitegeschalteten Betrieb dieses Materials betrieben [Liu04, Liu07a]. Auch mit Tm**-Dotierung
konnte bereits Laserbetrieb gezeigt werden [Mat06]. Mit Yb>*-Dotierung wurde erstmals 2004
Lasertatigkeit realisiert. Unter Ti:Al,O3-Pumpen konnte eine Ausgangsleistung von 360 mW
bei einer Pumpleistung von ca. 1,5W erzielt werden. Aufgrund einer vergleichsweise hohen
Schwelle von 750 mW betrug der differentielle Wirkungsgrad dennoch 47% [Liu05]. In dersel-
ben Veroffentlichung wird auch tiber laserdiodengepumpten Betrieb mit etwa 21% differentiel-
lem Wirkungsgrad bei einer maximalen Ausgangsleistung von 0,98 W und 7 W Pumpleistung
berichtet. Eben diesen Autoren gelang es in der Zwischenzeit, die maximale Ausgangsleistung
auf 8,3 W bei einem hohen differentiellen Wirkungsgrad von 80% in Bezug auf die absorbierte
Leistung zu skalieren. Der optisch-optische Wirkungsgrad betrug in diesem Falle 50% [Liu06b].
Obwohl die Laserwellenlidnge in diesen Experimenten von 1020 nm bis ca. 1035 nm variierte,
wurde iiber spektral durchstimmbaren Laserbetrieb auch mit Yb:LuVOy bisher nicht berichtet.

Am selben Institut in Berlin gelang auch das Modenkoppeln eines Yb:LuVOj,-Lasers: Unter
Verwendung eines SESAM konnten Pulse von 58 fs Linge mit einer mittleren Ausgangsleistung
von 85 mW erzielt werden [Riv06]. Auch diese Pulse gehdren zu den kiirzesten bisher mit einem
mit Yb>* aktivierten kristallinen Festkorper erzielten Pulsen.
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5 Spektroskopische Untersuchungen

Die Ermittlung der spektroskopischen Eigenschaften eines Kristalles ist unerlédsslich zur Beur-
teilung der Eignung als aktives Lasermaterial und zum Verstindnis der jeweiligen Lasereigen-
schaften. Gerade fiir Yb>T-dotierte Kristalle ergeben sich jedoch aufgrund des hohen Grades
von Reabsorption Schwierigkeiten insbesondere bei der exakten Bestimmung der Fluoreszenz-
lebensdauer und der Emissionswirkungsquerschnitte. Hinzu kommt, dass keines der untersuch-
ten Kristallgitter eine kubische Struktur aufweist, was zu der zusitzlichen Herausforderung der
Bestimmung polarisationsabhéingiger Wirkungsquerschnitte fiihrt. Fiir einige der untersuchten
Materialien sind daher in der Vergangenheit relativ deutlich voneinander abweichende spektro-
skopische Eigenschaften veroffentlicht worden. In diesem Kapitel wird diesen Schwierigkeiten
durch besondere Sorgfalt bei der Aufnahme und Auswertung der Messdaten Rechnung getra-
gen. Zunichst erfolgt eine kurze Vorstellung fiir diese Zwecke zur Verfiigung stehenden Kris-
talle, an die sich eine Vorstellung der verwendeten Messapparaturen sowie der Mess- und Aus-
wertungsverfahren anschliet. Im dritten Teil des Kapitels folgt die Darstellung und Diskussion
der gewonnenen spektroskopischen Daten. Das Kapitel schlief3t mit einer tabellarischen Zusam-
menfassung dieser Eigenschaften und einer kurzen Beurteilung der Eignung der untersuchten
Materialien auf ihren Einsatz als aktives Material im Scheibenlaser.

5.1 Die untersuchten Proben

Fiir die spektroskopischen Untersuchungen wurden diverse Kristalle unterschiedlicher Herkunft
und Herstellungsart verwendet. Tab. 5.1 ist ein Uberblick iiber die Herkunft und Herstellungs-
arten der untersuchten Kristalle zu entnehmen, einige weitere Informationen finden sich in den
folgenden Abschnitten.

5.1.1 Yb:LSB

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten LSB-Kristalle wurden durchweg von der Firma
Science and Technology Center FIRN in Krasnodar in Russland von S. A. Kutovoi nach der
Czochralski-Methode (vgl. Anhang A) hergestellt. Die zur Verfiigung stehenden nominellen
Dotierungskonzentrationen waren 0,5 at.%, 3 at.%, 10 at.%, 15 at.%, 25 at.% und 30 at.%. Eine
Neuauswertung der von J. Johannsen im Rahmen seiner Diplomarbeit [JohO4] in Auftrag gege-
benen Mikrosondenanalysen [Hei] ergab fiir die nominell 25 at.% dotierte Probe eine Zusam-
mensetzung von Ybyg 1glag g55¢2 62(B1,0903)4. Die anscheinende Unterreprisentanz der Katio-
nen in dieser Formel hat ihren Ursprung in der Art der Bestimmung der Anzahl der B3*-Ionen:
Diese ist der direkten Messung aufgrund des geringen Molekulargewichts nicht zugénglich und
kann nur indirekt als Differenz der messbaren Ionen zur rechnerischen Gesamtzahl der Ionen
bestimmt werden. Ein der Realitit eher entsprechendes Ergebnis ergibt sich somit, wenn die
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Yb**-Dotierung ~ Wirts- Hersteller Ziichtungs-
(at.%) material methode
0,5...30 LSB FIRN, Krasnodar, Russland Czochralski

15 YCOB ENSCEP, Paris, Frankreich ~ Czochralski
0,2 YVO unbekannt Flux
1,0 YVO ICM, Jinan, China Czochralski
1,6 YVO IKZ, Berlin Czochralski
2,0 YVO Solix, Minsk, Weillirussland Czochralski
3,1 YVO ILP, Hamburg HEM
5,0 YVO FEE, Idar-Oberstein Czochralski
1,0; 1,5 LuVO ICM, Jinan, China Czochralski

Tabelle 5.1: Auflistung der im Rahmen dieser Arbeit zur Verfiigung stehenden Kristalle mit Yb>*-Dotierung,
Hersteller und Ziichtungsmethode.

Summe der messbaren Tonen Yb3T, La3t und Sc3* auf den der Stéchiometrie entsprechenden
Wert von vier normiert wird und von einem ebenfalls stochiometrischen B3*-Gehalt ausgegan-
gen wird: Ybg20Lag 93S¢2 86(BO3)4. Die nominal mit 25 at.% Yb3t dotierte Probe weist also
tatsichlich eine Dotierungskonzentration von nur 20 at.% bezogen auf die Anzahl der La’*-
Plitze im Gitter auf!. Auch fiir den nominell 15 at.%-dotierten Kristall ergab sich mit einer
tatsdchlichen Dotierung von 11,1 at.% [Ber] ein von eins abweichender Einbaukoeffizient. Da-
mit miissen die Einbaukoeffizienten gegeniiber [JohO4] auf etwa 0,75 bis 0,8 korrigiert werden,
was sich auch auf die in Abschnitt 5.3.2 behandelten Wirkungsquerschnitte auswirkt. Etwa
zwei Dirittel der Yb3*-Tonen werden auf einen Sc3*-Platz eingebaut und ein Drittel auf einen
La’*-Platz. Da im Gitter jedoch dreimal so viele Sc3*- wie La’*-Plitze zur Verfiigung stehen,
betragen die Einbaukoeffizienten fiir die beiden Plétze etwa 0,7 (Sc3t) und 1,1 (La3th).

Die Lieferung der Yb:LSB-Kristalle erfolgte zumeist in Form von Boules von etwa 2cm
Linge und etwa 1 cm Durchmesser, die in c-Richtung, also entlang der optischen Hauptachse
der pseudo-triklinen Struktur gewachsen waren. Die nahe Verwandtschaft zur triklinen Struktur
spiegelte sich hédufig in einer dreizdhligen Rotationssymmetrie der Boules um diese Hauptachse
wieder. Im Zentrum wiesen die Kristalle entlang der Ziichtungsachse Einschliisse und Schlieren
auf, was die nutzbare Apertur auf den halben Kristalldurchmesser begrenzte. Die Kristalle wa-
ren ansonsten klar, frei von Verfarbungen und von guter optischer Qualitit. Lediglich die beiden
am hochsten dotierten Proben von nominell 25 at.% und 30 at.% Dotierung zeigten Spriinge.
Der 30 at.%-dotierte Kristall war aufgrund dessen nicht fiir Laserexperimente geeignet, wih-
rend der 25 at.%-dotierte Kristall geniigend grof3e Bereiche zur Priparation von Laserkristallen
aufwies.

5.1.2 Yb:YCOB

Fiir die spektroskopischen Untersuchungen und die Laserexperimente standen zwei bereits
fiir frithere Laserexperimente quaderformig priparierte 15at.% Yb:YCOB-KTristalle der Di-
mensionen 7,2 X 6,8 x 8,7mm?> und 4,0 x 7,0 x 5,0 mm?> (X XY xZ) aus dem Bestand des

'Da sich nur rund ein Drittel der Yb3T-Tonen auf La*-Plitzen einbauen, berechnet sich diese Prozentangabe
nicht wie zunichst vermutet werden konnte gemiR Ny, /(Nyp + Ni,), sondern geméB Nyp, /(1/3- Nyp + Nig).
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5.1 Die untersuchten Proben

ILP zur Verfiigung, die im Rahmen der Untersuchungen in kleinere Proben zerteilt wurden.
Sie entstammen einem Boule, der in Frankreich an der Ecola Nationale supérieure de Chi-
mie de Paris (ENSCP) im Laboratoire de Chimie de la Matiere Condensée von P. Loiseau
aus der Gruppe von G. Aka mittels der Czochralski-Methode hergestellt wurde. Die Kristalle
waren klar und frei von Verfirbungen, Schlieren, Spriingen und sonstigen optischen Beein-
trichtigungen. Eine Mikrosondenanalyse [Ber] ergab eine chemische Zusammensetzung von
Ybo,144Ca3.95Y0,8130(B1,0203)3. Mit einer Korrektur des Bor-Anteils analog zum Vorgehen bei
LSB ergibt sich eine Zusammensetzung gemal Ybg 146Cas 03Y0,8280(BO3)3. Die sich aus die-
ser Interpretation ergebende Anzahl von vollen vier Ca?*-Tonen pro Formeleinheit steht dabei
nicht im Widerspruch zum von Lupei et al. [Lup02] beobachteten Einbau von Yb**+-Tonen auf
Ca’"-Gitterplitzen, denn die der Erklirung von Lupei et al. zugrunde liegende Annahme des
leicht ungeordneten Gitters bedeutet lediglich, dass — auch im undotierten YCOB-KTristall —
Y3+ unter Ladungskompensation auf einen Ca’" eingebaut werden kann und umgekehrt, was
grundsitzlich nicht zu einer Anderung der Stochiometrie fithren muss. Unabhiingig von der
Skalierung betrigt die resultierende Dotierungskonzentration bezogen auf die Anzahl der Y3*-
Plitze im Wirtsgitter 15,0 at.% und steht in Ubereinstimmung mit der vom Ziichter angegebenen
Dotierungskonzentration.

5.1.3 Yb:YVO

Die spektroskopischen Untersuchungen an Yb:YVO wurden an Kristallen aus unterschiedlich-
sten Quellen vorgenommen.

Die geringste Dotierung hatten dabei Proben unbekannter Herkunft aus dem Bestand des
ILP, die aufgrund ihrer geringen GroBe von nur einigen Kubikmillimetern und ihrer unregel-
miBigen Formen mit groBer Wahrscheinlichkeit mit der Flux-Methode in einem Flussmittel
geziichtet wurden und eine nominale Dotierungskonzentration von 0,2 at.% aufwiesen. Diese
Kiristallite weisen eine deutliche gelbliche Verfarbung auf und konnten aufgrund ihrer Dimen-
sionierung lediglich fiir die Vermessung der Lebensdauer verwendet werden. Eine Uberpriifung
der angegebenen Dotierungskonzentration fand nicht statt.

Weiterhin stand eine 1,0 at.% Yb3*-dotierte YVO-Probe zur Verfiigung, die vom Max-Born-
Institut (MBI) in Berlin beim Institute of Crystal Materials (ICM) der Shandong University in
Jinan, China bei der Gruppe von Prof. H. Zhang erworben und dem ILP zur weiteren Nutzung
tiberlassen wurde. Dieser Kristall wurde mittels der Czochralski-Methode hergestellt und wies
ebenfalls eine deutliche Gelbfarbung infolge von Farbzentrenbildung wihrend der Herstellung
auf. Anhand vergleichender Absorptionsspektroskopie konnte die angegebene Dotierungskon-
zentration im Rahmen der Messgenauigkeit bestétigt werden.

Ein YVO-Boule mit einer Dotierungskonzentration von 1,6 at.% [Hei] wurde vom Institut
fiir Kristallziichtung (IKZ) zur Verfiigung gestellt. Dieser ebenfalls mittels der Czochralski-
Methode hergestellte Kristall zeigte Streuung und eine leichte Braunfiarbung aufgrund von Farb-
zentren. Eine ndhere Beschreibung dieses Boules findet sich in [Krd04]. Unter dem Mikroskop
konnten zudem schwarze Einschliisse erkannt werden, die auf die Bildung von YVO3 zuriick-
gefiihrt werden.

Eine 2,0 at.% dotierte Yb:YVO-Probe [Hei] wurde vom International Laser Center in Minsk,
WeiBrussland zur Verfiigung gestellt. Diese war aus einem von der ebenfalls in Minsk ansis-
sigen Firma Solix mittels des Czochralski-Verfahrens hergestellten Kristall prapariert worden.
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Mit Kristallen aus dieser Ziichtungsreihe wurden die in [KisO4] demonstrierten guten Laserre-
sultate erzielt, obwohl diese Kristalle eine deutliche Gelbverfirbung aufweisen.

Mit der Heat-Exchanger Methode (vgl. z. B. [PetO8a]) gelang es, monokristalline, unverfirb-
te Yb:YVO-Kiistalle einer mittels Mikrosondenanalyse [Hei] festgestellten Dotierungskonzen-
tration von 3,1 at.% herzustellen, die fiir Lebensdauermessungen und Laserexperimente ver-
wendet wurden. Die Kristalle wiesen keinerlei Verfarbung auf, jedoch eine groe Anzahl mit
bloBBem Auge erkennbarer schwarzer Einschliisse. Zudem waren die kristallinen Bereiche von
Spriingen durchzogen, was die Gro3e der herstellbaren spektroskopischen Proben limitierte.

Die hochste Dotierungskonzentration wiesen Proben eines 5at.% Yb>T-dotierten YVOy-
Kristalles auf, die vom Forschungsinstitut fiir mineralische und metallische Werkstoffe —Edel-
steine/Edelmetalle— GmbH (FEE) in Idar-Oberstein mittels der Czochralski-Methode herge-
stellt wurden. Auffillig war daran die unterschiedliche Fiarbung der beiden aus unterschiedli-
chen Bereichen des Boules gewonnenen Proben: Wihrend eine Probe klar und ohne Verfirbung
war, wies die andere Probe eine deutliche braunliche Verfirbung auf. Bei diesen Proben wurde
die Dotierungskonzentration ebenfalls durch vergleichende Absorptionsmessungen verifiziert.

5.14 Yb:LuVO

Die in dieser Arbeit verwendeten Yb:LuVO-KTristalle erreichten das ILP ebenfalls tiber das MBI
in Berlin aus dem ICM in China und wurden dort mit der Czochralski-Methode hergestellt. Es
handelte sich dabei um zwei einzelne Proben einer Yb3+-Dotierung von 1,5at.% [Ber] und
1 at.%. Fiir die Priparation der Scheibenlaserkristalle stand aulerdem ein entlang der a-Achse
verlaufender Stab von ca. 20 mm Linge und 6 mm Durchmesser und ebenfalls 1,5at.% Yb3*-
Dotierung zur Verfiigung. Alle Kristalle wiesen eine deutliche Gelbfarbung auf. Im Falle des
Stabes liel sich ein Gradient der Verfarbung entlang der Lingsachse erkennen. Ein Vergleich
der Eigenschaften eines aus dem verfirbtesten Teil gewonnenen Scheibenlaserkristalles mit de-
nen eines aus dem klarsten Teil gewonnenen konnte jedoch aufgrund einer nicht ausreichenden
Beschriftung vor der Beschichtung nicht durchgefiihrt werden, da die Transmissionseigenschaf-
ten der Beschichtung im sichtbaren Spektralbereich eine nachtrigliche Zuordnung nicht zulie-
Ben.

5.2 Vorstellung der Mess- und Auswertungsverfahren

Die prizise Bestimmung der spektroskopischen Parameter eines Laserkristalles ist ein komple-
xes Unterfangen. Einige Eigenschaften sind der direkten Messung zugénglich, fiir die Ermitt-
lung anderer ist die Bestimmung mehrerer Messgro3en vonnéten und einige lassen sich kaum
iber eine direkte Messung quantitativ erfassen. Die Ermittlung der absoluten Wirkungsquer-
schnitte der Emission ist ein Beispiel fiir den letztgenannten Fall. Hier erfolgt die quantitative
Auswertung unter Zuhilfenahme der Kenntnis der Zusammenhinge zu anderen spektroskopi-
schen Parametern. Im Falle der Emissionswirkungsquerschnitte gibt es mit der Fiichtbauer-
Ladenburg-Gleichung [Hub75, Mou86] und der Reziprozitits-Relation [McC64] sogar zwei
hiufig verwendete Zusammenhinge zu unterschiedlichen messbaren GroBen. Die auf diese
Weise zu gewinnenden und teils von einander abweichenden Werte miissen sorgféltig miteinan-
der verglichen werden, um so die jeweiligen Schwichen der einzelnen Verfahren zu eliminieren.
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Abbildung 5.1: Ablaufschema der Arbeitsschritte zur Ermittlung der spektroskopischen Eigenschaften der un-
tersuchten Kristalle. In den gepunkteten Umrandungen finden sich Messungen, die gestrichelten Umrandungen
markieren besondere Methoden der Auswertung, welche verschiedene spektroskopische Gro3en miteinander ver-
kniipfen und mit durchgezogenen Umrandungen sind spektroskopische Resultate markiert.

Nur auf diese Weise ist es moglich, zuverlissige spektroskopische Daten zu erhalten, die eine
prizise Voraussage der zu erwartenden Lasereigenschaften der untersuchten Kristalle gestatten.
Ein Ablaufschema der unternommenen Arbeitsschritte zur Ermittlung der spektroskopischen
Eigenschaften der untersuchten Kristalle ist in Abb. 5.1 dargestellt.

5.2.1 Raumtemperatur-Spektroskopie

Transmissionsmessungen bei Raumtemperatur und Bestimmung der
Absorptionswirkungsquerschnitte

Die in dieser Arbeit durchgefiihrten Absorptionsmessungen aus dem F /2-Multiplett ins %F; /2
Multiplett von Yb>* bei Raumtemperatur wurden in einem Cary 5000 UV-VIS NIR Zweistrahl-
Spektrophotometer durchgefiihrt. Da keines der untersuchten Wirtsgitter kubisch ist, wurden
zur Aufnahme polarisationsabhingiger Spektren zusétzlich Polarisatoren sowohl im Proben-,
als auch im Referenzstrahl positioniert. Um die Intensitdtsabschwédchung durch Absorption
trennen zu konnen von derjenigen hervorgerufen durch Fresnel-Reflexion, miissen die aus der
Messung der Lichtintensitit vor und hinter dem Kristall ermittelten Transmissionsspektren in
den Bereichen ohne Absorption durch Yb**-Tonen auf 100% Transmission normiert werden.
Die Dispersion der Brechzahl und der damit verbundene und vor allem im Falle der Vanada-
te aufgrund der hohen Brechzahl nicht zu vernachldssigende Anstieg der Fresnel-Reflexion zu
kiirzeren Wellenldngen wurden dabei beriicksichtigt. Aus den Transmissionsspektren wurde der
von der Wellenliinge A und der Polarisation & abhiingige Absorptionskoeffizient a(®)(A) nach
dem Lambert-Beerschen-Gesetz

190 (5.1)
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bestimmt, worin I(gg) (M) fiir die einfallende und 1 (A) fiir die transmittierte Intensitit stehen,
sowie ¢ fiir die Linge des vermessenen Kristalles. Der effektive Absorptionswirkungsquer-
schnitt berechnet sich aus dem Absorptionskoeffizienten (%) (A) bei Kenntnis der Ionendichte
N zu

(5.2)

Fluoreszenzmessungen bei Raumtemperatur und Bestimmung der
Emissionswirkungsquerschnitte

Unter der Voraussetzung der Gleichheit der atomaren Wirkungsquerschnitte folgt aus Glg. 2.32
mit den Glgn. 2.30 und 2.31 direkt der als Reziprozitits-Relation [McC64] bekannte Zusam-
menhang

©ny )y L Ey — e
Gem(k)—cabs(?u)-z—-exp 7 | (5.3)

Dieser ermoglicht es, iiber die Kenntnis der Absorptionswirkungsquerschnitte Ggf"))s (A) in Form
und Verhiltnis zueinander korrekte Fluoreszenzspektren fiir die unterschiedlichen Polarisatio-
nen & (1 und o fiir uniaxiale bzw. Ell X, EIl'Y und E I Z fiir biaxiale Materialien) zu ermitteln.
Darin steht Ez;_fiir die Energie des Nullphononenlinien-Ubergangs (ZL fiir engl. zero line) und
T fiir die Temperatur. Aulerdem erscheinen die Konstanten % fiir das Plancksche Wirkungs-

quantum, c fiir die Lichtgeschwindigkeit und k fiir die Boltzmann-Konstante. Zur Bestimmung

)

quantitativ korrekter Emissionswirkungsquerschnitte Gepy (A) wird jedoch das Verhiltnis Z;/Z,
der Summen der Boltzmann-Besetzungen des oberen (Z, fiir engl. upper) und unteren (Z; fiir
engl. lower) Multipletts benotigt. Dieses Verhiltnis hingt nach Glg. 2.31 neben der Temperatur
vor allem vom energetischen Abstand der Stark-Niveaus vom Grundzustand des zugehorigen
Multipletts ab.

Die Bestimmung der Emissionswirkungsquerschnitte nach Glg. 5.3 hat vor allem zwei
Nachteile: In allen untersuchten Wirtsmaterialien bereitet erstens die Bestimmung des Wer-
tes fiir den Quotienten Z;/Z, groBe Schwierigkeiten. In den Spektren der Vanadate zeigen sich
auch bei tiefen Temperaturen weitaus mehr Linien, als aufgrund der Anzahl der Stark-Niveaus
in den beteiligten Multipletts erwartet wiirden, so dass eine zuverlissige Identifikation der elek-
tronischen Ubergiinge nicht ohne weiteres moglich ist. Im Falle der Borate erlauben die Tief-
temperaturspektren zwar eine — besonders im Falle des geordneten Gitters von Yb:LSB —relativ
prizise Bestimmung der Lage der Stark-Niveaus, das Vorhandensein mehrerer Plitze erfordert
jedoch prinzipiell die Berechnung, Gewichtung und anschlieBende Uberlagerung der Wirkungs-
querschnitte der einzelnen Plidtze. Die hierfiir notwendigen Absorptionswirkungsquerschnitte
der einzelnen Plétze sind bei Raumtemperatur aufgrund der phononischen und — besonders im
Falle von Yb:YCOB - inhomogenen Verbreiterung der Absorptionsspektren und ihrer daraus
folgenden Uberlagerung nicht der Messung zuginglich. Die Bildung eines Mittelwertes iiber
die Zustandssummen der einzelnen Pléitze gewichtet nach der Verteilung der Dotierionen auf
diese Plitze ermoglicht jedoch eine Abschidtzung des absoluten Wertes fiir die Wirkungsquer-
schnitte mit der Reziprozitits-Relation. Diese erscheint besonders in den Fillen zuverléssig, in
denen der Quotient Z;/Z, sich fiir die einzelnen Plitze nur wenig unterscheidet und in denen
die Nullphononenlinien energetisch nahe beieinander liegen.
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Der zweite Nachteil der Anwendung der Reziprozitits-Relation zur Ermittlung der Emissi-
onswirkungsquerschnitte liegt in der Tatsache begriindet, dass die Absorptionswirkungsquer-
schnitte im langwelligeren Spektralbereich sehr niedrig sind und damit in der GréBenordnung
der Messgenauigkeit oder sogar darunter liegen. Damit sind gemif Glg. 5.3 auch die resultie-
renden Emissionswirkungsquerschnitte von einem Rauschsignal in derselben Gréenordnung
iberlagert, was die Spektren in diesem Bereich unbrauchbar macht. Um auch fiir diesen Spek-
tralbereich — der in vielen Fillen den Spektralbereich der Lasertétigkeit darstellt — zuverléssi-
ge Wirkungsquerschnitte angeben zu konnen, wird zusitzlich auf die Fiichtbauer-Ladenburg-
Gleichung [Hub75, Mou86]

o 1 WIEm
tosmet Lyl an

(5.4)

welche die gemessenen Spektren I, (A) der spontanen Emission mit den stimulierten Emissi-
onswirkungsquerschnitten G,,,(A) verbindet, zuriickgegriffen. Darin steht §; mit j = 1,2,3 fiir
die drei moglichen Polarisationen?. Diese Methode setzt die Kenntnis der Brechzahlen n und
der ebenfalls platzabhingigen Fluoreszenzlebensdauern T des zu untersuchenden Ubergangs
voraus.

Die Messung der polarisationsabhingigen Fluoreszenzspektren Ie(,i)(k) erfolgte mit einem
Fourier-Transformations-Spektrometer Equinox 55 der Firma Bruker. Die Kristalle wurden da-
bei mit einem Ti:Al,O3-Laser angeregt. Der spektrale Verlauf der Detektor-Empfindlichkeit
wurde anhand des Vergleichs eines gemessenen Spektrums einer Wolframlampe bei 2300 K
mit dem theoretisch erwarteten Spektrum eines um die Emissivitdt von Wolfram korrigierten
Schwarzkorperstrahlers bei derselben Temperatur bestimmt. Mit dieser Kurve wurde eine Ei-
chung der gemessenen Spektren durchgefiihrt. Da die benotigte strahlende Lebensdauer T,
einer direkten Messung nicht zugiinglich ist, sondern sich mit der nichtstrahlenden Lebensdau-
er T,s gemil Glg. 2.34 zur messbaren Fluoreszenzlebensdauer T zusammensetzt, ist auch die
Fiichtbauer-Ladenburg-Methode mit einem relativ grolen Fehler behaftet. Zudem ist das ge-
messene Spektrum besonders in Bereichen hoher Absorption nahe der Nullphononenlinie stark
durch Reabsorption verfélscht. Um diese Verfalschung zu minimieren, erfolgte die Messung der
Fluoreszenzspektren direkt an diinnen, fiir Scheibenlaser-Experimente préiparierten Kristallpro-
ben. Da die Transmissions- bzw. Reflexionsspektren der Beschichtungen der Kristalle innerhalb
des Spektralbereiches der Fluoreszenz nur um wenige Promille variieren (vgl. Abb. 6.5), sind
diese als Fehlerquelle nahezu vernachléssigbar. Auch auf diese Weise lie3 sich der Effekt der
Reabsorption jedoch nicht vollig unterdriicken.

Aus der Reziprozitits-Relation (Glg. 5.3) lidsst sich mit Kenntnis des Zusammenhangs zwi-
schen den messbaren Fluoreszenzspektren und den Spektren der stimulierten Emissionswir-
kungsquerschnitte nach der Fiichtbauer-Ladenburg-Gleichung (Glg. 5.4) bereits ohne Kennt-
nis des Verhiltnisses der Zustandssummen ein bei nicht-kubischen Systemen auftretendes Pro-
blem I6sen: Durch die notwendigen Anderungen am Messaufbau bei der Messung der Spek-
tren fiir die einzelnen Polarisationen ist die in Glg. 5.4 vorausgesetzte Richtigkeit der Inten-
sitdtsverhiltnisse der einzelnen Polarisationen nicht mehr gegeben. Bei Kenntnis der Verhalt-
nisse der Absorptionswirkungsquerschnitte in den einzelnen Polarisationen erlaubt jedoch die

’Im Falle uniaxialer Kristalle wird also fiir zwei Summanden das 6-Spektrum eingesetzt.

59



5 Spektroskopische Untersuchungen

Reziprozitits-Relation einen Riickschluss auf die Verhiltnisse der polarisationsabhingigen Flu-
oreszenz-Intensititen. Indem der Quotient aus den Reziprozitits-Relationen fiir die einzelnen
Polarisationen gebildet wird, ergibt sich

Sy (M) _oli () _ 1))

abs
= = ; (5.5)
A SO a0

worin &; und &, zwei beliebige Polarisationen darstellen. Auf diese Weise lassen sich die rich-
tigen Intensitdtsverhiltnisse der Fluoreszenzkurven rekonstruieren.

Da die mit der Reziprozitits-Relation ermittelten Spektren gro3e Fehler in Bereichen ge-
ringer Absorption aufweisen, wihrend die mit der Fiichtbauer-Ladenburg-Gleichung ermittel-
ten Emissionswirkungsquerschnitte besonders in Bereichen groBBer Absorption unzuverlédssig
sind, liegt eine Kombination der Resultate aus beiden Methoden nahe. Dabei wurden fiir die
Berechnung der Emissionswirkungsquerschnitte zunichst die gemessenen Spektren der spon-
tanen Fluoreszenz durch Multiplikation mit einem Faktor A° in ein nicht ohne weiteres messba-
res Spektrum der stimulierten Emission iiberfiihrt. Dieser Zusammenhang ergibt sich aus den
Einsteinkoeffizienten in Abschnitt 2.2.1, Glg. 2.20 und findet sich auch in der Fiichtbauer-
Ladenburg-Gleichung 5.4 wieder. Das auf diese Weise erhaltene Spektrum wurde gemeinsam
mit den iiber die Reziprozitits-Relation aus den Absorptionsspektren ermittelten Spektren in ei-
nem Diagramm aufgetragen (vgl. Abb. 5.20). Dann wurde eines der Spektren mit einem Faktor
multipliziert, der im Wellenldngenbereich zwischen 1010 nm und 1040 nm zu einer bestmogli-
chen Ubereinstimmung beider Spektren fiihrte. Innerhalb dieses Bereiches wurde ein Schnitt-
punkt gewihlt. Der von diesem Punkt aus kurzwelligere Bereich der Reziprozitits-Kurve und
der langwelligere Bereich der Fluoreszenzkurve wurden zu einer Kurve vereint. Uber Gleichung
5.5 wurden die Spektren der einzelnen Polarisationen in das korrekte Verhiltnis zueinander ge-
bracht. SchlieBlich wurden diese Spektren wieder durch A> geteilt und als “reabsorptionsfreie”
Fluoreszenzspektren in die Fiichtbauer-Ladenburg-Gleichung eingesetzt. Durch Variation der
in dieser Gleichung benutzten Lebensdauer wurde der Maximalwert der jeweiligen Kurve auf
den mit der Reziprozitits-Relation ermittelten Wert gebracht. Der Grad der Ubereinstimmung
des hierfiir notigen Wertes der Lebensdauer mit den experimentell und theoretisch ermittelten
Werten fiir dieselbe kann nun als Indikator fiir die Genauigkeit der ermittelten Emissionswir-
kungsquerschnitte angesehen werden.

5.2.2 Verstarkungswirkungsquerschnitte

Aus den in Kapitel 2 hergeleiteten Losungen der Ratengleichungen fiir Yb>*-Laser ergibt sich,
dass die Laserschwelle fiir ein verlustfreies System erreicht wird, sobald der Kristall transparent
fiir eine Laserwellenléinge wird, d. h. eine ausreichende Zahl N, von Laserionen im angeregten
Zustand ist, damit die Wahrscheinlichkeit fiir stimulierte Emission gleich der fiir Absorption ist.
Um zusitzlich die Resonatorverluste zu kompensieren, muss die durch

%)

b= Niot

(5.6)
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definierte Inversion 3 je nach Auskoppelgrad und sonstigen Verlusten weiter vergrofert werden.

Die Berechnung wellenlidngenabhéngiger Verstirkungswirkungsquerschnitte Géi)in(k) gemil

Sieia(1) = B0l (1) — (1-) - o5, (3) (57
erlaubt dabei eine Voraussage der Polarisation und Wellenlénge, fiir welche diese Bedingung je
nach Inversion f zuerst erfiillt wird. Bei bekannten Resonatorumlauf-Gesamtverlusten Yy, die
auch die Auskoppelverluste beinhalten, lassen sich realistische Werte fiir B aus der Schwellbe-
dingung 2.43 unter Beriicksichtigung von Glg. 5.7 mit der Annahme kleiner Gesamtverluste
(Yges << 1) gemiB

B(Aas) = Nijfzz + Gaps(Mas)
. Gabs (}\'las) + Oem (klas)

bestimmen. 3 kann dabei gemiB Glg. 5.6 nur Werte zwischen 0 und 1 annehmen.

Aus den nach Glg. 5.7 gewonnenen Spektren lidsst sich weiterhin der Bereich moglicher
Laserwellenléngen bei Einsatz wellenldngenselektiver Elemente voraussagen.

Wie in Abschnitt 3.3.3 bereits kurz erldutert, werden fiir die Erzeugung von Femtosekun-
denpulsen im modengekoppelten Betrieb grole Verstirkungsbandbreiten benétigt. Damit ein
Puls jedoch gleichzeitig die Inversion in einem weiten Wellenldngenbereich nutzen kann, muss
das Verstirkungsprofil innerhalb dieses Wellenldngenbereichs relativ konstant und unstruktu-
riert sein. Somit lédsst sich aus den Spektren der Verstirkungswirkungsquerschnitte auch eine
Abschitzung iiber die Eignung eines Materials zur Generierung kurzer Pulse ableiten.

(5.8)

5.2.3 Fluoreszenzdynamik
Experimentelle Bestimmung der Fluoreszenzlebensdauer

Durch Messung des zeitlichen Verlaufes der Intensitidt der Fluoreszenz aus einem Energieniveau
lasst sich die Fluoreszenzlebensdauer T dieses Niveaus bestimmen. Die Intensitit sinkt dabei
nach der Anregung exponentiell geméal

1) =1Iy-e 7. (5.9)

Gleichung 5.9 stellt dabei die Losung der Differentialgleichung 2.10 dar. Insbesondere bei Ma-
terialien mit einem groBen Uberlapp von Absorption und Emission ist der Verlauf der Fluores-
zenzabklingkurven jedoch héufig stark verféalscht. Der Grund hierfiir liegt in der wiederholten
Absorption und Emission des spontan emittierten Fluoreszenzlichtes innerhalb des betrachte-
ten Kristallvolumens, welche zu einer Verldngerung der gemessenen Lebensdauer fiihrt. Dieser
Reabsorptionsprozess wird auch als Strahlungseinfang (engl. radiation trapping) bezeichnet.
Die Kenntnis der tatsdchlichen Fluoreszenzlebensdauer ist jedoch von groBBer Wichtigkeit fiir
die Bestimmung der Emissionswirkungsquerschnitte mit der Fiichtbauer-Ladenburg-Gleichung
und um die Lasereigenschaften mittels der Ratengleichungen zu beschreiben. Zudem ist sie
ein wichtiges Kriterium zur Bestimmung der Kristallqualitit; so dulert sich beispielsweise die
als Konzentrationsloschung bezeichnete Migration der Anregung zu Verunreinigungen mit an-
schlieBendem strahlenden oder nichtstrahlenden Zerfall besonders bei hochdotierten Kristallen
in einer Verkiirzung der gemessenen Fluoreszenzlebensdauer.
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Abbildung 5.2: Schematische Darstellung des Messaufbaus bei der Messung der Fluoreszenzlebensdauer mit der
Pinhole-Methode.

Bei den in dieser Arbeit spektroskopisch untersuchten Materialien handelt es sich hauptséich-
lich um Yb>*-dotierte Oxide. Da in Yb3*-dotierten Materialien generell ein groBer Uberlapp
zwischen den Absorptions- und Emissionsspektren vorliegt, ist der Einsatz eines Verfahrens
zur Minimierung des Einflusses der Reabsorption notwendig. Um die tatsdchlichen Fluores-
zenzlebensdauern der untersuchten Proben zu bestimmen, wurde daher die Pinhole-Methode
angewandt. Eine schematische Darstellung des gesamten Messaufbaus findet sich in Abb. 5.2.
Bei dieser Methode befindet sich die Probe wihrend der Messung hinter verschiedenen Loch-
blenden (engl. pinhole) mit Durchmessern von 0,5 mm bis 2,5 mm. Die Anregung der Probe
erfolgt mit Laserpulsen aus einem optisch parametrischen Oszillator (kurz OPO), der die La-
seremission eines gepulsten frequenzverdreifachten Nd3+:YAG-Lasers in Licht der bendtigten
Wellenlinge konvertiert. Als Anregungswellenldnge wurde jeweils die Nullphononenlinie, die
je nach Wirtsmaterial zwischen 970 nm und 985 nm liegt, gewihlt. Der Einfall des Anregungs-
lichtes erfolgt unter einem leicht von 45° abweichenden Winkel zur Kristalloberfliche, um ei-
ne direkte Reflexion des Pumplichtes in die Detektionsoptik zu vermeiden. Die OPO-Emission
wird so fokussiert, dass der Durchmesser des Pumpstrahls beim Auftreffen auf den Kristall dem
Durchmesser der grofiten verwendeten Blende entspricht. Die emittierte Fluoreszenz wird nun
durch eine Sammellinse und eine weitere Linse auf den Eintrittsspalt eines 0,5 m SPEX Mono-
chromators abgebildet. Vor dem Eintrittsspalt des Monochromators befindet sich ein Kanten-
filter, der fiir Wellenldngen unter etwa 1000 nm hochreflektierend ist, wihrend langwelligeres
Licht transmittiert wird. Die Detektion erfolgt mittels eines bei Raumtemperatur betriebenen
S1 Photovervielfachers, dessen Signal von einem digitalen Oszilloskop dargestellt und gespei-
chert wird. Die Signal-Detektion erfolgte bei der Wellenldnge maximalen Signals, die sich vor
allem aus der Transmissionscharakteristik des verwendeten Filters, der Empfindlichkeitskurve
des Photovervielfachers und den Fluoreszenzeigenschaften der untersuchten Probe ergibt und
stets zwischen 1015 nm und 1020 nm lag.

Der thermische Besetzungsausgleich zwischen den Stark-Niveaus im 2Fs /2-Multiplett des
Yb>*-Ions erfolgt um GroBenordnungen schneller als die erwartete Zerfallsdauer aus diesem
Niveau. Da im Wellenlidngenbereich um 1 um ausschlieBlich Fluoreszenz aus diesem Niveau
erwartet wird, konnte somit auf eine prizise Wellenlidngenselektion verzichtet werden. Aus die-
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Abbildung 5.3: VergroBerte Darstellung des Kristalles mit dem hell dargestellten relevanten Volumen bei der Mes-
sung der Fluoreszenzlebensdauer mit der Pinhole-Methode.

sem Grund wurden die Spalte des verwendeten Spektrometers stets komplett gedffnet (3 mm)
und damit die Signalintensitit maximiert. Um die Signalintensitédt weiter zu verstdrken, wurde
ein 1 kQ-Widerstand parallel zum Oszilloskop geschaltet und der interne Widerstand des Os-
zilloskops auf 1 MQ gestellt. Die Zeitkonstante des vom Widerstand mit dem Kabel geformten
RC-Glieds liegt wesentlich unter den zu messenden Lebensdauern und beeinflusst die Mes-
sung daher nicht. Dies wurde zusitzlich durch vergleichende Messungen mit und ohne diesen
Widerstand belegt und wird auch durch die schnelle Aufbauzeit nach der Anregung in den Zer-
fallskurven bestitigt. Um das Signal-zu-Rausch-Verhiltnis zu verbessern, wurde iiber 100 bis
mehrere 1000 Anregungspulse integriert. Um eine perfekte zeitliche Uberlagerung der einzel-
nen Messsignale zu erreichen und mogliche Schwankungen in der Pulswiederholungsrate der
Anregungsquelle als Fehlerquelle auszuschlieBen, wurde die Aufnahme jeder einzelnen Mes-
sung durch das Oszilloskop jeweils ausgelost durch die Detektion des Anregungspulses mittels
einer externen Trigger-Diode.

Fiir die Auswertung wird das Signal zunéchst so korrigiert, dass die Signalintensitit vor und
lange nach dem Anregungspuls Null betrdgt. Ein linearer Fit an die logarithmische Darstellung
des Verlaufes der Fluoreszenz nach der Anregung liefert nun die Ubergangsrate A, wobei sich
die Lebensdauer T aus dem Inversen dieser Rate ergibt. Infolge nichtlinearer und kooperati-
ver Prozesse oder durch Ubersittigung des Detektors durch Anregungslicht kann es bei den
sehr kurz nach der Anregung vorliegenden hohen Anregungsdichten zu einer Abweichung vom
exponentiellen Verlauf kommen. In Bereichen sehr geringer Signalintensitit ist das Signal hin-
gegen von einem starken Rauschen iiberlagert. Daher wurde zum Erlangen der in Abschnitt
5.3.1 dargestellten Messergebnisse in der Zerfallskurve fiir die jeweils kleinste Blende wenn
moglich ein Zeitintervall nach der Anregung fiir den exponentiellen Fit gewihlt, in dem ein rein
exponentieller Abfall bei ausreichendem Signal-zu-Rausch-Verhiltnis gegeben war. Die Zer-
fallskurven fiir die groBeren Blenden wiesen dann in diesem Zeitintervall ebenfalls geniigend
Signalintensitit auf.

Eine Auftragung der fiir die verschiedenen Blenden ermittelten Lebensdauern gegen den
Blendendurchmesser ergibt einen linearen Zusammenhang. Dieser erlaubt eine lineare Extra-
polation der Lebensdauer auf den Wert fiir Null Volumen bei einem Blendendurchmesser von
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Null, welcher keinerlei Verfidlschungen durch Reabsorption mehr unterliegen sollte.

Ein Ansatz zur theoretischen Untermauerung dieses bis zu diesem Zeitpunkt nur phéino-
menologischen Zusammenhangs wurde 2007 von H. Kiihn et al. am Institut fiir Laser-Physik
unternommen [Kiih07]. Hiernach lautet die Differentialgleichung fiir einen exponentiellen Zer-
fall unter Hinzunahme eines zusitzlichen zweiten Terms auf der rechten Seite der Gleichung,
welcher die Reabsorption beschreibt

dN()?,t) N()_C)al‘) N()_C)/,l‘) e_‘)?_f/‘cabslvg p
= — OabsN, dv 5.10
dr s g/v T dmE-¥)2 (-10)

worin N(X,t) fiir die Dichte der angeregten Ionen steht, N, fiir die Dotierungskonzentration
sowie V fiir ein beliebiges, endliches angeregtes Kristallvolumen.

Da sich diese Gleichung fiir ein beliebiges endliches angeregtes Kristallvolumen nicht exakt
16sen lédsst, wird V zunéchst durch ein unendliches homogen angeregtes Kristallvolumen V.. er-
setzt. Jedoch konnten aus einem solchen Volumen iiberhaupt keine Photonen mehr entweichen,
daher wird ein zusitzlicher exponentieller Dampfungsterm exp(—|¥ — ¥|I~!) eingefiihrt, der
das Entweichen der Photonen aus dem Kristall simuliert. [ stellt darin die mittlere zuriickgeleg-
te Strecke eines emittierten Photons bis zum Verlassen des Kristalles dar. Mit diesen Annahmen
lasst sich Glg. 5.10 umschreiben zu:

aN(@) _ NG [N o)
Vo T

=— OupsN, dv’ 5.11
dr v 1 Oansls 4r|% — 7|2 ’ 1D

Eine Auswertung des Integralterms in Kugelkoordinaten vereinfacht die Gleichung zu:

dN (1) N(1)

= . 5.12
a1+ Gan) 12

Die Losung dieser Gleichung ldsst sich in analoger Form zu Glg. 5.9 darstellen als
N@)=N(0)-e 7  mit 7T =1(1+0CuNel). (5.13)

Der tatsidchlich relevante Kristallbereich bei Anwendung der Pinhole-Methode ist das in Abb. 5.3
hell dargestellte Volumen, das sich aus dem Schnittkorper des vom OPO angeregten Volumens
und des vom Detektor direkt gesehenen Volumens ergibt. In den untersuchten Proben ist nun die
Absorptionslinge o.~! aus Glg. 5.1 meist in der GroBenordnung der riumlichen Ausdehnung
des relevanten Kristallbereiches, die durch den Radius der Blende vorgegeben wird, oder klei-
ner. Damit kann in erster Ndherung davon ausgegangen werden, dass jedes Photon innerhalb des
relevanten Kristallbereiches hochstens einmal reabsorbiert wird, bevor es diesen verlisst. Die
mittlere zuriickgelegte Weglinge / eines emittierten Photons vor dem Verlassen des Bereiches
liegt folglich in derselben Groflenordnung und ist direkt proportional zum Radius der Blende.

Theoretische Bestimmung der strahlenden Lebensdauer

Nach Schlussfolgerungen von R. Ladenburg [Lad21], die auf Uberlegungen A. Einsteins [Ein17]
basieren und 1962 von B. R. Judd [Jud62] und G. S. Ofelt [Ofe62] unabhiingig voneinander zur
umfangreichen Judd-Ofelt-Theorie weiterentwickelt wurden, ldsst sich aus den Absorptions-
wirkungsquerschnitten eines elektrischen Ubergangs ein Riickschluss auf die Lebensdauer des
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angeregten Zustands ziehen. Eine ausfiihrlichere Herleitung dieser im Folgenden sehr kurz vor-
gestellten Zusammenhinge findet sich beispielsweise in [Dem93] oder [For99].

Zunichst ldsst sich aus dem Integral iiber die in Wellenzahlen v aufgetragenen Absorptions-
wirkungsquerschnitte 6;; eines Ubergangs i — k die polarisationsabhingige Oszillatorstirke Pfj{
berechnen gemif:

2
PlE = 4’"2206 / o (9)av, (5.14)

mit der Elektronenmasse und -ladung m, bzw. e, der elektrischen Feldkonstante €y, sowie der
Lichtgeschwindigkeit c. Die Oszillatorstirke stellt damit ein charakteristisches MaB fiir den to-
talen Absorptionswirkungsquerschnitt dieses Ubergangs dar. Fiir nicht-kubische Kristalle ergibt

sich die effektive Oszillatorstirke ij ! {iber alle drei Polarisationen &jzu

P = ZP (&), (5.15)

Nach [For99] besteht nun ein Zusammenhang zwischen der Ubergangsrate A,4q und der

Oszillatorstirke:
27'[62?12 eff

Avgd = Py (5.16)

Eomciz

worin A die Schwerpunktswellenléinge des beobachteten Ubergangs darstellt. Da im Falle von
Yb3* das Integral iiber die Absorptionswirkungsquerschnitte den Ubergang aus den vier Stark-
Niveaus des °F; s2-Multipletts in die drei Stark-Niveaus des %F; /2-Multipletts beinhaltet, muss

nach [Lis05] ein Korrekturfaktor ((22}':_11)) mit J =7/2 und J' = 5/2 hinzugefiigt werden, so dass

sich schlieBlich folgender Zusammenhang zwischen der Ubergangsrate A,,; und den integrier-
ten Absorptionswirkungsquerschnitten ergibt:

2TC€ 4 eff

Ay = Pl (5.17)

gomc\? 3

Hieraus ldsst sich iiber A,,4 = 1/7,, auch die strahlende Lebensdauer eines Ubergangs abschiit-
zen. Da diese grobe Abschitzung einen Fehler in der Groenordnung einiger 10% aufweist,
wurde hier auf eine aufwindige Beriicksichtigung der Dispersion der Brechzahlen verzichtet
und als Brechzahl das arithmetische Mittel (n, +n, +n)/3 aller Polarisationen verwendet.

5.2.4 Tieftemperaturspektroskopie

Der Messaufbau fiir die Aufnahme der Spektren bei tiefen Temperaturen zur Bestimmung der
Stark-Aufspaltung ist in Abb. 5.4 dargestellt. Bei diesen Messungen wurden die untersuch-
ten Proben zunichst in einem Kryostaten auf etwa 10 K abgekiihlt. Zur Aufnahme der Tief-
temperatur-Fluoreszenzspektren wurde der in der oberen gestrichelten grauen Umrandung in
Abb. 5.4 dargestellte Strahlengang eines Ti:Al,O3-Lasers zur Anregung der Probe verwen-
det. Um ein Aufheizen der Probe zu verhindern, betrugen die gewéhlten Anregungsleistungen
nur einige zehn Milliwatt. Zur Vermeidung starker Reabsorption erfolgte die Anregung zu-
dem unter streifendem Einfall. Fiir die Ermittlung der Absorptionsspektren wurde die Trans-
mission der breitbandigen Emission der in der rechten gestrichelten grauen Umrandung in
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Abbildung 5.4: Schematische Darstellung des Messaufbaus fiir die Tieftemperatur-Spektroskopie. In den bei-
den gestrichelten grauen Umrandungen finden sich die unterschiedlichen Messautbauten fiir Absorptions- und
Fluoreszenz-Messungen.

Abb. 5.4 dargestellten Halogenlampe durch den Kristall aufgenommen. In beiden Fiéllen wurde
das Anregungssignal zur Verbesserung des Signal-zu-Rausch-Verhiltnisses durch eine rotie-
rende Schwingblende mit einer Frequenz von einigen 100 Hz moduliert, so dass abwechselnd
mit der Fluoreszenz das reine Hintergrundsignal detektiert und vermittels eines “Lock-in”-
Verstirkers vom Messsignal getrennt werden konnte. Das transmittierte bzw. emittierte Licht
wurde auf den Spalt eines 1 m-Monochromators (SPEX 1000M) fokussiert und dahinter mit
einer Si-Diode detektiert. Im Monochromator wurde ein fiir den Wellenldngenbereich um 1 um
optimiertes Gitter mit 600 Strichen/mm eingesetzt, mit dem bei der gewéhlten Spaltbreite eine
Aufldsung von etwa 0,3 nm bei einer Schrittweite von 0,1 nm erreicht wurde. Im Wellenldngen-
bereich um 1 pum entspricht diese Auflosung etwa drei Wellenzahlen (3 cm™!). Die aufgenom-
menen Spektren wurden einer Korrektur beziiglich der Detektor-Empfindlichkeit und der spek-
tralen Charakteristik des Monochromatorgitters unterzogen. Die Spektren dienen lediglich der
Identifikation der energetischen Aufspaltung der Stark-Multipletts, aus diesem Grund wurden
die Wirkungsquerschnitte der Tieftemperaturspektren nicht bestimmt. Da sich in Testmessun-
gen die Spektren in den verschiedenen Polarisationen in der Lage der Linien nicht unterschie-
den, wurde auBBerdem zugunsten der Signalintensitit auf die Aufnahme polarisationsabhidngiger
Spektren verzichtet.

5.3 Auswertung und Messergebnisse

In diesem Abschnitt erfolgt die Auswertung, Darstellung und Diskussion der mit den im er-
sten Teil dieses Kapitels vorgestellten Messverfahren und Apparaturen ermittelten Messergeb-
nisse. Zunichst erfolgt von der Kenntnis anderer spektroskopischer Grofen weitgehend un-
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abhédngige Analyse des zeitlichen Verlaufes der Fluoreszenzintensitit nach der Anregung zur
Bestimmung der Fluoreszenzlebensdauern des 2Fs /2-Multipletts von Yb3* in den verschiede-
nen Wirtsmaterialien, bevor die Ergebnisse der Ermittlung der Absorptionswirkungsquerschnit-
te vorgestellt werden. Da fiir die Ermittlung der Emissionswirkungsquerschnitte die Kenntnis
der Stark-Aufspaltung in den beiden Multipletts von Yb>* in den verschiedenen Wirtsgittern
ein wichtiges Hilfsmittel darstellt (vgl. Abb. 5.1), folgt zunichst dieser Teil der Auswertung
der spektroskopischen Untersuchungen. Erst darauf folgt die Priasentation der Ergebnisse der
Bestimmung der Emissionswirkungsquerschnitte. Es schlie3t sich eine Darstellung und Dis-
kussion der aus den Absorptions- und Emissionswirkungsquerschnitten berechneten Verstir-
kungswirkungsquerschnitte an. Das Kapitel wird abgeschlossen von einer Fehlerbetrachtung
und ersten Schlussfolgerungen aus den hier ermittelten Eigenschaften fiir den spéteren Laser-
betrieb.

5.3.1 Fluoreszenzdynamik

In diesem Abschnitt erfolgt eine Darstellung der Ergebnisse der Ermittlung der Fluoreszenzle-
bensdauer nach der Pinhole-Methode. Die aus der theoretischen Bestimmung nach Glg. 5.17
resultierenden Lebensdauern sind lediglich in Tab. 5.4 aufgefiihrt. In der Vergangenheit wurden
fiir einige der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Kristalle bereits erste Ergebnisse der An-
wendung der Pinhole-Methode prisentiert (vgl. [Kria04, JohO4]). In der Zwischenzeit wurden
jedoch systematische Fehlerquellen erkannt und beseitigt. Weiterhin standen fiir diese neuen
Messungen Blenden mit Durchmessern von 0,5 mm bis 2,5 mm in Intervallen von 0,1 mm an-
stelle von bisher 0,5 mm zur Verfiigung, wodurch der Fehler, welcher durch die Extrapolation
auf Null Volumen entsteht, wesentlich verringert wird. Um den Messaufwand in vertretbaren
Grenzen zu halten, wurden jedoch lediglich Blendendurchmesser in Intervallen von 0,2 mm
verwendet.

Messung der Fluoreszenzdynamik an Yb:LSB

In Abb. 5.5 sind die Fluoreszenz-Abklingkurven einiger untersuchter Proben in logarithmischer
Darstellung aufgetragen. In dieser Auftragung weist eine Exponentialkurve einen linearen Ver-
lauf auf, so dass sich starke Abweichungen vom erwarteten Verlauf auf den ersten Blick er-
kennen lassen. Die in Abb. 5.5 dargestellten Kurven stellen jeweils eine Mittelung iiber durch-
schnittlich 400 Einzelmessungen dar, wobei anhand des Signal-zu-Rausch-Verhiltnisses offen-
sichtlich ist, dass fiir die am geringsten dotierte Probe ldnger integriert wurde, als beispielsweise
im Falle des 15 at.% dotierten Kristalles. Wie anhand der Theorie erwartet, ist in den meisten
Fillen die Signalintensitit der ohne Blende aufgenommenen Kurve (in Abb. 5.5 mit “Bulk’ be-
zeichnet) am hochsten und diese weist die langsamste Abklingzeit auf. Wo dies nicht der Fall
ist, kann dieser Umstand auf ein Nachjustieren innerhalb der Messreihe zuriickgefiihrt werden.
Es zeigt sich zunichst, dass bis auf die 3 at.% Yb>*-dotierte Kristallprobe alle untersuchten
Kristalle iiber ein weites Zeitintervall einen exponentiellen Verlauf der Fluoreszenzdynamik
aufweisen. Die in Abb. 5.5 oben links dargestellten Zerfallskurven des 3 at.% Yb>*-dotierten
Kristalles hingegen lassen auch nach mehrfacher Wiederholung der Messung keinen realisti-
schen exponentiellen Fit zu. Aus diesem Grund wurde zunéchst eine Bestimmung der mittleren
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Abbildung 5.5: Fluoreszenz-Abklingkurven unterschiedlich Yb**-dotierter LSB-Kristalle hinter Blenden ver-
schiedenen Durchmessers. Die Dotierungskonzentration und Dicke der jeweils untersuchten Probe sind den

Beschriftungen der einzelnen Graphen zu entnehmen.

Abklingkurven.
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Abbildung 5.6: Anhand verschiedener Zeitintervalle auf den Abklingkurven ermittelte Fluoreszenzlebensdauern
von Yb** in 3at.% Yb:LSB in Abhingigkeit vom Pinhole-Durchmesser.

Zerfallsdauer t,, geméil

Tay = M (5.18)
Io

vorgenommen. Wie in Abb. 5.6 zu erkennen ist, weisen die so ermittelten Ergebnisse eine sehr
gute Ubereinstimmung mit den Ergebnissen der exponentiellen Fits im ersten Viertel der Zer-
fallskurve auf, was darauf zuriickzufiihren ist, dass dieses den weitaus groBBten Beitrag zum
Integral in Glg. 5.18 liefert. Fiir die hinteren Teile der Zerfallskurve ergibt die Extrapolation
auf Null hingegen eine Lebensdauer, die wesentlich abweicht von diesem Wert. Die vergleichs-
weise groBBe Streuung der im vierten Viertel angefitteten Messpunkte fiir die kleinsten Blen-
dendurchmesser kann dabei auf die sehr geringe Signalintensitit zuriickgefiihrt werden. Die
resultierende Lebensdauer ist mit bis zu 1,2 ms beinahe doppelt so lang, wie im ersten Teil der
Zerfallskurve. Es kann vermutet werden, dass in einer LSB-Probe mit derart geringer Dotierung
die Kopplung zwischen den Dotierionen auf den Sc>*-Plitzen und den La>*-Plitzen nur gering
ist, so dass aus den resultierenden Zerfallskurven die Lebensdauern beider Plitze ermittelbar
sind. Aufgrund der dennoch vorhandenen Kopplung und der Tatsache, dass fiir das Sc>* zwei
spektroskopisch leicht unterschiedliche Konfigurationen vorliegen, weist die Kurve nicht die ty-
pische Form eines zweifach-exponentiellen Abfalls mit einem relativ scharfen Knick zwischen
zwei geraden unterschiedlicher Steigung in der logarithmischen Darstellung auf. Platzselektive
Messungen der Lebensdauer bei tiefen Temperaturen ergaben fiir Yb>+ auf den Sc>*-Plitzen
deutlich ldngere Lebensdauern als auf dem La3*t-Platz [Joh04], was diese These unterstiitzt.
Abb. 5.6 kann weiterhin entnommen werden, dass — wie erwartet — der Effekt der Reabsorpti-
on in einem Kiristall dieser niedrigen Dotierungskonzentration gering ist, was sich im flachen
Verlauf der Extrapolationsfits dufert. Fiir die Ermittlung der Lebensdauer des 10 at.%-dotierten
LSB-Kristalles wurde zunichst eine Probe von 640 um Dicke verwendet. Obwohl in Abb. 5.5
im obersten Diagramm auf der rechten Seite fiir alle Abklingkurven ein exponentieller Ver-
lauf angenommen werden kann, wurden aufgrund der vergleichsweise starken Streuung der
Messwerte (vgl. Abb. 5.7) weitere Messungen an diinneren Proben vorgenommen. Die Fluores-
zenzabklingkurven der diinnsten Probe sind in Abb. 5.5 direkt unter denen der dickeren Probe
dargestellt. Es zeigte sich eine kontinuierliche Abnahme des Fehlers der linearen Extrapolation
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Abbildung 5.7: Fluoreszenzlebensdauern von Yb*" in 10at.% Yb:LSB-Proben verschiedener Dicke in Abhiin-
gigkeit vom Pinhole-Durchmesser.

mit der Probendicke von £18 ps fiir die 640 um dicke Probe auf nur noch £+4 us im Falle der
205 um dicken Probe. Da die Fehler der exponentiellen Fits an den einzelnen Fluoreszenzab-
klingkurven aufgrund der grolen Zahl der Messpunkte (in der Regel 20 000) ebenfalls nur in
der GroBenordnung einiger Promille liegen, lésst sich die relativ gro3e Streuung der fiir Kris-
talle verschiedener Dicken ermittelten extrapolierten Lebensdauern um beinahe 10% zwischen
940 ps und 1030 ps nicht allein durch den statistischen Fehler erkldren. Eine weitere mogliche
Fehlerquelle ist die Tatsache, dass es im verwendeten Messaufbau nur durch sehr prizise Jus-
tage moglich war, die flexiblen Blenden ohne Verbiegung direkt vor dem Kiristall zu platzieren.
Eine Verbiegung der Blende fiihrt jedoch dazu, dass nicht mehr der gesamte Rand der Blende
auf der Probe aufliegt, was die Abhédngigkeit des detektierten Volumens vom Blendendurchmes-
ser verfalscht. Da eine mogliche Verbiegung durch den Kristallhalter auf hochstens die Dicke
der Kiristalle limitiert war, wird das mit der diinnsten Probe ermittelte Ergebnis von 940 ps fiir
richtig gehalten.

Die Auswertung der Messungen an einer 310 um dicken, 15 at.%-dotierten Yb:LSB-Probe
(Abb. 5.5, 2. Zeile, 1. Spalte) lieferte eine Lebensdauer von (984-+10) us, was in der Darstellung
des Verlaufes der Lebensdauer in Abhingigkeit von der Dotierungskonzentration in Abb. 5.8
(rechts) zu kurz erscheint. Jedoch lieferten auch vergleichende Absorptionsmessungen Hinwei-
se darauf, dass diese Probe niedriger als angegeben dotiert ist. Der Extrapolationsfit findet sich
gemeinsam in der vergleichenden Auftragung der Ergebnisse fiir alle Dotierungskonzentratio-
nen in Abb. 5.8 (links).

In Abb. 5.5 unten links dargestellt sind die Fluoreszenzabklingkurven der 25 at.%-dotierten
Yb:LSB-Probe. Die Auswertung dieser Probe resultierte in einer Lebensdauer von 1,15 ms (vgl.
Abb. 5.8). Der Fehler des Extrapolationsfits war mit 19 us im Vergleich zu den Proben niedri-
gerer Dotierungskonzentrationen relativ grof3. Eine mogliche Erkldrung hierfiir ist die Tatsache,
dass die Absorptionsldnge einer Probe dieser Dotierungskonzentration mit etwa 1 mm in G-
Polarisation bereits deutlich kleiner als der Durchmesser der groften Blende ist. Damit verliert
die fiir den Schluss des linearen Zusammenhangs von Pinhole-Durchmesser und gemessener
Lebensdauer aus Glg. 5.13 getitigte Annahme, dass jedes Photon in erster Nidherung nur ein-
mal reabsorbiert wird, ihre Giiltigkeit. Dennoch kann das fiir diese Probe ermittelte Ergebnis
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Abbildung 5.8: Links: Fluoreszenzlebensdauern unterschiedlich Yb** -dotierter LSB-Proben verschiedener Dicke
in Abhiingigkeit vom Pinhole-Durchmesser. Rechts: Extrapolierte Fluoreszenzlebensdauern von Yb** in LSB-
Kristallen in Abhiingigkeit von der Yb>*-Konzentration in der Einwaage.

in Anbetracht des Verlaufes der Zerfallskurven und der Messwerte auf dem Extrapolationsfit
(vgl. Abb. 5.8 links) noch als zuverléssig betrachtet werden. Der steilere Verlauf des Extrapo-
lationsfits kann mit der groeren Dicke dieser Probe im Vergleich zur 30 at.%-dotierten Probe
begriindet werden.

Fiir 30 at.%-dotiertes LSB ist die Abweichung von der genannten Ndherung sogar noch gro-
Ber. Dennoch weisen auch dessen — in Abb. 5.5 unten rechts dargestellte — Abklingkurven
einen exponentiellen Verlauf auf und es zeigt sich kein wesentlicher Unterschied zwischen der
am ersten Viertel der Abklingkurve gefitteten Lebensdauer und der am letzten Viertel gefitteten
Lebensdauer, was fiir eine sehr gute Kopplung zwischen den unterschiedlichen spektroskopi-
schen Plitzen spricht. Die in Abb. 5.8 (links) dargestellte Auswertung ergibt eine identische
Lebensdauer wie im Fall der 25 at.%-dotierten Probe, der Fehler des Extrapolationsfits ist mit
nur +7 ps jedoch deutlich geringer, was ebenso wie der flachere Verlauf des Extrapolationsfits
auf die geringere Dicke dieser Probe zuriickgefiihrt wird.

In Abb. 5.8 (rechts) sind die extrapolierten Fluoreszenzlebensdauern aller untersuchten Yb3t-
Proben in Abhédngigkeit von der Dotierungskonzentration aufgetragen. Es zeigt sich, dass mit
zunehmender Dotierungskonzentration die Lebensdauer gegen einen Wert von etwa 1,15 ms
steigt. Dieser Wert steht in verniinftiger Ubereinstimmung mit der sich aus den Tieftemperatur-
Lebensdauern der einzelnen spektroskopischen Plitze ergebenden Raumtemperatur-Lebens-
dauer unter Annahme einer perfekten Kopplung zwischen diesen Pldtzen (vgl. [JohO4]).

Messung der Fluoreszenzdynamik an Yb:YCOB

Fiir den 15 at.%-dotierten Yb:YCOB-KTristall weisen die in Abb. 5.9 dargestellten Fluoreszenz-
abklingkurven fiir eine 230 um dicke Probe iiber einen sehr weiten Bereich einen rein expo-
nentiellen Verlauf auf. Die durch die exponentiellen Fits iiber diese Zerfallskurven ermittelten
Fluoreszenzlebensdauern fiir die einzelnen Blendendurchmesser weisen jeweils nur einen sehr
geringen Fehler von unter 0,1% auf. Der Unterschied zwischen der ermittelten Fluoreszenzle-
bensdauer hinter dem gréften Blendendurchmesser zu der extrapolierten Lebensdauer betrigt
nur etwa 5% (vgl. Abb. 5.9). Dies spricht fiir einen sehr geringen Einfluss der Reabsorption in
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Abbildung 5.9: Links: Fluoreszenz-Abklingkurven von 15 at.%-dotiertem Yb:YCOB hinter Blenden verschie-
denen Durchmessers. Rechts: Fluoreszenzlebensdauern von 15 at.%-dotiertem Yb:YCOB in Abhingigkeit vom
Pinhole-Durchmesser.

Yb:YCOB, wie er auch anhand der in Abb. 5.14 auf S. 80 dargestellten Absorptionsspektren zu
erwarten ist. Die resultierende Lebensdauer von (2 1994-9) us steht daher in guter Ubereinstim-
mung mit den Ergebnissen fritherer Veroffentlichungen [Leb00] und gehort damit zu den lang-
sten Lebensdauern von Yb3* in Oxid-Kristallen. Beim Vergleich von Abb. 5.9 (rechts) mit den
in Abb. 5.8 (links) oder in Abb. 5.11 (links) dargestellten Messdaten sollte das relativ kleine Zei-
tintervall der Ordinate beriicksichtigt werden. Von diesem Material standen keine Proben ande-
rer Dotierung zur Verfiigung, eine Messung der Fluoreszenzlebensdauer eines 7 at.%-dotierten
Yb:GdCOB-KTistalles lieferte eine extrapolierte Lebensdauer von (2 140+£1) us. Aufgrund der
leicht unterschiedlichen Wirtsgitter hat diese Messung keine grofle Aussagekraft. Es ist jedoch
anhand dieser Messung und der in der Literatur vorliegenden Daten nicht zu vermuten, dass
eine dhnliche Abhingigkeit der Lebensdauer von der Dotierungskonzentration vorliegt wie sie
in Yb:LSB beobachtet werden konnte.

Messung der Fluoreszenzdynamik an Yb:YVO

Bei ersten Versuchen der Bestimmung der Lebensdauer von Yb>T-dotierten Vanadaten fiihrte
die Anregung der Proben mit der fokussierten OPO-Emission bereits nach wenigen hundert
Pulsen zu einer Zerstorung der Probenoberfliche. Diese duflerte sich in einer Schwarzfiarbung
der Proben und fiihrte zu einer Verfidlschung der gewonnenen Messresultate. Aus diesem Grund
wurde fiir die in Abb. 5.10 dargestellten Messkurven nur iiber etwa 10 OPO-Pulse integriert.
Bei dieser Vorgehensweise war selbst nach Messung aller Zerfallskurven keine Veridnderung
der Kristalloberflache festzustellen. Die geringe Integrationszeit fithrte zwar verglichen mit den
Zerfallskurven der untersuchten Borat-Kristalle zu einem wesentlich schlechteren Signal-zu-
Rausch-Verhiltnis, aufgrund der hohen Zeitauflosung der Messung und der hohen Wirkungs-
querschnitte des Materials betrug der Fehler jedoch bei keinem exponentiellen Fit an die ein-
zelnen Zerfallskurven mehr als 1,2%. Hierbei ist anzumerken, dass jeweils nur der Bereich von
ca. 250 us bis 500 us nach Anregung in den Fit einbezogen wurde. Fits an anderen Bereichen
der Zerfallskurve lieferten jedoch stets vergleichbare Resultate.

Bei dem Y VO-Kiristall von 0,2 at.%-Dotierung handelte es sich um einen sehr kleinen Volu-
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Beschriftungen der einzelnen Graphen zu entnehmen.
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Abbildung 5.11: Links: Fluoreszenzlebensdauern unterschiedlich Yb** -dotierter YVO-Kristalle in Abhiingigkeit
vom Pinhole-Durchmesser. Rechts: Extrapolierte Fluoreszenzlebensdauern von Yb** in YVO- (gefiillte Symbole)
und LuVO-Kristallen (offene Symbole) in Abhingigkeit von der Dotierungskonzentration. Aufgrund der leicht un-
terschiedlichen Kationendichten in beiden Materialien gilt die untere Skala in at. % genau genommen nur fiir YVO.
Die relative Abweichung betragt jedoch fiir LuVO nur 4% und liegt damit innerhalb der Messgenauigkeit der Mi-
krosondenanalyse fiir derart geringe Dotierungskonzentrationen. Zu beachten ist die unterschiedliche Skalierung
der Ordinate in beiden Teilabbildungen.

men-Kristall mit unregelméfBigen Oberflachen. Aufgrund der geringen Gro8e der Probe wurde
auf die Priparation einer Scheibe verzichtet und die Messung wurde an einer Spaltflache vor-
genommen. Da diese Spaltfliche nur eine GroBe von etwa 1 mm? aufwies, konnten nur fiir die
kleinen Blendendurchmesser Zerfallskurven aufgenommen werden. Der Extrapolationsfit durch
die drei vermessenen Blendendurchmesser lieferte eine Lebensdauer von (309+5) us und ist im
linken Teil von Abb. 5.11 dargestellt. Der Vergleich mit dem Resultat der Auswertung der am
Volumen-Kristall aufgenommenen Zerfallskurve von 312 us lieferte im Rahmen der Messge-
nauigkeit keinen Unterschied. Es kann also davon ausgegangen werden, dass in einem derart
gering dotierten Kristall nahezu keine Verfilschung der Lebensdauer durch Reabsorption auf-
tritt.

Fiir den 1 at.%-dotierten Yb:Y VO-Kristall konnte zunédchst mit einer Probe von 650 um
Dicke keine zuverldssige Auswertung der gewonnenen Zerfallskurven stattfinden. Die Wieder-
holung der Messung mit einer nur 120 um dicken Probe lieferte die in Abb. 5.10 oben rechts
dargestellten Zerfallskurven, die eine zuverlidssige Auswertung mit einer sehr geringen Abwei-
chung der angefitteten Zerfallsdauern fiir die einzelnen Blenden vom Extrapolationsfit (siehe
Abb. 5.11) zulieBen. Die resultierende Lebensdauer betrug (307+£3) us. Ohne Blende betrug
die an dieser diinnen Scheibe ermittelte Lebensdauer 383 us; dies ist ein Hinweis darauf, dass
die Pinhole-Methode fiir die Ermittlung der Lebensdauern Yb>*-dotierter Vanadate schon bei
diesen relativ geringen Dotierungskonzentrationen ein wichtiges Hilfsmittel darstellt.

Fiir die hoher dotierten Yb: Y VO-Proben stieg die Abweichung zwischen den mit der Pinhole-
Methode und den ohne Blende ermittelten Lebensdauern mit zunehmender Dotierungskonzen-
tration weiter an. In allen Féllen zeigten die Zerfallskurven einen exponentiellen Verlauf und der
Fehler des Extrapolationsfits lag bei maximal 3%. Die Ergebnisse aller Lebensdauermessungen
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an Yb>*-dotierten YVO-Proben sind in Abb. 5.11 graphisch dargestellt und in Tab. 5.3.1 mit
den Dicken der untersuchten Proben und den jeweiligen Standardabweichungen aufgelistet. Zur
Verdeutlichung des Effektes der Anwendung der Pinhole-Methode sind auch die ohne Pinhole
an den jeweiligen Proben ermittelten Lebensdauern aufgefiihrt. Fiir dickere Volumenkristalle
lassen sich bei fehlender Unterdriickung von Reabsorptionseffekten sogar Lebensdauern bis zu
1 ms in der Literatur finden [Zha99a, Lan03, Xia00].

Aus der Tab. 5.3.1 ist ersichtlich, dass die aus den unterschiedlich gefirbten Bereichen ei-
nes 5,0 at.%-dotierten Yb:Y VO-Kristalles entnommenen Proben innerhalb der Fehlertoleranzen
identische Fluoreszenzlebensdauern aufweisen. In Abb. 5.11 (rechts) ist der Verlauf der extra-
polierten Fluoreszenzlebensdauer mit der Dotierungskonzentration angegeben. Es zeigt sich
ein leichter Anstieg, allerdings in einem wesentlich geringeren Mal3e als im Falle von Yb:LSB.
Trotz der geringen Standardabweichung bei der Bestimmung der Extrapolationsfits muss auch
hier zunéchst die Giiltigkeit der Pinhole-Methode nach der in Abschnitt 5.2.3 hergeleiteten
Theorie in Frage gestellt werden: Schon die Absorptionskoeffizienten von 1 at.% dotiertem
Yb:YVO iiberschreiten im Maximum einen Wert von 10cm~!. Damit liegt die Absorptions-
lange in der GroBenordnung der groften Blendenradien und ein Photon wird entgegen der fiir
die Herleitung der Pinhole-Methode getitigten Annahme mit einer nicht zu vernachldssigen-
den Wahrscheinlichkeit mehr als einmal innerhalb des detektierten Volumens reabsorbiert. Es
gilt bei dieser Betrachtung jedoch zu beachten, dass die mittlere Wellenlinge eines spontan
emittierten Photons deutlich iiber der Wellenldnge maximaler Absorption liegt. Damit stellt
der Vergleich von Absorptionslinge mit dem Pinhole-Radius nur einen groben Anhaltspunkt
dar. Weiterhin kann aufgrund der unterschiedlichen Herstellungsarten und Hersteller der unter-
suchten Proben (vgl. Tab. 5.1) nicht von einer gleichbleibenden Kristallqualitit ausgegangen
werden. Obwohl auch bei anderen mittels der Pinhole-Methode untersuchten Kristallen (vgl.
z.B. [PetO8a]) ein leichter Anstieg der Lebensdauer mit der Dotierungskonzentration beob-
achtet werden konnte, ist anhand der hier fiir Yb:YVO ermittelten Daten somit nicht eindeutig
festzustellen, ob dies auf eine Anderung des Kristallfeldes oder auf einen systematischen Fehler
der Pinhole-Methode zuriickzufiihren ist.

Yb3*-Dotierung ~ Dicke Pinhole- Lebensdauer
(at.%) (um) Lebensdauer (us) ohne Blende (us)

0,2 Bulk 309+5 312

1,0 120 307+3 383

1,6 300 299+4 426

2,0 230 298+5 453

3,1 120 32147 457

5,0 (dunkler Bereich) 200 325+10 561
5,0 (heller Bereich) 150 33143 571

Tabelle 5.2: Extrapolierte Lebensdauern der unterschiedlich dotierten Yb:Y VO-Proben im Vergleich mit den ohne
Blende direkt an den Scheiben der angegebenen Dicke gemessenen Lebensdauern.
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Abbildung 5.12: Fluoreszenz-Abklingkurven unterschiedlich Yb3* -dotierter LuVO-Kcristalle hinter Blenden ver-
schiedenen Durchmessers. Die Dotierungskonzentration und Dicke der jeweils untersuchten Probe sind den Be-
schriftungen der einzelnen Graphen zu entnehmen. Die farbliche Zuordnung der Zerfallskurven zu den verwende-
ten Blendendurchmessern erfolgte nach der Legende in Abb. 5.10.
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Abbildung 5.13: Fluoreszenzlebensdauern unterschiedlich Yb3*-dotierter LuVO-Proben in Abhingigkeit vom
Pinhole-Durchmesser.

Messung der Fluoreszenzdynamik an Yb:LuVO

Die in Abb. 5.12 dargestellten Fluoreszenzabklingkurven fiir 200 um dicke Proben der beiden
zur Verfiigung stehenden Dotierungskonzentrationen von Yb:LuVO wurden nach dem bereits
im Abschnitt iiber Yb:YVO vorgestellten Verfahren aufgenommen und ausgewertet. Auch fiir
dieses Material weisen alle aufgenommenen Zerfallskurven — wie es aufgrund der sehr dhnli-
chen Kiristallmatrizen der beiden Vanadate zu erwarten war — in guter Ndherung einen expo-
nentiellen Abfall auf. Die resultierenden Fluoreszenzlebensdauern zeigen wie schon im Falle
von Yb:YVO nur eine sehr geringe Abweichung von Extrapolationsfits (vgl. Abb. 5.13). Fiir
die 1 at.%-dotierte Probe ergibt sich eine extrapolierte Lebensdauer von (292+4) us, fiir die
1,5 at.%-dotierte Lebensdauer resultiert der Extrapolationsfit in einer nur geringfiigig lingeren

76



5.3 Auswertung und Messergebnisse

Lebensdauer von (3054-6) us. Beide Punkte wurden zusammen mit den Werten fiir Yb:YVO in
Abb. 5.11 rechts dargestellt und lassen im Mittel eine geringfiigig kiirzere Lebensdauer von
Yb>T in LuVO im Vergleich zu YVO erkennen.

Messung der Fluoreszenzdynamik an weiteren Yb>"- und Tm>*-dotierten Kristallen

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Pinhole-Methode fiir die Bestimmung der Lebensdauern
von Yb* in einigen weiteren Materialien angewandt. Weiterhin wurde erstmals die Eignung
dieser Methode fiir die Bestimmung der Lebensdauer Tm>*-dotierter Kristalle im Fluoreszenz-
bereich um 1,7 um nachgewiesen. Die Resultate dieser Messungen sind in den Tab. B.1 bis B.4
in Anhang B aufgelistet.

5.3.2 Absorptionswirkungsquerschnitte

Die gemiBl den Gleichungen 5.1 und 5.2 ermittelten polarisationsabhingigen Spektren der
bei Raumtemperatur ermittelten Wirkungsquerschnitte der Absorption aus dem unteren 2F, /2"
Stark-Multiplett in das obere 2Fs /2-Multiplett aller untersuchten Materialien sind in Abb. 5.14
auf S. 80 dargestellt. Die Auflosung betrégt fiir alle Messungen 0,4 nm bei einer Schrittweite
von 0,2 nm. Die Parameter der untersuchten Kristalle sind Tab. 5.3 zu entnehmen. Zusitzlich zu
den hier genannten Daten wurde der Spektralbereich hoher Absorption um die Nullphononen-
linie fiir Yb:YCOB an einer 0,234 mm (E 1Y, X) bzw. 0,200 mm (E [1Z) dicken Probe detailliert
vermessen.

Den untersuchten Materialien gemeinsam ist eine starke Absorption im fiir Yb3T-dotierte
Kristalle typischen Bereich um 980 nm. Dieses als Nullphononenlinie bezeichnete Absorpti-
onsmaximum wird durch den Ubergang vom untersten Stark-Niveau des energetisch tiefer lie-
genden °F; /2-Stark-Multipletts in das unterste Stark-Niveau des oberen 2F; /2-Stark-Multipletts
verursacht. Wihrend die Borate Yb:LSB und Yb:YCOB jedoch eine sehr breite, sich iiber
einen spektralen Bereich von mehr als 100 nm erstreckende Absorptionsbande aufweisen, lie-
fert der fiir Yb>*-dotierte Oxide relativ schmale Bereich nennenswerter Absorption der Vana-
date Yb:YVO und Yb:LuVO von nur etwa 70 nm schon in den Raumtemperaturspektren einen
ersten Hinweis auf die relativ geringe Stark-Aufspaltung des oberen Stark-Multipletts. Beim
Vergleich der dargestellten Spektren dieser beiden Klassen von Materialien in Abb. 5.14 sollte
die unterschiedliche Skalierung der Ordinatenachse beriicksichtigt werden.

Yb’*-Dichte ~ Wirts-  Hersteller Linge

(109 cm=3)  material (mm)
5,00 LSB FIRN 6.25 (0), 5.2 ()
6,75 YCOB ENSCP 675 (ENIX), 4 (BIIY,Z)
2,52 YVO Solix 0,981
1,97 LuVO ICM 2,1

Tabelle 5.3: Parameter der fiir die Absorptionsmessungen verwendeten Kristallproben.
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Ytterbium-dotierte Borate
Yb:LSB

Nachdem sich bei einer Neuauswertung der Mikrosondenanalyse einer in der Diplomarbeit von
J. Johannsen [Joh04] verwendeten 25 at.% Yb>T eingewogenen LSB-Probe ergab, dass in die-
sem Kristall nur eine Ytterbium-Konzentration von 20,3% vorlag (vgl. Abschnitt 5.1.1 dieses
Kapitels) und dies in den in [Joh04] angegebenen Wirkungsquerschnittsspektren nicht beriick-
sichtigt worden war, ergab sich die Notwendigkeit einer Neubestimmung der Wirkungsquer-
schnitte von Yb:LSB. Zu diesem Zwecke wurde an einem nominell 15 at.%-dotierten Boule
eine Mikrosondenanalyse [Ber] vorgenommen. Diese ergab lediglich eine Yb3*-Tonendichte
von 5,00 x 10%° cm™3, entsprechend einer unerwartet niedrigen Yb>*-Dotierungskonzentration
von nur 11,1 at.% bezogen auf die Anzahl der La’*-Plitze im Wirtsgitter. Hieraus ergibe sich
ein Einbaukoeffizient von nur etwa 0,74, der sogar noch unter dem fiir die 25 at.%-dotierte Pro-
be ermittelten Wert von 0,81 liegt. Es kann nicht abschlieBend geklédrt werden, ob es sich hierbei
um ein Missverstindnis in der Kommunikation mit dem Ziichter des Kristalles handelte, oder ob
es sich um eine tatsdchlich vorhandene Variation des Einbaukoeffizienten bei unterschiedlichen
Dotierungskonzentrationen und/oder Ziichtungsbedingungen handelt. In jedem Falle ergibt sich
aus diesem Resultat die Empfehlung, in eventuellen zukiinftigen Experimenten mit diesem Ma-
terial von jedem neuen Boule eine Analyse der Zusammensetzung vornehmen zu lassen.

Die fiir die spektroskopischen Untersuchungen préparierten Proben wurden keiner kristal-
lographischen Orientierung unterzogen, sondern gemil} der Aussage der Ziichter anhand der
Ziichtungsachse, die mit der optischen Hauptachse iibereinstimmen soll, orientiert. In polari-
sierten Messungen an einem senkrecht zur c-Achse geschnittenen Kristall (c-cut) konnte tat-
sichlich bis auf geringfiigige Variationen der durch die auf Sc®>*-Plitzen sitzenden Yb>*-Ionen
(vgl. die Tieftemperaturspektren in Abb. 5.16) verursachten Absorption um 900 nm kein signi-
fikanter Unterschied in den beiden ‘“Pseudo”-6-Spektren festgestellt werden. Diese in beiden
verschieden dotierten Proben zu erkennenden geringfiigigen Variationen werden darauf zuriick-
gefiihrt, dass es durch den relativ deutlich von eins abweichenden Einbaukoeffizienten auf den
Sc3T-Plitzen zu einer vergleichsweise starken Variation der Dichte von Yb**-Tonen auf diesen
Plitzen tiber das Kristallvolumen kommt. Die fiir die weiteren spektroskopischen Untersuchun-
gen getitigte Annahme einer triklinen Struktur mit nur zwei sich voneinander unterscheidenden
Spektren scheint nach diesen Messungen somit dennoch gerechtfertigt.

Im weiteren Vorgehen wurden die Spektren an Proben mit parallel zur optischen Achse ori-
entierten Flachen vermessen, um Zugriff auf beide Polarisationen zu erhalten. Auch die auf
diesem Wege ermittelten 6-Spektren waren fiir beide Kristalle nahezu identisch mit den an c-
cut-Proben ermittelten. Bei diesen Messungen betrug das Verhiltnis der maximalen Absorption
in beiden Polarisationen etwa 1,95 zu 1 fiir den nominell 15 at.% dotierten Kristall, wihrend
dieses Verhiltnis in fritheren Veroffentlichungen [JohO4, DurO1] etwa 2,66 zu 1 betrug. Anhand
dieser neuen Messergebnisse, die sich in wiederholten Messungen auch an Proben mit anderen
Dotierungskonzentrationen reproduzieren lieBen, muss also nicht nur der absolute Wert der in
[Joh04] angegebenen Absorptionswirkungsquerschnitte in Frage gestellt werden, sondern auch
das relative Verhiltnis der Spektren in beiden Polarisationen zueinander. Dies wird auch durch
bereits frither durchgefiihrte Messungen von J. Romero bestitigt [RomO03].

Das in Abb. 5.14 zuoberst dargestellte endgiiltige Absorptionsspektrum von Yb:LSB weist

=

eine sehr starke Anisotropie auf. Fiir Licht mit Orientierung des elektrischen Feldvektors E
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senkrecht zur optischen Achse des quasi-trigonalen Gitters (c-Polarisation) betrdgt der maxi-
male Absorptionswirkungsquerschnitt 0,66 x 10720 cm? im Bereich der Nullphononenlinie um
980 nm. Er ist damit beinahe doppelt so hoch wie fiir parallel zu dieser Achse orientiertes Licht
(n-Polarisation), fiir welches der maximale Wirkungsquerschnitt 0,34 x 10720 cm? betrigt. Im
Bereich um 900 nm findet sich eine in beiden Polarisationen etwa gleichstark ausgeprigte Dop-
pelstruktur, dazwischen erstreckt sich ein — besonders in 6-Polarisation — sehr breiter und kaum
strukturierter spektraler Bereich geringerer Absorption.

Auffillig ist die mit mehr als 30 nm auBBerordentlich grof3e spektrale Breite der Absorptions-
bande in o-Polarisation um die Nullphononenlinie herum, welche durch die relativ grof3e ener-
getische Differenz der Nullphononenlinien der drei spektroskopisch unterscheidbaren Plitze fiir
das Yb3*-Ton im Wirtsgitter verursacht wird. Durch diese breite Absorptionsbande ist Yb:LSB
hervorragend geeignet fiir das effiziente Pumpen mit breitbandig emittierenden Laserdioden.
Ebenfalls vorteilhaft fiir das Pumpen mit hdufig nicht linear polarisierten fasergekoppelten La-
serdioden ist die Tatsache, dass gerade die o-Polarisation die hoheren Wirkungsquerschnitte
aufweist, denn fiir Lichteinfall parallel zur optischen Achse ist jedes Photon senkrecht zu dieser
Achse polarisiert und damit den hoheren Wirkungsquerschnitten ausgesetzt.

Yb:YCOB

Trotz des leicht ungeordneten Gitters weist Yb:YCOB im Bereich der Nullphononenlinie nicht
die erwartete inhomogene spektrale Verbreiterung der Absorption auf. Wie im vergrof3erten
Ausschnitt in Abb. 5.14 zu erkennen ist, ist die Breite dieser bei 976,6 nm gelegenen Bande
im Gegenteil sogar noch geringer als die Breite der Nullphononenlinie in Yb:YAG (vgl. An-
hang C) oder vielen anderen Yb3*-dotierten Materialien mit geordnetem Gitter. Die Ursache
hierfiir ist in der sich nur um ca. 16cm™! (entsprechend ca. 1,5 nm) unterscheidenden Ener-
gie des Nullphononenlinien-Ubergangs fiir die beiden spektroskopisch unterscheidbaren Plitze
fiir das Yb3*-Ion in YCOB zu finden (vgl. [Lup02] und Tab. 5.4). Die maximalen Absorpti-
onswirkungsquerschnitte liegen in diesem Bereich mit 1,46 x 1072° cm? am hochsten fiir Licht
mit dem elektrischen Feldvektor E parallel zur Y-Achse. Fiir die E Il X-Polarisation hingegen
ist der Wirkungsquerschnitt mit 0,76 x 1072 cm? nur etwa halb so groB. Der Wirkungsquer-
schnitt fiir E Il Z liegt mit 0,91 x 1072% cm? zwischen diesen beiden Werten und ist mit dem von
Yb:YAG (vgl. Anhang C) vergleichbar. Insgesamt konzentriert sich das Absorptionsvermdgen
von Yb:YCOB sehr stark auf die Nullphononenlinie: In E |l Y-Polarisation ist die Absorption
hier etwa zehnmal stirker als an jedem anderen Punkt des *F, /2—>2F5 /z—ﬂbergangs. Lediglich
im Bereich um 900 nm findet sich wie in Yb:LSB eine weitere Absorptionsbande mit Doppel-
struktur.

Die schmale Breite der Nullphononenlinie ist von Nachteil fiir das Pumpen mit Laserdioden,
die ohne spezielle MaBnahmen zur Einengung der spektralen Breite meist eine Emission von
einigen Nanometern Breite aufweisen. Aufgrund der im Vergleich mit den anderen untersuchten
Materialien geringen Anisotropie der Wirkungsquerschnitte an der Nullphononenlinie liegt der
effektive Absorptionswirkungsquerschnitt von Yb:YCOB dort auch fiir zirkular polarisiertes
Licht in jedem Falle iiber dem von Yb:YAG (vgl. Anhang C).
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Abbildung 5.14: Polarisationsabhingige Absorptionswirkungsquerschnitte der untersuchten Borate (oben) und
Vanadate (unten). Zu beachten ist die unterschiedliche Skalierung der Ordinatenachse beider Graphen.
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Abbildung 5.15: Polarisationsabhingige Emissionswirkungsquerschnitte der untersuchten Borate (oben) und Va-
nadate (unten). In den Spektren der Vanadate sind die Emissionswirkungsquerschnitte zusétzlich in zehnfacher
VergroBerung dargestellt. Intervall und Skalierung der Ordinate sind identisch zur Darstellung der Absorptionswir-
kungsquerschnitte. Das Abszissenintervall ist jedoch um 75 nm rotverschoben.
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Ytterbium-dotierte Vanadate
Yb:YVO

Das im oberen Graphen des unteren Teils von Abb. 5.14 dargestellte Absorptionsspektrum
von Yb:YVO weist in mt-Polarisation ein auBerordentlich starkes Absorptionsmaximum von
6,82 x 10720 cm? bei 985,2 nm auf. Die zugehdrige Absorptionsbande hat eine spektrale Breite
von 7,9 nm und stellt im Wesentlichen die einzige Struktur der Absorption in dieser Polarisati-
on dar. Wie schon bei Dotierung mit Nd3* beobachtet werden konnte [0’C66], sind auch bei
Yb3*-Dotierung die Wirkungsquerschnitte um beinahe eine GroBenordnung hoher als in YAG
(vgl. Anhang C). In 6-Polarisation zeigt sich eine sehr breite und nur schwach strukturierte Ban-
de um 970 nm mit deutlich schwiicherer Absorption von maximal 1,87 x 10720 cm?. Zusitzlich
gibt es ein lokales Maximum im Bereich der Nullphononenlinie von 1,62 x 1072% cm?,

Da die hohere Absorption in Yb:Y VO in nt-Polarisation zu beobachten ist, sind die effektiven
Wirkungsquerschnitte fiir zirkular polarisiertes Licht in diesem Material niedriger, obwohl auch
diese den Wert von Yb:YAG in jedem Falle noch deutlich iibersteigen.

Yb:LuVO

Das Absorptionsspektrum von Yb:LuVO &hnelt stark demjenigen von Yb:YVO. Im Vergleich
zu den wenigen fritheren Veroffentlichungen (z.B. [Liu05]) sind die im Rahmen dieser Ar-
beit fiir Yb:LuVO ermittelten Absorptionswirkungsquerschnitte um etwa 10% niedriger. Der-
artige Diskrepanzen werden hiufig durch eine Uberschitzung der eingebauten Dotierionen-
konzentration verursacht, welche in diesen Messungen aufgrund einer sorgfiltigen Analyse
derselben [Ber] ausgeschlossen werden kann. Dennoch liegt der maximale Absorptionswir-
kungsquerschnitt in t-Polarisation mit 8,03 x 10729 ¢cm? bei 984,6 nm noch um etwa 20% tiber
demjenigen von Yb:YVO. Dabei ist die im Vergleich etwas geringere Breite der zugehorigen
Absorptionsbande von Yb:LuVO mit 5,8 nm immer noch ausreichend fiir effizientes Pumpen
mit Laserdioden. In o-Polarisation liegt der maximale Absorptionswirkungsquerschnitt von
1,97 x 1072% cm? abweichend von Yb:YVO ebenfalls an der Nullphononenlinie. Die zweite,
kurzwelligere und breitere Bande hat ihr Maximum von 1,82 x 10~29 ¢cm? bei 969 nm.

5.3.3 Tieftemperaturspektroskopie

Im Emissionsspektrum von Yb>T werden aufgrund der vierfachen Stark-Aufspaltung des un-
teren °F; s2-Multipletts genau vier durch elektronische Ubergiinge verursachte Linien erwartet.
Diese markieren die Uberginge aus dem untersten Stark-Niveau des 2Fs /2-Multipletts, wel-
ches bei 10K das einzig nennenswert besetzte Niveau des oberen Multipletts ist, in die vier
Stark-Niveaus des unteren Multipletts. Umgekehrt sollten im Absorptionsspektrum bei tiefen
Temperaturen drei elektronische Linien zu finden sein, die den Ubergang aus dem untersten
Stark-Niveau des unteren °F; s2-Multipletts in die drei Stark-Niveaus des oberen Multipletts
markieren.

In realen Messungen findet sich jedoch in vielen Fillen eine wesentlich groflere Anzahl von
Linien und Strukturen. In den untersuchten Materialien ist dies hauptsédchlich auf die teilweise
ungeordnete Struktur und das Vorhandensein mehrerer Gitterplétze fiir das Dotierion zuriickzu-
fiihren. Generell kann aber auch eine lokale Aufheizung, die bei den Fluoreszenz-Messungen
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durch die Anregungsquelle und im Falle der Absorptions-Messungen durch die breitbandig
emittierende Lichtquelle hervorgerufen wird, nicht komplett vermieden werden. Dies fiihrt da-
zu, dass die tatsdchlichen Temperaturen im vermessenen Bereich der Probe hoher sind, als die
vom Kryostaten angezeigten ca. 10 K. Bei hoheren Temperaturen ist einerseits das Auftreten
von phononischen Linien in den Spektren nicht vollstindig unterbunden, andererseits fiihren die
hoheren Temperaturen dazu, dass — vor allem bei Materialien mit geringer Stark-Aufspaltung
— aufgrund der thermischen Besetzung auch Absorption bzw. Emission aus den nichsthoheren
Stark-Niveaus beobachtet werden kann. Aus den genannten Griinden ist die exakte Bestimmung
der Stark-Aufspaltung, die fiir die Berechnung der Zustandssummen gema8 Glg. 2.31, die auch
in der Reziprozitits-Relation (Glg. 5.3) wiederzufinden ist und damit einen wichtigen Faktor
zur Bestimmung der Emissionswirkungsquerschnitte darstellt, keineswegs trivial. So kann trotz
sorgfiltiger Messung in vielen Fillen die exakte Lage der Stark-Niveaus nicht endgiiltig be-
stimmt werden. Da hoher liegende Stark-Niveaus jedoch aufgrund ihrer auch bei Raumtempe-
ratur niedrigen thermischen Besetzung nur einen geringen Einfluss auf die Zustandssummen
haben, kann auch eine unvollstindige Bestimmung der Lage der Stark-Niveaus durchaus hilf-
reich zur Bestimmung der Emissionswirkungsquerschnitte sein. Umgekehrt konnen aber auch
durch Einsetzen verschiedener Grenzwerte fiir die Fluoreszenzlebensdauer in die Fiichtbauer-
Ladenburg-Gleichung (Glg. 5.4) Maximal- und Minimalwerte fiir die Emissionswirkungsquer-
schnitte ermittelt werden, die iiber die Reziprozitits-Relation zu einer Eingrenzung der Lage
der Stark-Niveaus beitragen.

Um elektronische Uberginge von phononischen Ubergingen unterscheiden zu kénnen, wird
hiufig die Darstellung nach Buchanan [Buc67] (vgl. Abb. 5.18) gewihlt. Hierbei wird zunéchst
die Energie der Nullphononenlinie von der Energieskala abgezogen, so dass die Gré8enordnung
der Stark-Aufspaltung auf den ersten Blick abzulesen ist. Um nun die Identifikation der elek-
tronischen Ubergiinge zu erleichtern, wird das Fluoreszenzspektrum auBerdem um den neuen
Ursprung punktgespiegelt. An die Nulllinie ankoppelnde Phononen liegen sich bei dieser Art
der Auftragung gegeniiber, wihrend rein elektronische Linien nur im zugehorigen Spektrum
erscheinen.

Yb:LSB

In Abb. 5.16 sind die Tieftemperaturspektren von Yb:LSB nach Daten aus der Diplomarbeit
von J. Johannsen [Joh04] in einer modifizierten Auftragung nach Buchanan dargestellt. Anhand
der Tieftemperatur-Absorptionsspektren konnte die Lage der Nullphononenlinien der drei Git-
terplitze fiir Yb>* in Yb:LSB ermittelt werden. Platzselektive Fluoreszenzmessungen lieferten
dann die Lage der Stark-Niveaus im °F; /2-Multiplett. Hier nicht dargestellte Anregungsmessun-
gen ermoglichten die Zuordnung der Linien aus dem Absorptionsspektrum zu den verschiede-
nen Plitzen. Unter der Annahme, dass die beiden sehr dhnlich konfigurierten Sc3*-Plitze auch
eine dhnliche Stark-Aufspaltung erfahren, konnte anhand der Ahnlichkeit der beiden unteren
Tieftemperatur-Fluoreszenzspektren in Abb. 5.16 eine weitere Zuordnung der Spektren zu den
La’*-Plitzen und den Sc3t-Plitzen erfolgen. Wie in Abschnitt 4.1.1 erldutert, werden unter
Annahme eines identischen Einbaukoeffizienten doppelt so viele Yb*>*-Tonen auf den Scji™-
Platz wie auf den SC% *_Platz eingebaut. Dennoch konnte auch anhand der Fluoreszenzintensitit
keine Zuordnung der Spektren zu den einzelnen Sc3*-Plitzen erfolgen. Deshalb sind die den
Sc3T-Plitzen zugeordneten Spektren in Abb. 5.16 neutral mit Scq und Scp bezeichnet. Die ge-
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Abbildung 5.16: t-polarisiertes Absorptionsspektrum eines 25 at.% Yb**-dotierten LSB-Kristalles und platzse-
lektiv angeregte T-polarisierte Fluoreszenzspektren eines 0,5at.% Yb>*-dotierten LSB-Kristalles bei kryogenen
Temperaturen in der Darstellung nach Buchanan (Daten aus [Joh04]). Die Abszisse wurde normiert auf die
Nullphononenlinie des Sci+ -Platzes von 10303 cm™!.

nauen energetischen Lagen der ermittelten Stark-Niveaus fiir die drei unterschiedlichen Plitze
und der resultierende Quotient der Zustandssummen sind Tab. 5.4 auf S. 98 zu entnehmen.

Yb:YCOB

Da in der Literatur bereits intensive und pridzise Untersuchungen zur Analyse der Lage der
Stark-Niveaus in Yb:YCOB durchgefiihrt wurden, wurde in dieser Arbeit auf eine Aufnahme
der Tieftemperaturspektren dieses Materials verzichtet. Die in Abb. 5.17 dargestellten Tief-
temperaturspektren sind der Dissertation von P. A. Burns entnommen [Bur03]. Auch in diesen
bei 12 K aufgenommenen Spektren weist Yb:YCOB noch sehr breite Banden auf. Zudem sind
mehr Linien in den Spektren zu erkennen, als dies fiir einen Kristall mit nur einem Gitterplatz
fiir das Yb>*-Ion zu erwarten wire. Der Grund hierfiir ist in der teilweise ungeordneten Struktur
dieses Materials zu finden, die einerseits zu einer inhomogenen Verbreiterung der Linien fiihrt,
zum anderen aber auch das Vorhandensein mehrerer Plitze fiir das Dotierion begiinstigt, wel-
che — dhnlich wie beim LSB — jeweils eine unterschiedliche Stark-Aufspaltung aufweisen. In
dieser Abbildung kaum zu identifizieren, aber durch hochaufgeloste platzselektive Anregungs-
messungen von Lupei et al. [Lup02] bewiesen, befinden sich somit in den Spektren in Abb. 5.17
die Linien der Ubergiinge zweier verschiedener Yb3*-Plitze, die in der Abbildung mit 1 und 2
markiert sind. Lupei et al. schitzten die Verteilung der Yb3-Ionen auf die verschiedenen Plitze
anhand der Signalintensititen auf ein Verhiltnis von 90% zu 10% zugunsten des Platzes 1 ab
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Abbildung 5.17: Unpolarisiertes Absorptions- (a) und Fluoreszenzspektrum (b) von Yb:YCOB bei kryogenen
Temperaturen (modifizierte Darstellung nach [BurO3]). Die Wellenzahldifferenz zur Nulllinie markiert die den
Y3+ -Plitzen zugeordneten Ubergiinge in schwarz und die den Ca**-Pliitze zugeordneten in grau. Beim Vergleich
mit anderen in dieser Arbeit dargestellten Tieftemperaturspektren ist auf die in dieser Abbildung abweichende
invertierte Skalierung der Abszisse in Einheiten der Wellenldnge zu achten.

(vgl. auch Abb. 4.3). Die exakte Lage der einzelnen Stark-Niveaus beider Plédtze in Einheiten
der Wellenzahl sowie der sich nach Glg. 2.31 ergebende Quotient der Zustandssummen sind
Tab. 5.4 auf S. 98 zu entnehmen.

Yb:YVO und Yb:LuVO

Die nach den in Abschnitt 5.2.4 dargelegten Methoden ermittelten Absorptions- und Fluores-
zenzspektren bei Temperaturen um 10 K sind in Abb. 5.18 in der oben erliduterten Auftragung
nach Buchanan dargestellt. Es lassen sich viele gemeinsame Strukturen erkennen. Die Gro-
Benordnung der Stark-Aufspaltung beider Materialien betrdgt sowohl in Absorption als auch
in Fluoreszenz etwa 500 cm~!. Aufgrund der engen Verwandtschaft dieser beiden Materiali-
en haben schon die Raumtemperaturspektren in Abb. 5.14 auf S. 80 eine groBe Ahnlichkeit
miteinander. So ldsst sich vermuten, dass sowohl die Lage der Stark-Niveaus, als auch pho-
nonische Strukturen in beiden Materialien dhnliche Energien haben und sich damit aus der im
Folgenden vorgenommenen gemeinsamen Auswertung der Tieftemperaturspektren fiir beide
Materialien zusitzliche Riickschliisse ziehen lassen. Unter Beriicksichtigung der Auswertung
der Tieftemperaturspektren von LuVO muss hierbei auch fiir YVO eine Neubewertung der in
der Diplomarbeit des Autors [Krd04] bereits analysierten Tieftemperaturspektren erfolgen.

Aus der Berechnung der Emissionswirkungsquerschnitte nach der Fiichtbauer-Ladenburg-
Gleichung (Glg. 5.4) und dem Vergleich mit dem Absorptionsspektrum kdnnen bereits Grenzen
fiir den Wert des Quotienten der Zustandssumme in der Reziprozitits-Relation angenommen
werden. Somit setzt die Kenntnis der Stark-Aufspaltung eines der beiden Stark-Multipletts auch
fiir das andere Stark-Multiplett gewisse Grenzen fiir den Wert der Zustandssumme und damit
die Lage der Stark-Niveaus, was deren Interpretation vereinfacht. Da die Fluoreszenzspektren —
insbesondere fiir LuVO — relativ wenige zusitzliche Strukturen nicht elektronischen Ursprungs
aufweisen, wurde zunichst mit deren Auswertung begonnen.
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Abbildung 5.18: Unpolarisierte Fluoreszenz- und Absorptionsspektren von Yb:YVO (oben) und Yb:LuVO (un-
ten) bei kryogenen Temperaturen in der Auftragung nach Buchanan [Buc67]. Die gestrichelt eingezeichneten
o-polarisierten Raumtemperaturspektren visualisieren den starken Einfluss der Temperatur auf die Spektren von
Vanadaten. Eindeutig identifizierte elektronische Ubergiinge sind mit = markiert, die zwei Alternativen fiir ein
Ensemble von Linien, welches die jeweils hochsten Stark-Niveaus bezeichnet, sind mit 1 und 2 gekennzeichnet.
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Fluoreszenz: Stark-Aufspaltung des °F- /2-Multipletts

Trotz ihrer — offensichtlich durch Reabsorption verursachten — ungewdéhnlich geringen Inten-
sitiit ist die Lage der Nullphononenlinie, die den Ubergang auf das unterste Stark-Niveau des
unteren Multipletts markiert, eindeutig zu identifizieren. Der energetische Abstand dieser bei-
den Niveaus betriigt in Yb:LuVO demnach 10 163 cm™!, entsprechend einer Wellenliinge von
984,0 nm. Dies steht in guter Ubereinstimmung mit dem Maximum des in Abb. 5.18 gestrichelt
dargestellten Raumtemperaturspektrums. Der Grund fiir die dennoch vorhandene leichte Ab-
weichung ist in dem geringen Abstand zum néchsten eindeutig zu identifizierenden elektroni-
schen Ubergang bei 66 cm™! zu finden. Beide Linien sind bei Raumtemperatur stark verbreitert
und iiberlagern sich, so dass das Maximum der resultierenden Struktur zwischen diesen beiden
Linien zu finden ist. Aufgrund des geringen energetischen Abstandes vom Grundzustand ist
das Zielniveau dieser Fluoreszenz-Linie selbst bei sehr niedrigen Temperaturen noch schwach
besetzt und verursacht auch im Absorptionsspektrum im selben Abstand links von der Nullpho-
nonenlinie eine sehr schwache, aber in Abb. 5.18 dennoch erkennbare Linie.

Ein dhnliches Bild zeigt sich im Tieftemperatur-Fluoreszenzspektrum von Yb:YVO. Auch
hier ist die Nullphononenlinie eindeutig zu identifizieren; die Energie dieses Ubergangs betrigt
10160cm™! (entsprechend 984,2 nm). Eindeutig zu identifizieren ist auBerdem ein weiterer
elektronischer Ubergang mit ebenfalls relativ geringem Abstand vom Grundzustand. Dieser
Ubergang bei 35cm™! ist aus genannten Griinden ebenso im Absorptionsspektrum links von
der Nullphononenlinie wiederzufinden.

Mit groBer Wahrscheinlichkeit ist in LuVO nun der Ubergang auf das nichsthohere Stark-
Niveau des unteren Multipletts bei 288 cm ™! zu finden, denn die einzige energetisch niedriger
liegende Struktur bei 250 cm™! taucht sowohl im Absorptionsspektrum auf, als auch in dhnli-
cher Form in den Spektren von Yb:Y VO und wird daher fiir phononischen Ursprungs gehalten.

Aufgrund der getitigten Annahme einer vergleichbaren Aufspaltung des °F; /2-Multipletts
fiir Yb:YVO und Yb:LuVO liegt der Schluss nahe, dass das Aquivalent dieses Ubergangs in
Yb:YVO in der Struktur bei 268 cm™! zu finden ist.

Unter der Voraussetzung, dass bis hierhin kein elektronischer Ubergang iibersehen wurde,
hat die Lage des verbliebenen Stark-Niveaus auf die Ermittlung der Zustandssumme in Glg. 5.3
nur einen geringen Einfluss. Bei einem Gesamtwert von etwa 2,1 fiir die Zustandssumme® des
unteren Multipletts in Yb:LuVO (Yb:YVO: 2,3) variiert der Beitrag des obersten Stark-Niveaus
bei einer moglichen Lage zwischen 300 cm™! und 500 cm™! nur zwischen 0,24 und 0,09. Fiir
das verbleibende Stark-Niveau kommen in LuVO zwei Linien bei 364 cm™! und 466 cm~! in
Frage. Interessanterweise entsprechen die den beiden fraglichen Linien zugeordneten Energien
genau den Grenzen der in den Laserexperimenten in Kapitel 6 beobachteten Wellenlidngen im
freilaufenden Betrieb von 1020 nm bzw. 1035 nm. In Yb:Y VO finden sich die korrespondieren-
den Strukturen bei 331 cm™! bzw. 497 cm™!. Die energetisch weiter von der Nulllinie entfernten
Strukturen sind in Abb. 5.18 mit 2 markiert, wihrend die energetisch nédher liegenden Linien
mit 1 gekennzeichnet sind.

Da in beiden Materialien bereits effizienter Laserbetrieb mit niedrigen Schwellen und be-
sonders bei Yb:LuVO relativ hohen Ausgangsleistungen (vgl. Abschnitt 4.3.2) erzielt wurde, ist
nach den Ausfiihrungen von DelLoach et al. [DelL93] zu vermuten, dass die Stark-Aufspaltung

3Da sich bei der Quotientenbildung der Faktor 2 fiir die Kramers-Entartung in Glg. 2.31 herauskiirzt, wurde er
bei der Angabe dieser und der folgenden Zustandssummen nicht beriicksichtigt.
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des %F, /2-Multipletts mehr als 400 cm™! betriigt, da ansonsten verstirkt Probleme durch eine
thermische Besetzung der Stark-Niveaus auftreten wiirden. Hiernach miisste der verbleiben-
de elektronische Ubergang in beiden Materialien jeweils der in den Fluoreszenzspektren mit 2
bezeichnete Ubergang groBeren energetischen Abstandes von der Nulllinie sein.

Absorption: Stark-Aufspaltung des >F /2-Multipletts

Unter Annahme der Richtigkeit der fiir die Auswertung der Tieftemperatur-Fluoreszenzspektren
getitigten Uberlegungen liegt die Zustandssumme Z; des unteren Multipletts fiir Yb:LuVO bei
2,087 oder 2,184 bzw. fiir Yb:YVO bei 2,214 oder 2,296.

Im Abschnitt 5.3.4 werden mittels der Judd-Ofelt Theorie iiber die Oszillatorstirken die
Lebensdauern von Yb:YVO und Yb:LuVO ermittelt. Diese Werte sind erfahrungsgemif kiir-
zer als die experimentell ermittelten Werte. Daher liefern sie bei Einsetzen in die Fiichtbauer-
Ladenburg-Gleichung eine Abschitzung fiir den maximalen Wert der Emissionswirkungsquer-
schnitte. Im Falle von YVO ergibt sich auf diese Weise ein dem Quotienten der Zustandssumme
entsprechendes maximales Verhiltnis der Wirkungsquerschnitte 6,,,/G.,,, an der Nullphononen-
linie von 1,74, fiir LuVO liegt dieser Wert bei 1,69. Umgekehrt ist davon auszugehen, dass
tatsichlich gemessene Lebensdauern von Yb3*-dotierten Materialien in der Regel eher durch
Reabsorption verlidngert sind, es ist somit nicht zu erwarten, dass Messwerte ermittelt werden,
die kiirzer als die tatsdchliche intrinsische Lebensdauer sind. Einsetzen der kiirzesten ermittel-
ten Werte fiir die Fluoreszenzlebensdauern aus Abschnitt 5.3.1 liefert somit einen Mindest-
wert fir G,s/C., bei Azp von 1,31 fiir YVO und 1,24 fiir LuVO. Da an der Nullphononenli-
nie der Exponent der Exponentialfunktion in Glg. 5.3 Null ist, ist das Verhiltnis G,s/C,;,, der
Wirkungsquerschnitte an dieser Stelle gleich dem Wert des Quotienten der Zustandssummen
Z;/Z, in dieser Gleichung. Somit muss dieser Wert zwischen den beiden iiber die Fiichtbauer-
Ladenburg-Gleichung bestimmten Extrema liegen.

Mit Kenntnis der Grenzwerte fiir die Zustandssumme Z; und das Verhiltnis der Zustands-
summen Z; /Z, lassen sich nun auch Grenzwerte fiir die Zustandssumme Z, angeben. Fiir YVO
ergibt sich ein Wert von 1,27 bis 1,75 fiir die Zustandssumme des oberen Laserniveaus, fiir
LuVO sollte dieser Wert entsprechend zwischen 1,23 und 1,76 liegen. Aufgrund der neben der
Nullphononenlinie nur zwei aufzufindenden Linien ldsst sich damit die Lage dieser fehlenden
Linien eingrenzen.

Zur Abschitzung der minimalen Aufspaltung zwischen dem untersten und dem néchsthohe-
ren Stark-Niveau des oberen Multipletts kann zunichst die Annahme getitigt werden, dass die
Aufspaltung insgesamt die in Abb. 5.18 dargestellten 540 cm ™! nicht iibersteigt und damit der
Beitrag des obersten Stark-Niveaus zur Zustandssumme bei Raumtemperatur mindestens 0,075
betragen muss. Da das Grundniveau mit einem Wert von 1 in die Zustandssumme eingeht, muss
der Beitrag des zweituntersten Stark-Niveaus unter 0,675 liegen, d. h. die Aufspaltung zwischen
dem untersten und dem néchsthdheren Stark-Niveau des oberen Multipletts muss grofler sein
als 81 cm~!. Analoge Uberlegungen ergeben fiir LuVO, dass das zweite Stark-Niveau minde-
stens 79 cm™! vom Grundzustand entfernt sein muss. Anhand dieser Uberlegungen kann ein
elektronischer Ursprung der Struktur bei 19cm™' im Absorptionsspektrum von LuVO eindeu-
tig ausgeschlossen werden. Moglicherweise handelt es sich hierbei um die Nullphononenlinie
von Yb**-Tonen auf einem Gitterplatz anderer Symmetrie (vgl. Abschnitt 4.1.2). Die schwache
Intensitit dieser Struktur lieBe auf eine nur geringe Anzahl von Yb3*-Ionen in dieser Konfigu-
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ration schlieen, was ein Grund dafiir sein kann, dass diese Linie in der Fluoreszenz nicht zu
finden ist.

Um den maximalen energetischen Abstand zwischen den beiden untersten Stark-Niveaus
des oberen Multipletts abzuschitzen, kann die von E. Antic-Fidancev vorgeschlagenen Me-
thode der Barycenter-Auftragung [HauO1] herangezogen werden. In dieser Auftragung wur-
den fiir unterschiedliche Yb>*-dotierte Materialien die Mittelwerte der energetischen Lage der
Stark-Niveaus im 2Fs s2-Multiplett relativ zum Grundzustand gegen die des ’F, /2-Multipletts
aufgetragen. Es zeigt sich, dass die sich ergebenden Datenpunkte in guter Nidherung auf einer
Geraden mit der Geradengleichung

*F5)y = 10166,6+0,997°F; » (5.19)

liegen, worin F fiir den Mittelwert der Lage aller Stark-Niveaus des jeweiligen Multipletts steht
(vgl. Abb. 5.19). Diese Gleichung beruht auf der Annahme, dass die zusétzliche Aufspaltung
der Stark-Niveaus durch das Kristallgitter in einer Form erfolgt, in welcher der Abstand der
Mittelwerte fast konstant dem Abstand der Mittelwerte im freien Ion, der von E. Antic-Fidancev
mit 10 166,6 cm~! angegeben wird, bleibt.

Hieraus ergibt sich mit den bei der Auswertung der Tieftemperatur-Fluoreszenzspektren er-
mittelten Werten fiir die Lage der Stark-Niveaus im 2F; /2-Multiplett, dass der Mittelwert der
drei zu findenden Stark-Niveaus entweder nahe bei 173cm™! oder 198 cm™! fiir YVO bzw.
174 cm™! oder 216 cm™! fiir LuVO liegen sollte. Da in die Ermittlung dieses Mittelwertes das
untere Niveau mit Null eingeht, sollte die Summe der Abstinde der beiden fehlenden Niveaus
also 518 cm ™! oder 595 cm ™! fiir YVO bzw. 523 cm~! oder 647 cm™! fiir LuVO ergeben. Dar-
aus folgt, dass das zweitunterste Niveau des oberen 2Fj /2-Multipletts nicht deutlich iiber etwa
300cm ™! fiir YVO bzw. 325cm™! fiir LuVO liegen kann. Analog zur Aufspaltung des °F, /2"
Multipletts wird zudem erwartet, dass die Niveaus in ihrer Lage in gewisser Form korrespon-
dieren, d. h. in den Tieftemperaturspektren in Abb. 5.18 muss nach Linien gesucht werden, die
zwischen ca. 80 cm~! und 325cm™! vom Ursprung entfernt liegen und in beiden Spektren zu
finden sind. Die Linie bei 98 cm™! in Yb:YVO, die in [Kri04] fiir elektronischen Ursprungs
gehalten wurde, muss nach Vorliegen des Spektrums von Yb:LuVO anders bewertet werden,
denn entsprechende Strukturen in Yb:LuVO finden ihr Gegenstiick in den Fluoreszenzspektren
und sind daher mit hoher Wahrscheinlichkeit phononischen Ursprungs. Gleiches gilt fiir alle
weiteren Strukturen bis zu einem Abstand von 200 cm ™! von der Nullphononenlinie.

Bei 211 cm™! findet sich im Absorptionsspektrum von Yb:LuVO eine Linie, die kein Gegen-
tiber im Fluoreszenzspektrum hat. Im Yb:YVO Spektrum gibt es eine korrespondierende Dop-
pelstruktur bei 200 cm~! und 208 cm™~!. Die Linie bei 208 cm™! hat allerdings ein Gegeniiber
im Fluoreszenzspektrum, so dass die Linie bei 200 cm ™! fiir elektronischen Ursprungs gehalten
wird. Die bei dieser Betrachtung etwas geringere energetische Aufspaltung von Yb:YVO im
Vergleich zu Yb:LuVO steht dabei in Ubereinstimmung mit den schon fiir das 2F; /2-Multiplett
beobachteten Verhiltnissen.

Um die Bedingung durch die Barycenter-Auftragung zu erfiillen, sollten die noch fehlenden
Linien nun in Yb:YVO in etwa 318 cm™~! oder 395cm™! bzw. in Yb:LuVO in etwa 312cm™!
oder 436cm™! Abstand von der Nullphononenlinie zu finden sein. Tatsichlich lassen sich so-
wohl bei 300 cm ™! in Yb:YVO und 305 cm ™! in Yb:LuVO (in Abb. 5.18 mit 1 gekennzeichnet),
als auch bei 389 cm™! (Yb:YVO) und 428 cm~! (Yb:LuVO) (in Abb. 5.18 mit 2 gekennzeich-
net) Linien finden, die diese Anforderungen erfiillen. Dabei erfiillen die jeweils niedrigeren
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Abbildung 5.19: Auftragung der Mittelwerte der energetischen Lage der Stark-Niveaus des unteren *F; /2"
Multipletts gegen die des oberen >Fs /,2-Multipletts (Barycenter-Auftragung) fiir einige Yb3* -dotierte Laserkristalle
(Daten aus [HauOl]). Mit fetter Schrift und x sind die in dieser Arbeit untersuchten Materialien hervorgehoben.

Werte die Barycenter-Gleichung genau dann, wenn auch in den Fluoreszenzspektren der niedri-
gere der beiden in Frage kommenden Werte gewihlt wird und umgekehrt. So ergeben sich zwei
Ensembles von Linien, die die Lage des jeweils hochsten Stark-Niveaus in beiden Multipletts
in Yb:YVO und Yb:LuVO markieren konnten.

Fiir YVO ergibt sich fiir den Quotienten der Zustandssumme mit beiden Ensembles ein na-
hezu identischer Wert von 1,44, wihrend sich fiir LuVO mit Ensemble 1 ein Z;/Z, von 1,35
ergibt und fiir Ensemble 2 ein Wert von 1,40.

Um mit der Fiichtbauer-Ladenburg-Gleichung (Glg. 5.4) auf die entsprechenden Verhilt-
nisse von Emissions- zu Absorptionsspektren zu kommen, muss fiir YVO eine Lebensdauer
von 257 ps eingesetzt werden. Fiir LuVO betrigt dieser Wert fiir Ensemble 1 ebenfalls 257 ps,
fiir Ensemble 2 betrigt der entsprechende Wert hingegen 248 us. Da in den im Rahmen dieser
Arbeit durchgefiihrten Lebensdauermessungen (vgl. Abschnitt 5.3.1) und auch bei der Be-
stimmung der Lebensdauer nach der Oszillator-Methode aus der Judd-Ofelt-Theorie tenden-
ziell die niedrigeren Lebensdauern fiir Yb:LuVO ermittelt wurden, ist dies neben der guten
Lasertitigkeit beider Materialien ein weiterer Hinweis auf die Alternative der groeren Stark-
Aufspaltung, die durch Ensemble 2 gegeben wire. Daher wird Ensemble 2 fiir das wahrscheinli-
chere gehalten und auch die in Abb. 5.19 eingefiigten Datenpunkte fiir Yb:YVO und Yb:LuVO
beziehen sich darauf.

Fazit der spektroskopischen Untersuchungen bei tiefen Temperaturen

Die ermittelten Aufspaltungen der beiden Stark-Multipletts fiir alle untersuchten Materialien
und Plitze fiigen sich passend in die Auftragung der Mittelwerte der Lage der Stark-Niveaus des
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unteren *F; /2-Multipletts gegen die des oberen %F; /2-Multipletts geméB [HauO1] in Abb. 5.19.
Da jedoch sowohl fiir die Auswertung der Vanadat-Spektren als auch von Lupei et al. fiir
Yb:YCOB dieser Zusammenhang bereits als Hilfsmittel herangezogen wurde, ist die gute Uber-
einstimmung in diesen Féllen nicht iiberraschend.

5.3.4 Emissionswirkungsquerschnitte

Mithilfe der in den Tieftemperaturuntersuchungen im vorherigen Abschnitt ermittelten Lage
der Stark-Niveaus wurde fiir die verschiedenen Materialien der — Tab. 5.4 zu entnehmende —
Quotient der Zustandssummen ermittelt. Mit diesen Daten wurden nach der im Abschnitt 5.2.1
beschriebenen Vorgehensweise die Emissionswirkungsquerschnitte der untersuchten Materiali-
en ermittelt.

Borate

Fiir beide in dieser Arbeit untersuchten Borate gilt die Reziprozitits-Relation aufgrund des Vor-
handenseins mehrerer Gitterplitze fiir das Yb3*-Ton nicht oder nur mit Einschrinkungen. In
Yb:YCOB werden nur geringe Abweichungen erwartet, da der Ca*-Platz nur von etwa 10%
aller Dotierionen besetzt wird und die Yb**-Tonen auf beiden Plitzen eine sehr dhnliche Ener-
gie des Nullphononeniibergangs aufweisen. Fiir Yb:LSB hingegen kann aufgrund der nihe-
rungsweise stochiometrischen Verteilung auf die drei Gitterpldtze mit bei tiefen Temperaturen
energetisch um etwa 160 cm™! auseinander liegenden Nullphononenlinien durch Anwendung
dieser Methode zunichst kein zuverlédssiges Resultat erwartet werden.

Yb:LSB

Der Vergleich der mit A’ multiplizierten Fluoreszenzspektren mit den iiber die Reziprozitits-
Relation gewonnenen Spektren ist in Abb. 5.20 fiir eine 25at.% Yb>*-dotierten LSB-Probe
dargestellt. Die Fluoreszenzspektren wurden durch Anregung bei etwa 900 nm gewonnen und
unterscheiden sich nicht von Spektren, welche bei Nullphononenlinienanregung aufgenommen
wurden. Trotz der drei unterschiedlichen spektroskopischen Pldtze und der damit nicht mehr
zu rechtfertigenden Giiltigkeit der Reziprozitit zeigt sich besonders in m-Polarisation eine er-
staunlich gute Ubereinstimmung der spektralen Form beider Spektren. Daher wurde auch fiir
dieses Material die in Abschnitt 5.2.1 beschriebene Methode der Bestimmung der Emissions-
wirkungsquerschnitte angewandt. Der fiir die Bestimmung der absoluten Wirkungsquerschnitte
benotigte Quotient der Zustandssummen wurde als gewichteter Mittelwert iiber die Quotienten
der Zustandsummen der drei spektroskopischen Plétze ermittelt. Die Gewichtung erfolgte dabei
iiber die prozentuale Verteilung der Yb>*-Ionen auf die La’"- und Sc*-Plitze im Wirtsgitter,
die aus der Mikrosondenanalyse [Hei] bekannt ist. Da von den drei unterscheidbaren Tieftem-
peraturspektren nur dem La’T-Platz eines eindeutig zugeordnet werden konnte, wihrend eine
eindeutige Zuordnung der anderen Spektren zum Sc%jL und dem doppelt so hdufig im Gitter
vorkommenden Sc%ﬁ' nicht erfolgen konnte, wurde von einer Gleichverteilung von Yb3* auf
beide Sc*-Plitze ausgegangen. Aufgrund der sehr dhnlichen Quotienten der Zustandssummen
der beiden Plitze betrédgt der aus dieser Annahme entstehende Fehler nur etwa 3%.
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Abbildung 5.20: Vergleich der mit der Reziprozitits-Relation ermittelten Emissionsspektren mit den tatsdchlich
gemessenen und mit A’ multiplizierten Emissionsspektren fiir beide Polarisationen von Yb:LSB.

Um die mit der Reziprozitits-Relation ermittelten Wirkungsquerschnitte auch mit der Fiicht-
bauer-Ladenburg-Methode zu erreichen, musste eine Lebensdauer von 0,95 ms verwendet wer-
den.

Wie auch das Absorptionsspektrum weist das in Abb. 5.15 auf S. 81 dargestellte Emissions-
spektrum von Yb:LSB eine starke Anisotropie zwischen den beiden Polarisationen auf. Das
Maximum der Emission von 1,22 x 1072 cm? ist in 6-Polarisation bei 986,5 nm zu finden. In
den Bereichen moglicher Lasertitigkeit tiberwiegt die Emission im 7-polarisierten Spektrum,
welches iiber einen sehr weiten Wellenldngenbereich zwischen 1000 nm und ca. 1080 nm eine
sehr breite und vergleichsweise wenig strukturierte Emissionsbande mit Wirkungsquerschnitten
von etwa 0,25 x 10720 cm? aufweist.

Yb:YCOB

Aufgrund des mdglichen Einbaus von Yb3* auf die Ca®T-Plitze ist auch in diesem Material
eine geringere Genauigkeit der Reziprozitits-Relation zu erwarten. Da jedoch nur etwa 10%
der Yb3*-Ionen auf diesem Platz eingebaut werden und zusitzlich der Unterschied zwischen
den Zustandssummen dieser beiden Plétze nur etwa 8% betrigt, ist der entstehende Fehler hin-
nehmbar gegeniiber den bekannten anderen Fehlerquellen dieser Methode. Erwartungsgeméif
ergab sich eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen den errechneten und den experimentell
bestimmten und mit A’ multiplizierten Fluoreszenzspektren, welche ebenfalls unter Anregung
um 900 nm aufgenommen wurden. Um die Ergebnisse der Fiichtbauer-Ladenburg-Gleichung
mit denen der Reziprozitits-Relation in Einklang zu bringen, musste fiir die Lebensdauer ein
Wert von 2,13 ms eingesetzt werden. Dieser Wert steht in erstaunlich guter Ubereinstimmung zu
der experimentell ermittelten Lebensdauer von 2,20 ms; die in Abb. 5.15 auf S. 81 dargestellten
ermittelten Emissionswirkungsquerschnitte konnen damit als vergleichsweise genau angesehen
werden.

Auffillig an diesem Spektrum ist die geringe Uberschneidung mit dem auf der gegeniiberlie-
genden Seite eingezeichneten Absorptionsspektrum: Bis auf den schmalen Bereich der Nullpho-
nonenlinie gibt es keine Bereiche groBeren Uberlapps von Absorption und Emission. In Verbin-
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dung mit den langen Lebensdauern dieses Materials ldsst sich hieraus auf besonders niedrige
Schwellen fiir den Laserbetrieb schlieBen. Das Maximum der Emission von 1,61 x 10729 ¢cm?
findet sich in E |l Z-Polarisation bei 976,6 nm. Der Bereich moglicher Lasertitigkeit erstreckt
sich von ca. 1000nm bis 1070 nm, wobei auch die in E Il X-Polarisation am stirksten ausge-
priagte Bande um 1085 nm hierfiir geeignet scheint. Die Wirkungsquerschnitte in diesem Be-
reich betragen bis zu 0,45 x 10720 cm?,

Vanadate

Wegen der auBerordentlich hohen Absorptionswirkungsquerschnitte der Yb3*-dotierten Vana-
date sind die experimentell ermittelten Fluoreszenzspektren dieser Materialien selbst bei der
Messung an diinnen Proben sehr stark durch Reabsorption verfilscht. Dieser Effekt zeigte sich
bereits bei der Ermittlung der Lebensdauern, wo er zu einer sehr starken Verldngerung der
an Volumen-Kristallen gemessenen Fluoreszenzlebensdauer fiihrte. Besonders im Bereich der
Nullphononenlinie in ®t-Polarisation betrigt trotz sorgféltiger Messung und der vergleichsweise
geringen Dotierung von etwa 1,5 at.% die Verfilschung des Spektrums in beiden Materialien
mehr als 50% gegeniiber der mit der Reziprozitits-Relation ermittelten Kurvenform. Da es auf-
grund der hohen Anisotropie der Brechzahlen aulerdem in den polarisierten Absorptionsmes-
sungen selbst bei sehr geringen Abweichungen der Polarisation des einfallenden Lichtes von
den kristallographischen Achsen schon zu Oszillationen in der transmittierten Intensitit kommt,
welche durch den exponentiellen Zusammenhang in der Reziprozitits-Relation iiberproportio-
nal verstiarkt werden, wurde das Emissionsspektrum in -Polarisation wie in Abschnitt 5.2.1
beschrieben ermittelt und das ©t-Spektrum mittels Glg. 5.5 daraus bestimmt. Die Fluoreszenz-
spektren wurden fiir beide Materialien unter Anregung bei etwa 950 nm aufgenommen.

Yb:YVO

Um im Falle von Yb:Y VO mit der Fiichtbauer-Ladenburg-Gleichung die mit der Reziprozitits-
Relation ermittelten Emissionswirkungsquerschnitte zu erhalten, muss eine Lebensdauer von
261 us eingesetzt werden. Dieser Wert steht in verniinftiger Ubereinstimmung mit dem bei den
Lebensdauermessungen ermittelten Wert von etwa 300 ps fiir eine Probe gleicher Dotierung.
Die im unteren Teil von Abb. 5.15 auf S. 81 zu findenden Emissionswirkungsquerschnitts-
spektren von Yb:Y VO weisen aufgrund der geringen Stark-Aufspaltung einen auergewthnlich
groBen Uberschneidungsbereich zu den Absorptionswirkungsquerschnitten auf. Der Wellen-
langenbereich maximaler Emission um 985 nm mit ungewdhnlich hohen Wirkungsquerschnit-
ten von 10,2 x 1072 cm? in n-Polarisation ist daher kaum der Lasertitigkeit zuginglich. Auch
wenn es auf den ersten Blick scheint, als ob das Emissions-Spektrum von Yb:YVO relativ
schmal sei, ist bei dieser Beurteilung die Skalierung der Ordinatenachse zu beriicksichtigen.
Ab einer Wellenldnge von 1025nm — dem typischen Bereich moglicher Lasertitigkeit von
Yb3*-dotierten Systemen — wurden daher in Abb. 5.15 auf S. 81 die Emissionswirkungsquer-
schnitte noch einmal um einen Faktor von zehn vergroflert dargestellt und damit die Ordinaten-
Skalierung in dieselbe GréBenordnung gebracht wie im Falle der dariiber gezeigten Borate.
Man sieht, dass in Yb:YVO durchaus noch bis zu einer Wellenlidnge von 1070 nm oder sogar
bis zu 1080 nm Emissionswirkungsquerschnitte existieren, die in der GroBenordnung derer der
Borate liegen und diese bei 1020 nm mit etwa 0,5 x 10720 cm? sogar iibersteigen. Insgesamt ist
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Abbildung 5.21: Spektren der Verstirkungswirkungsquerschnitte von Yb:LSB fiir beide Polarisationen unter An-
nahme verschiedener Inversionen J3.

das Spektrum sehr glatt und unstrukturiert.

Yb:LuVO

Die fiir die Berechnung der in Abb. 5.15 auf S. 81 gezeigten Emissionswirkungsquerschnitte
notige Lebensdauer von 252 s steht etwa im selben verniinftigen Verhéltnis zu den experimen-
tell ermittelten Werten wie im Falle von Yb:YVO.

Die Emissionswirkungsquerschnitte von Yb:LuVO weisen eine sehr groBe Ahnlichkeit zu
denen von Yb:YVO auf. Im Maximum sind sie mit 11,3 x 10720 cm? etwas hoher als im Falle
von Yb:YVO und die Schulter im Bereich von 1015 nm ist geringfiigig deutlicher ausgepragt.
Auch hier ist das Spektrum ab 1025 nm noch einmal in zehnfacher Vergroerung dargestellt.
Hieran ist zu erkennen, dass die Wirkungsquerschnitte von Yb:LuVO in den Bereichen mogli-
cher Lasertitigkeit deutlich iiber denen von Yb:YVO liegen und einen Wert von 0,7 x 10720 cm?
erreichen.

5.3.5 Verstarkungswirkungsquerschnitte

Anhand der bisher ermittelten spektroskopischen Parameter und fiir den Scheibenlaser typischer
Auskoppelverluste von 1% bei internen Verlusten von unter 0,1% lassen sich fiir Kristalllingen
von einigen 100 pum fiir die untersuchten Materialien mit Glg. 5.8 notwendige Inversionen fiir
den Laserbetrieb von etwa 3 = 0,08 bis p = 0,32 ermitteln. Wie sich anhand der Wirkungsquer-
schnittsspektren bereits abzeichnete, ist die notwendige Inversion fiir die Vanadate aufgrund der
vergleichsweise hohen Reabsorption im Bereich moglicher Laserwellenlingen hoher als fiir die
Borate. Im Folgenden wurden die Wirkungsquerschnitte fiir alle Materialien bei denselben In-
versionsraten nach Glg. 5.7 berechnet, um einen direkten Vergleich zwischen diesen Materialien
zu ermdglichen.

Borate
Yb:LSB

An den in Abb. 5.21 dargestellten polarisierten Spektren der Verstdrkungswirkungsquerschnitte
von Yb:LSB zeigt sich, dass im untersuchten Bereich der Inversion die absoluten Werte der
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Abbildung 5.22: Polarisierte Spektren der Verstirkungswirkungsquerschnitte von Yb:YCOB unter Annahme ver-
schiedener Inversionen P.

Verstirkung in 7-Polarisation iberwiegen. Lasertitigkeit wire im freilaufenden Betrieb daher
zundchst in dieser Polarisation zu erwarten. Fiir kleine Inversionsraten wird die hochste Ver-
starkung im Wellenldngenbereich zwischen 1050 nm und 1080 nm erzielt. Das Verstdrkungs-
spektrum ist in diesem Wellenlingenbereich sehr homogen und unstrukturiert, so dass davon
ausgegangen werden kann, dass im Mehrmodenbetrieb Moden mit sehr unterschiedlichen Wel-
lenlidngen gleichzeitig verstirkt werden, obwohl das Maximum bei etwa 1080 nm zu finden
ist. Fiir groBere Inversionen — die im Laserbetrieb bei Erhohung des Auskoppelgrades beno-
tigt werden, um die Schwelle fiir Laserbetrieb zu erreichen — verschiebt sich das Maximum
der Verstiarkung auf den Wellenldngenbereich um 1040 nm. In o-Polarisation wird Verstdrkung
ebenfalls zuerst zwischen ca. 1050 nm und 1080 nm erzielt.

Mit zunehmenden Resonatorverlusten verschiebt sich die Wellenlidnge der hochsten Verstir-
kung wie im ©t-Spektrum in den kurzwelligeren Bereich und hat bei einer Inversion von 3 = 0,35
ihr Maximum bei fiir Yb>-dotierte Systeme ungewohnlich kurzwelligen 1003 nm. Insgesamt
sind die absoluten Verstirkungswirkungsquerschnitte fiir Yb:LSB bei den angenommenen In-
versionsraten von allen untersuchten Systemen die niedrigsten und iiberschreiten fiir realistische
Inversionsraten 1,06 x 10~2! cm? nicht. Daher wird ein empfindlich auf Verluste reagierender
Laserbetrieb erwartet. Die Verstiarkung wird jedoch bereits bei niedrigeren Inversionen erreicht
als bei den Vanadaten, es diirften also niedrigere Pumpleistungen fiir das Einsetzen des Laser-
betriebs notwendig sein. Die Verstirkung erstreckt sich iiber einen sehr weiten Bereich, so dass
im spektral durchstimmbaren Betrieb Lasertitigkeit iiber einen Wellenlidngenbereich von iiber
100 nm zwischen 990 nm und iiber 1100 nm erwartet werden darf. Erlaubt die Art der Wel-
lenldngenselektion einen in der Auswahl der Polarisation freien Laserbetrieb?, so ist bei einer
Wellenlinge von ca. 1025 nm ein Wechsel der Polarisation der Laseremission zu erwarten.

Yb:YCOB

In den in Abb. 5.22 dargestellten Spektren der Verstirkung parallel zu den drei spektrosko-
pischen Achsen von Yb:YCOB zeigt sich, dass fiir dieses Material bereits bei sehr geringen
Inversionen in allen drei Orientierungen Verstarkung zwischen 1040 nm und 1090 nm erzielt

“Dies ist beim Durchstimmen mit einem doppelbrechenden Filter nicht gegeben, wohl aber z. B. bei Wellenlin-
genselektion mittels eines geeigneten Auskoppelspiegels.
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Abbildung 5.23: Spektren der Verstirkungswirkungsquerschnitte von Yb:LuVO und Yb:YVO fiir jeweils beide
Polarisationen unter Annahme verschiedener Inversionen 3. In 6-Polarisation wird bei B = 0,05 keine Verstirkung
erreicht, daher sind die entsprechenden Kurven in beiden 6-Spektren nicht vertreten.

werden kann. Die hochsten Wirkungsquerschnitte erfihrt dabei Licht, welches parallel zur Z-
Achse polarisiert ist. Dieses Spektrum weist auch den am wenigsten strukturierten Verlauf auf.
Fiir hohere Inversionen verschiebt sich das Maximum von 1050 nm iiber 1030 nm bis 1020 nm
in den kurzwelligeren Bereich und erreicht einen Wert von bis zu 1,3 X 10~2! ¢cm?. Fiir Kris-
talle, die zum Zwecke maximaler Absorption senkrecht zur Z-Achse geschnitten sind, ist die
Verstirkung in E Il X-Polarisation am héchsten, mit einem Verlauf der Wellenldnge maximaler
Verstiarkung dhnlich wie in E |l Z-Polarisation. Die Bandbreite moglicher Verstirkung bei den
hier dargestellten Inversionen ist vergleichbar mit der im Falle von Yb:LSB und betrégt iiber
100 nm. Im Bereich von iiber 1090 nm ist die Verstirkung fiir die E Il X-Polarisation am hoch-
sten, so dass der groflere spektrale Durchstimmbereich moglicherweise in dieser Polarisation
zu erzielen ist.

Vanadate

Aufgrund der groBen Ahnlichkeit von Absorptions- und Emissionsspektren von Yb:YVO und
Yb:LuVO kann die Ahnlichkeit der Verstirkungswirkungsquerschnitte nicht iiberraschen. Die-
se Spektren wurden daher zur besseren Vergleichbarkeit gemeinsam in einem Diagramm in
Abb. 5.23 dargestellt. In beiden Materialien tiberwiegt die Verstiarkung in mt-Polarisation gegen-
iiber derjenigen in G-Polarisation. Bei der geringsten dargestellten Inversion von B = 0,05 ist
besonders fiir Yb:LuVO kaum Verstirkung zu erkennen. Es kann also fiir diese Materialien ver-
glichen mit den Boraten mit erhthten Pumpleistungsschwellen fiir den Laserbetrieb gerechnet
werden. Aufgrund der sehr glatten und unstrukturierten Absorptions- und Emissionsspektren
verschiebt sich das Maximum der Verstiarkung fiir beide Materialien von ca. 1055 nm fiir sehr
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geringe Inversionen mit steigender Inversion stetig in Richtung kiirzerer Wellenlidngen bis hin
zu ca. 1010 nm. Wihrend die absoluten Werte der Verstiarkungswirkungsquerschnitte im Falle
von Yb:LuVO mit ca. 3,9 x 10~2! cm? im Maximum héher sind als im Falle von Yb:YVO mit
2,8 x1072! cm?, ist die Bandbreite der Verstirkung von Yb:YVO etwas breiter. Verglichen mit
den Boraten ist die Verstirkung deutlich hoher und deckt mit einer spektralen Breite von unter
100 nm einen schmaleren Wellenldngenbereich ab.

Insgesamt ist die Verstiarkungsbandbreite aller untersuchten Kristalle deutlich groBer als die im
Anhang C dargestellten Verstirkungsspektren von Yb:YAG. Die absoluten Werte der Verstir-
kungswirkungsquerschnitte sind jedoch deutlich niedriger, so dass erwartet werden kann, dass
in den Laserexperimenten deutlich geringere Auskoppelgrade fiir optimale Leistungsparameter
verwendet werden miissen, als im Falle von Yb: YAG.
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Material Yb:LSB Yb:YCOB Yb:YVO | Yb:LuVO | Yb:YAG
Lebensdauer [us]
Pinhole-Methode 1150 2199 310 300 951
Judd-Ofelt 1096 1617 227 205 962
Fiichtbauer-Ladenburg 950 2127 261 252 940
Stark-Aufspaltung Ybsca | Ybsep | Ybr, Yby Ybc,
0 0 0 0 0 0 0 0
’F, /2" 259 287 21 427 262 35 66 584
Multiplett [cm™'] 602 622 70 550 639 268 288 635
938 1015 588 1022 1017 497 466 783
2F5/2- 10303 | 10289 | 10142 | 10245 | 10261 10160 10163 10328
Multiplett [cm™'] 10407 | 10477 | 10201 | 10676 | 10632 10360 10374 10752
11058 | 11135 | 10687 | 11110 | 11122 10547 10592 10917
Z/Z, 0,830 | 0,921 1,466 | 1,057 | 1,130 1,438 1,399 0,88
Gew. Mittelwert 1,072 1,065
Absorption
Gubsmax [10720 cm?] 0,66 1,46 6,82 8,03 0,83
Polarisation c EIlY T o4 -
MO aps max) [nm] 981 976,6 985,2 984,6 941 & 969
FWHM [nm] >30 2,3 7,9 5,8 12,5&2,6
Emission
Gemmax [10720 cm?] 1,22 1,61 10,2 11,3 1,89
AM(Gem max) [nm] 986,5 976.,9 985,2 984,8 1030
Polarisation c EIY T o4 -
Gem(Mas) [10729 cm?] 0,25 0,45 0,5 0,7 1,89
Polarisation T EIZ T o4 -
Verstirkung
oo 11072 em?] 1,06 13 2.8 3.9 5.8
Polarisation T EllZ B o -
(G gainmax) [nm] 1003-1078 1022-1083 1011-1053 | 1014-1053 | 1030-1048
AMGgain > 0) [nm] 986-1120 985-1120 989-1080 | 990-1080 | 980-1070

Tabelle 5.4: Spektroskopische Daten der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Yb’*-dotierten Kristalle und
YAG. Mit X(Gga;mmax) ist der Wellenldngenbereich, in dem sich die Maxima der Verstarkungswirkungsquerschnit-
te fiir verschiedene Werte von [ finden, bezeichnet. A?\,((ng'n > () umfasst den gesamten spektralen Bereich, in
dem Verstirkung auftritt. Die Werte fiir die Stark-Aufspaltung von Yb:LSB und Yb:YCOB wurden [Joh04] bzw.
[Lup02] entnommen. Die Werte tiir Absorption und Emission von Yb:YAG entstammen [Mix99], dort nicht an-
gegebene Werte wurden aus diesen Daten berechnet. Die Pinhole-Lebensdauer von Yb: YAG stammt aus [Kiih07],
dessen Stark-Aufspaltung aus [Bog77].
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5.3 Auswertung und Messergebnisse
5.3.6 Fehlerbetrachtung

Die auf die verschiedenen Arten bestimmten Lebensdauern von Yb: YAG, welche in Tab. 5.4 an-
gegeben sind, weisen eine bessere Ubereinstimmung untereinander auf, als es fiir die verschie-
denen Lebensdauern der anderen untersuchten Materialien der Fall ist. Dies spiegelt die erhohte
Schwierigkeit bei der Ermittlung polarisationsabhidngiger spektroskopischer Eigenschaften wi-
der. Im Falle der Vanadate kann der gro3e Unterschied zwischen der experimentell bestimmten
Fluoreszenzlebensdauer und den berechneten Lebensdauern moglicherweise auch damit erklért
werden, dass fiir Materialien mit gro3er Reabsorption und hohen Wirkungsquerschnitten auch
der lineare Extrapolationsfit bei der Pinhole-Methode nur eine obere Abschidtzung der Fluo-
reszenzlebensdauern darstellt [KiihO8]. Fiir die Borate sei noch einmal auf die nicht voraus-
setzbare Giiltigkeit der Reziprozitits-Relation bei Vorhandensein mehrerer spektroskopischer
Plidtze hingewiesen. Besonders fiir die niedriger dotierten Vanadate ist eine weitere Fehlerquel-
le in der Genauigkeit der Bestimmung der Dotierungskonzentration mit der Mikrosondenana-
lyse zu finden. Diese wird mit einem absoluten Fehler von 0,1% angegeben. Fiir die unter-
suchte Yb:LuVO-Probe mit 1,5 at. %-Dotierung bedeutet das einen relativen Fehler von mehr
als 5% alleine schon bei der Bestimmung der Absorptionswirkungsquerschnitte. Ein generel-
les Problem stellt auch die Ermittlung der zu verwendenden Brechzahlen dar. Aufgrund der
quadratischen Abhingigkeit der Emissionswirkungsquerschnitte in der Fiichtbauer-Ladenburg-
Gleichung von n kann alleine der durch die ungenaue Kenntnis der hohen Brechzahlen von
LuVO entstehende Fehler auf etwa 5% abgeschiitzt werden. Auch eine mogliche Anderung der
Brechzahl durch Einbringen des Dotierions in das Wirtsgitter kann iiblicherweise nicht beriick-
sichtigt werden. Weiterhin beruhen die in der Literatur zu findenden Sellmeier-Gleichungen
besonders fiir relativ neue Materialien hdufig nur auf wenigen Messwerten aus teilweise nur ei-
ner Quelle, so dass nicht ausgeschlossen werden kann, dass sie relativ grole Fehler aufweisen.
Eine weitere nicht zu vernachlédssigende Fehlerquelle ist auf die Tatsache zuriickzufiihren, dass
bei der Reziprozitits-Relation die Gleichheit der atomaren Wirkungsquerschnitte nur bei Abwe-
senheit jeglicher nichtstrahlender Prozesse wie phononischer Ubergiinge gegeben ist, was nach
[Aul82] beispielsweise fiir Nd: YAG zu einem Fehler in der Gro3enordnung von 20% fiihrt, der
fiir Yb3*-dotierte Materialien aufgrund des einfachen Energieniveauschemas jedoch niedriger
liegen sollte.

Insgesamt kann somit fiir die hier dargestellten Absorptionswirkungsquerschnitte polarisier-
ter Materialien von einem Fehler von etwa 5% ausgegangen werden. In zukiinftigen Untersu-
chungen sollte jedoch fiir Yb:LSB aufgrund der nicht einheitlichen Bezugnahme der Dotie-
rungskonzentration (vgl. [RomO05] und [Dur01]) und des méglicherweise variierenden Einbau-
koeffizienten jede einzelne Charge zunichst einer spektroskopischen und/oder Mikrosonden-
analyse unterzogen werden um grof3ere Fehler zu vermeiden.

Fiir die Emissionswirkungsquerschnitte ist der Fehler aus den genannten Griinden wesent-
lich hoher und wird mit etwa 20% beziffert. Die genannten Fehler beziehen sich jedoch nur
auf die absolute Hohe der Wirkungsquerschnitte, in Bezug auf die spektrale Verteilung sind
die Fehler deutlich geringer einzuschitzen. Daher liefert die Berechnung der Verstiarkungswir-
kungsquerschnitte dennoch wichtige Informationen zur Vorhersage der Lasereigenschaften ei-
nes Materials, auch wenn die absoluten Werte sicher mit einem gro3en Fehler behaftet sind.

Die Pinhole-Methode hat sich als sehr hilfreiches Instrument zur Bestimmung der intrinsi-
schen Fluoreszenzlebensdauer erwiesen. Fiir Materialien mit vergleichsweise geringer Reab-
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sorption wie Yb:YCOB oder auch Yb:YAG bei fiir den effizienten Laserbetrieb geeigneten
Yb3*-Dotierungen liegt der Fehler dieser Methode sicher unter 5%. Im Falle von Yb:LSB auf-
grund der drei spektroskopisch unterscheidbaren Plitze und im Falle der Vanadate aufgrund der
hohen Reabsorption ist der Fehler jedoch hoher und wird mit etwa 10% abgeschitzt.

Die Bestimmung der energetischen Lage der Stark-Niveaus in den Multipletts ist prinzipiell
sehr genau moglich. Da jedoch eine fehlerhafte Identifizierung der durch die elektronischen
Uberginge hervorgerufenen Linien nicht ausgeschlossen werden kann, besteht auch hier eine
mogliche Fehlerquelle, welche allerdings nicht quantitativ beziffert werden kann.

5.4 Schlussfolgerungen aus den spektroskopischen und
kristallographischen Eigenschaften

Anhand der bisher getitigten spektroskopischen Untersuchungen, deren Ergebnisse in Tab. 5.4
im Vergleich mit denen von Yb:YAG zusammengefasst sind und der Vorstellung der mecha-
nischen und kristallographischen Eigenschaften der Wirtsmaterialien in Kapitel 4, welche in
Tab. 4.3 dargestellt sind, kann bereits eine vorldufige Beurteilung der Eignung dieser Materiali-
en auf ihren Einsatz im Scheibenlaser vorgenommen werden.

Die fiir die effiziente Absorption des eingestrahlten Pumplichtes wichtige Grof3e der Absorp-
tionslinge o~ kann bei Einstrahlung nicht linear polarisierten Lichtes in eine Kristallebene mit
polarisationsabhéngiger Absorption nicht angegeben werden, da sich die Absorption als Summe
zweier Exponentialfunktionen mit unterschiedlichen Abklingkonstanten ergibt. Fiir eine grobe
Abschitzung wird daher zunédchst das Maximum des Mittelwertes der Absorption von mono-
chromatischem Licht in allen drei Polarisationen verwendetet. Bei Annahme einer identischen
Yb3*-Dichte ergibt sich fiir die Vanadate eine etwa vier bis fiinfmal kiirzere Absorptionslin-
ge verglichen mit Yb:YAG. Im Falle von Yb:YCOB liegt diese geringfiigig unter derjenigen
von Yb:YAG, wihrend die Absorptionslidnge fiir Yb:LSB deutlich dariiber liegt. Beriicksichtigt
man dazu die Tatsache, dass die maximale Dotierbarkeit von Yb:LSB nur bei 1,1 x 102 ¢m—3
liegt, erscheint dieses Material anhand dieses Kriteriums am wenigsten geeignet fiir den Hoch-
leistungsbetrieb im Scheibenlaser, der geringe Scheibendicken erfordert, wihrend mit den an-
deren Materialien bei geeigneter Dotierung prinzipiell sogar diinnere Scheiben als im Falle
von Yb:YAG verwendet werden konnten. Es ist allerdings zu erwarten, dass dieser Nachteil in
diodengepumpten Systemen mit einer endlichen spektralen Breite der Pumpquelle durch die
extrem breite Pumpbande von Yb:LSB teilweise kompensiert wird. Die Emissions- und Ver-
stairkungswirkungsquerschnitte im Bereich moglicher Laserwellenldngen sind in allen Materia-
lien deutlich niedriger und breitbandiger als im Falle von Yb:YAG. Daher kann nicht erwartet
werden, dass diese Materialien im effizienten Dauerstrich-Hochleistungsbetrieb mit Yb:YAG
konkurrieren konnen. In Bezug auf breitbandig durchstimmbaren Laserbetrieb und die Erzeu-
gung und Verstirkung kurzer Pulse im mittleren Leistungsbereich scheinen sie Yb:YAG jedoch
iberlegen. Die ungewohnlich lange Lebensdauer von Yb:YCOB in Verbindung mit dessen ho-
her Zerstorschwelle [ Ye99] macht dieses Material moglicherweise geeignet fiir die Erzeugung
hochenergetischer giitegeschalteter Pulse. Wihrend die gro3e Stark-Aufspaltung der Borate fiir
einen geringen Uberlapp zwischen Absorptions- und Emissionsspektren verantwortlich ist, tritt
in den Vanadaten genau der gegenteilige Fall auf. Die gro3e Reabsorption im Bereich moglicher
Laserwellenldngen lésst folglich erwarten, dass fiir die Vanadate die Pumpleistungsschwellen
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fiir den Laserbetrieb wesentlich hoher sind, was durch die vergleichsweise kurzen Lebensdau-
ern des angeregten Zustandes von Yb>T in diesen Systemen verstirkt wird.

Weiterhin wird erwartet, dass diese Materialien empfindlich auf die bei hohen Pumpleistungen
selbst im Scheibenlaseraufbau unvermeidliche Erwdrmung des aktiven Mediums reagieren, da
diese aufgrund der geringen Stark-Aufspaltung der Vanadate zu einer vermehrten thermischen
Besetzung des Laserzielniveas fiihrt. Dies wird teilweise kompensiert durch die im Vergleich
zu den Boraten wesentlich bessere Wirmeleitfiahigkeit.

Alle untersuchten Wirtsmaterialien sind mittels der Czochralski-Methode herstellbar. Damit
steht der Herstellung von Scheibenlaserkristallen mit ausreichenden Dimensionierungen in gu-
ter optischer Qualitdt und Reinheit nichts entgegen. Auch die geringe Tendenz zur Spaltbarkeit
in den Vanadaten dndert daran nichts. In allen Fillen handelt es sich um nicht-kubische Sy-
steme, was aufgrund der zu erwartenden polarisierten Laseremission fiir die resonatorinterne
Verdopplung der Grundwelle von Vorteil ist.

Die Literaturdaten beziiglich der Zerstorschwellen sind selten unter vergleichbaren Bedin-
gungen ermittelt worden, daher ist eine Gegeniiberstellung dieser Daten nicht sinnvoll. Prinzi-
piell ist aber zumindest fiir YCOB aufgrund der Hochleistungs-Experimente von [Fei06] und
Y VO aufgrund der Erfahrungen bei Dotierung mit Nd>* mit Zerstorschwellen zu rechnen, wel-
che die Anwendung der im Rahmen dieser Arbeit zur Verfiigung stehenden Pumpleistungen
nicht limitieren.

Die Quellenlage beziiglich der thermischen Ausdehnung und thermischen Linsenbildung der
untersuchten Materialien spricht fiir eine deutliche Anisotropie der verschiedenen kristallogra-
phischen Achsen beziiglich dieser Eigenschaften. Inwiefern sich dies bei den im Rahmen dieser
Arbeit durchgefiihrten Experimenten auf den Laserbetrieb auswirken wird, ist fraglich, da das
Hauptaugenmerk nicht auf dem Betrieb bei moglichst guter Strahlqualitiit liegen wird und die
zur Verfiigung stehenden Pumpleistungen begrenzt sind.
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6 Laserexperimente

Zum Abschluss des experimentellen Teils dieser Arbeit werden in diesem Kapitel die Ergebnis-
se der Laserexperimente mit den untersuchten Materialien prisentiert. Dieses Kapitel beginnt
mit einer kurzen Vorstellung der zur Verfiigung stehenden Pumpquellen und einer detaillierten
Darstellung der fiir die Praparation der Scheibenlaserkristalle notwendigen Arbeitsschritte. Mit
den auf diese Weise préparierten Scheiben wurden verschiedene Laserexperimente durchge-
fiihrt, deren Ergebnisse im darauf folgenden Abschnitt prisentiert werden. Dabei erfolgt zuerst
eine Beschreibung der Ergebnisse der Leistungsskalierung im Scheibenlaser und eine Abschiit-
zung der resonatorinternen Verluste, bevor im nédchsten Abschnitt die spektrale Durchstimm-
barkeit der untersuchten Materialien demonstriert wird. Mit Yb:LSB wurden in Kooperation
mit dem Max-Born-Institut in Berlin zudem erste Experimenten zur Erzeugung kurzer Pulse
durchgefiihrt, die hier ebenfalls kurz dargestellt werden. Das Kapitel schlie3t mit einer Zusam-
menfassung und Wertung der erzielten Laserresultate.

6.1 Die Pumpquellen

Als Pumpquellen standen eine JOLD-50-CPXF-2P-Laserdiode mit nominell 50 W maximaler
Ausgangsleistung sowie eine JOLD-140-CAXF-6A-Laserdiode mit nominell 140 W maximaler
Ausgangsleistung zur Verfiigung.

6.1.1 Die JOLD-50-CPXF-2P-Laserdiode

Bei der von der Firma JENOPTIK hergestellten JOLD-50-CPXF-2P-Laserdiode handelt es sich
um eine fasergekoppelte InGaAs-Laserdiode mit einem Faserdurchmesser von 600 um und ei-
ner numerischen Apertur von 0,22. Die nominale maximale Ausgangsleistung betridgt S0 W bei
einer mittleren Wellenldnge von 981,5 nm. Bei Einstellen des maximalen Betriebsstroms von
45 A sind mit dieser Diode tatsdchlich maximale Ausgangsleistungen von etwa 55 W realisier-
bar. Durch aktive Temperaturanpassung mittels zweier an den beiden internen Diodenbarren
montierter Peltier-Elemente besteht die Moglichkeit, diese Diode in einem Wellenldngenbe-
reich von ca. 972 nm bis 985 nm mit einer typischen Temperaturabhéngigkeit von ca. 0,3 nm/°C
bei relativ konstanter Ausgangsleistung spektral durchzustimmen. Da die fiir die Temperatu-
ranpassung zur Verfiigung stehenden Temperatur-Kontrollgerite jedoch nur iiber eine Leistung
von 70 W anstelle der empfohlenen 300 W verfiigten, konnte die Betriebstemperatur im oberen
Leistungsbereich nicht iiber einen ldngeren Zeitraum stabil gehalten werden. Daher betrégt die
maximale eingestrahlte Pumpleistung in den meisten mit dieser Diode durchgefiihrten Expe-
rimenten nicht mehr als 45 W. Die spektrale Halbwertsbreite der emittierten Strahlung hingt
von der gewihlten Betriebstemperatur und Ausgangsleistung ab und liegt zwischen ca. 2,2 nm
und 3,1 nm bei einer mittleren Breite von 2,54 nm. Durch Wahl zweier unterschiedlicher Tem-
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peraturen an den beiden Peltier-Elementen ist es prinzipiell moglich, die spektrale Breite der
Emission zu beeinflussen, jedoch ergibt sich die geringste spektrale Breite in der Regel bei
Wahl identischer Temperaturen.

6.1.2 Die JOLD-140-CAXF-6A-Laserdiode

Die JOLD-140-CAXF-6A-Laserdiode ist ebenfalls eine fasergekoppelte InGaAs-Laserdiode
der Firma Jenoptik mit 600 um Faserdurchmesser und einer numerischen Apertur von 0,22,
jedoch mit einer maximalen Ausgangsleistung von 140 W bei einer mittleren Wellenldnge von
976 nm. Im Unterschied zur JOLD-50-CPXF-2P-Laserdiode erfolgt die spektrale Anpassung
der Wellenldnge ausschlieBlich durch die Variation der Kiihlwassertemperatur. Diese kann in
der Praxis nur auf ca. 1°C genau eingestellt werden; hierdurch wird die Optimierung der zen-
tralen Pumpwellenlidnge eingeschrinkt. Aufgrund der kiirzeren zentralen Wellenldnge war diese
Diode nicht geeignet fiir das Pumpen der Yb>*-dotierten Vanadate mit dem Maximum der Ab-
sorption bei etwa 985 nm. Weiterhin ist die spektrale Halbwertsbreite mit etwa 3,5 nm deutlich
groBer als die spektrale Akzeptanzbreite der Nullphononenlinie von Yb:YCOB. Daher wurde
diese Diode lediglich in einigen der Experimente mit Yb:LSB als Pumpquelle verwendet.

6.2 Priparation der Laserkristalle

Die Priparation von Scheibenlaserkristallen ist ein aufwindiger Prozess, der sich im Wesent-
lichen in folgende Arbeitsschritte gliedert: Nach der Herstellung der Kristalle erfolgt das Zu-
schneiden und die Politur der Rohlinge auf die berechneten Kristalldicken, bevor beide Seiten
des Kristalles beschichtet werden. AbschlieBend wird die Scheibe auf einer Wirmesenke kon-
taktiert.

6.2.1 Herstellung

Die in dieser Arbeit fiir Laserexperimente verwendeten Kristalle wurden an verschiedenen In-
stitutionen in China, Russland, Frankreich und Deutschland nach der Czochralski-Methode her-
gestellt. Eine kurze Beschreibung dieser Methode findet sich in Anhang A. Nihere Details zu
den Ziichtungsresultaten sind bereits in Kapitel 4 erldutert.

Bei allen untersuchten Kristallen handelt es sich um nicht-kubische Systeme. Die kristallo-
graphische Orientierung der zur Verfiigung gestellten Boules und Kristallproben wurde von den
jeweiligen Ziichtern vorgenommen.

6.2.2 Scheibendicke

Wie in Kapitel 3 bereits erldutert, sollte die Absorption des aktiven Mediums im Scheibenla-
ser mehr als 90% betragen, um effektiven Betrieb zu ermdglichen und Schédden an der Faser
durch Riickkopplung des nicht absorbierten Pumplichtes zu vermeiden. Die tatséchlich absor-
bierte Pumpleistung im Scheibenlaserkristall errechnet sich dabei nach Glg. 3.8. Dabei gilt es
jedoch zunichst, die reale Breite der Pumpquelle zu beriicksichtigen und durch die Faltung mit
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-4—— Diodenemission bei 8°C
Gauld-Fit

- Fit-Gleichung:
4 y — (W*(n/2)1/2)-1*6(-2’((x-xc)/w)2)

1x, = 972.8230.003
Jw= 1.959:0.007

Intensitat [w.E.]

966 968 970 972 974 976 978
Wellenlange [nm]

Abbildung 6.1: Emissionsspektrum der 50 W-Pumpdiode bei mittlerer Ausgangsleistung und 8°C Betriebstempe-
ratur und Gauf3-Fit.

dem Absorptionsspektrum eine effektive Absorption fiir die jeweilige Pumpwellenlinge zu er-
mitteln. Bei der fiir die meisten Experimente verwendeten Pumpquelle handelte es sich um die
oben beschriebene JOLD-50-CPXF-2P-Laserdiode mit einer mittleren spektralen Breite von
2,54 nm. Um auf das Emissionsprofil der Diode bei beliebigen Wellenlidngen Zugriff zu haben,
wurde die spektrale Form der Emission der Diode mittels einer GauB3-Funktion der entspre-
chenden Halbwertsbreite angenédhert. Das Beispiel in Abb. 6.1 zeigt, dass diese Annahme das
Emissionsprofil in guter Ndherung wiedergibt.

Mit Glg. 3.8 lédsst sich nun die absorbierte Leistung berechnen. Der in dieser Gleichung
enthaltene Ausbleichfaktor fp ergibt sich iiber die zum Erreichen der Schwelle notwendige
Inversion P aus Glg. 5.8 in Verbindung mit Glg. 3.6. Als Auskoppelverluste und Resonator-
verluste wurden fiir den Scheibenlaser typische Werte von Tg,s; = 1% und Ly, ; = 0,1% ver-
wendet. Im Scheibenlaser addieren sich dabei die bei jedem Kristalldurchlauf auf dem Kristall
stehenden Pumpleistungen, so dass insgesamt sehr hohe Pumpleistungsdichten entstehen und
damit auch ein nicht zu vernachlidssigendes Ausbleichen des gepumpten Niveaus auftritt. Fiir
die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Dotierungskonzentrationen und Orientierungen der
verwendeten Materialien sind die sich ergebenden Ausbleichfaktoren fz in Abhingigkeit von
der Scheibendicke in Abb. 6.2 dargestellt.

Um den Einfluss der polarisationsabhingigen Absorption zu beriicksichtigen, muss Glg. 3.8
modifiziert werden. Die Beriicksichtigung der Anderung der Polarisation des Pumplichtes nach
jedem doppelten Kristalldurchgang durch die anisotrope Absorption bei gleichzeitiger Verfol-
gung des Polarisationszustandes beim Durchlaufen der Pumpoptik ist nur schwer zu realisieren.
Hinzu kommt, dass die Orientierung des Kristalles in allen Féllen so gewihlt wurde, dass die
Scheibenebene von zwei Kristallachsen aufgespannt wird. Da das Pumplicht im Scheibenlaser
jedoch nicht senkrecht auf den Kristall trifft, sondern unter einem Winkel von etwa 35° kann
auch die senkrecht zur Scheibenebene liegende Polarisation bei der Berechnung der Absorption
nicht vernachléssigt werden. Vereinfachend wurde daher angenommen, dass die Polarisation
des Pumplichtes zu je einem Drittel des Weges durch den Kristall senkrecht zu einer der drei
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Abbildung 6.2: Abhingigkeit des Ausbleichfaktors fp von der Scheibendicke bei 24fachem Kristalldurchlauf fiir
alle im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Dotierungskonzentrationen und Orientierungen der verwendeten Ma-
terialien nach Glg. 3.6 mit Tyes; = 1% und Liy;; = 0,1%.

spektroskopischen Achsen steht. Damit lédsst sich Glg. 3.8 modifizieren zu:
: &)L Ly [
Naps = 1 — Hexp —M 0 3= 1 —exp _§MPZ [Gab&p} fBNiotl |, 6.1)
i i

worin die Indizes &; fiir die unterschiedlichen Polarisationen im Kristall stehen. Fiir die Ab-
sorptionswirkungsquerschnitte wird in Glg. 6.1 also vereinfacht der Mittelwert aus den Absorp-
tionswirkungsquerschnitten in allen drei Polarisationen verwendet. Diese Abschitzung fiihrt zu
einer leichten Uberbewertung des in der senkrecht zur Scheibenebene liegenden Polarisation
absorbierten Anteils, welche jedoch im Vergleich zu dem Fehler bei der Ermittlung der spek-
troskopischen Daten und dem daraus resultierenden Ausbleichfaktor hinnehmbar erscheint. Die
resultierenden Transmissionen des Pumplichtes fiir die unterschiedlichen untersuchten Materia-
lien in Abhingigkeit von der Scheibendicke sind in Abb. 6.3 dargestellt. Anhand dieser Daten
wurde die Prédparation von Kristallen mit Dicken zwischen 0,15 mm und 0,6 mm in Auftrag
gegeben; eine vollstindige Auflistung der Kristalle findet sich in Anhang D. Da zunéchst der
Einfluss des Ausbleichens auf die Absorption unterschitzt wurde und die Berechnungen mit
fehlerhaft hohen Wirkungsquerschnitten vorgenommen wurden (vgl. Abschnitt 5.3.2), sind die
priparierten Dicken im Falle der Yb:LSB-KTristalle nach dem neuesten Kenntnisstand als teil-
weise zu gering zu betrachten.

6.2.3 Politur

Die orientierten Rohlinge wurden von der Firma Photon LaserOptik in Rodgau in Scheiben ge-
schnitten, auf die gewiinschte Dicke gelidppt und durch eine Laserfeinstpolitur mit einer Ober-
flaichengenauigkeit besser 250 nm versehen. Obwohl bei dieser Politur ein besonderer Fokus
auf die Planparallelitdt der bearbeiteten Kristalle gelegt wurde, stellte sich heraus, dass dieser
Faktor auf die Lasertitigkeit der Kristalle keinen messbaren Einfluss hat. Scheiben, die mit ei-
nem fiir modengekoppelte Experimente notwendigen Keil von 0.1° versehen wurden, lieferten
im Rahmen der Messgenauigkeit identische Effizienzen im Laserbetrieb.
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Abbildung 6.3: Anteil nicht absorbierter Pumpleistung nach 24 Pumplichtdurchldufen in Abhidngigkeit von der
Scheibendicke fiir alle im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Dotierungskonzentrationen und Orientierungen der
verwendeten Materialien nach Glg. 6.3 mit Tg,s; = 1% und L;; ; = 0,1%. Unterhalb der gestrichelten Linie liegende
Punkte stellen Scheibendicken dar, bei denen mehr als 90% der einfallenden Pumpleistung absorbiert wird.

6.2.4 Beschichtung

Im Anschluss an die Politur erfolgte das Aufbringen der entspiegelnden bzw. hochreflektieren-
den Beschichtung auf Vorder- und Riickseite des Kristalles bei der Jenoptik Laser, Optik, Sy-
steme GmbH mittels des APS-Verfahrens. APS steht dabei fiir das englische “advanced plasma
sputtering”.

Bei den Beschichtungen handelt es sich um dielektrische Bragg-Schichten, also Schichtsta-
pel, die alternierend aus einer Schicht mit einer hohen (H) und einer Schicht mit einer niedrigen
(N) Brechzahl bestehen. Als Schichtmaterialien wurden in den Beschichtungen Ta;O5 mit einer
hohen und SiO; mit einer niedrigen Brechzahl (vgl. Tab. 6.1) verwendet. In Abb. 6.4 sind die
bekannten Parameter der beiden Beschichtungen dargestellt.

Nach dem Aufbringen der hochreflektierenden Schicht wurden zusitzlich eine 150 nm dicke
Kupferschicht, eine 90 nm dicke Al,O3-Schicht sowie eine Nickel- und eine Goldschicht von
je 300 nm Dicke aufgedampft. Die Kupferschicht dient dabei nur bei Einfall unter sehr groen
Winkeln zur Senkrechten als zusétzlicher Reflektor. In der Hauptsache ist ihre Aufgabe, die fol-
genden Schichten fest mit dem dielektrischen Spiegel zu verbinden. Die Al,O3-Schicht dient
als Sperrschicht um eine Diffusion der weiteren verwendeten Materialien in die dielektrischen
Schichten zu verhindern. Die abschlieende Goldschicht 16st sich beim Auflten schnell auf und
dient lediglich dem Korrosionsschutz der darunterliegenden Nickelschicht, welche den Kristall
tiberhaupt erst 16tbar macht, denn sie ist im Gegensatz zu den dielektrischen Schichten benetz-
bar [Lar08].

Anhand der Dicke der aufgebrachten dielektrischen Schichten sowie der Anzahl N der Schich-
tenpaare lassen sich die wellenldngenabhédngigen Reflexionsdaten berechnen. Im einfachen Bei-
spiel von Ag/4-Schichten an Luft (n=1) und senkrechtem Einfall, wie es im Falle der hochre-
flektierenden Schicht bei einer einfachen Resonatorgeometrie gemid3 Abb. 3.1 fiir die Laser-
wellenlinge gegeben ist, vereinfacht sich fiir die Reflexion R der zentralen Wellenldnge A ein
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Abbildung 6.4: Schichtenfolge und Systemdicken der hochreflektierenden (HR), entspiegelnden (AR) und metal-
lischen Beschichtung der Scheibenlaserkristalle. Die Darstellung ist nicht ma3stabsgetreu.

umfangreicher Matrixformalismus (siehe z. B. [Haf03]) zu:
2N 2NN 2
n5" —ngn
R= (ﬁ) . 62)
ny" +ngnj
Neben den Brechzahlen der Schichtmaterialien 7#; und n; und der Anzahl N der Schichten ist
ein wichtiger Parameter in dieser Gleichung auch die Brechzahl ny des Substratmaterials. Die

im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Materialien weichen jedoch in ihrer Brechzahl teilweise
erheblich vom Wert fiir YAG ab (vgl. Tab. 6.1).

Mittlere
Material Orientierung | Brechzahl | Quelle
bei 1 um
TayO5 - 2,07 [SiiB05]
Si0, - 1,47 [SuB05]
Y3Al12012 - 1,816 [Zel98]
CasYO(BO3)3 Z-cut 1,687 [Li00]
LaSc3(BO3)4 a-cut 1,788 [Mey94]
LaSc3(BO3)4 c-cut 1,828 [Mey94]
YVOq4 a-cut 2,029 [Zdo87]
LuVOy a-cut 2,085' | [JiaO1]

Tabelle 6.1: Brechzahlen der Schicht-Materialien Ta,Os und SiO, sowie der untersuchten Wirtsmaterialien
und YAG. Bei nicht-kubischen Systemen ist stets die gemittelte Brechzahl in der Scheibenebene angegeben.
'In der Literatur sind fiir LuVOy lediglich die Brechzahlen fiir 633 nm zu finden [Ter96]. Diese sind geringtii-
gig héher als im Falle von GdVOy, aber deutlich hoher als fiir YVO,. Deswegen wird hier als vermutlich bessere
Niherung der Wert tiir GdVO, angegeben.

Daher sind die vom Beschichter an einem mitbeschichteten Glasplédttchen gemessenen mit-
gelieferten Reflexionsspektren nur als Anhaltspunkt fiir die tatsdchlichen Werte zu sehen. Um
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Abbildung 6.5: Rechnerische Reflexion der hochreflektiven (HR) und entspiegelnden (AR) Beschichtung unter
senkrechtem Einfall bei Aufbringung auf verschiedene in dieser Arbeit untersuchte Materialien im Vergleich zu
YAG. Zu beachten ist die unterschiedliche Skalierung der Ordinatenachse in beiden Graphen.

die GroBenordnung der Abweichung von den Daten fiir YAG zu ermitteln, wurden anhand der in
Abb. 6.4 dargestellten bekannten Schichtparameter mittels eines LabVIEW-Programms [Tel07]
zunichst die Schichtcharakteristika fiir YAG errechnet. Dabei ergab sich eine gute Ubereinstim-
mung mit den vom Beschichter genannten Daten. Im Anschluss daran wurden die Eigenschaften
dieser Schichtsysteme auf den im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Materialien simuliert. In
Abb. 6.5 sind die ermittelten Daten graphisch dargestellt. Wihrend sich fiir die aus 32 Schich-
ten bestehende hochreflektierende Beschichtung keine nennenswerten Abweichungen ergeben,
zeigt sich bei dem aus nur vier Schichten bestehenden entspiegelnden Schichtsystem ein gro-
Berer Einfluss des Substrates. Dieser fiihrt zu einem relativ deutlichen Unterschied in der Re-
flexion, insbesondere fiir YVOy. Fiir die aulerordentliche Brechzahl n, von 2,169 ergibt sich
sogar eine Reflexion der entspiegelnden Beschichtung von bis zu 0,85% unter senkrechtem bzw.
1,8% unter 35° Einfallswinkel. Letzteres entspricht dem Einfallswinkel des Pumplichtes auf den
Kristall im verwendeten Scheibenlasermodul. Aufgrund der nicht bekannten Brechzahlen von
LuVO4 wurden derartige Rechnungen fiir dieses Material nicht durchgefiihrt. In Anbetracht
der vermutlich hoheren Brechzahlen diirfte die Abweichung von den gewiinschten Schichtei-
genschaften jedoch noch grofler sein. Die daraus resultierenden Verluste verursachen sicher eine
Beeintrichtigung der Lasertitigkeit mit diesen Materialien. Uber die GroBenordnung dieser Be-
eintrichtigung kann jedoch in Ermangelung von Kristallen mit geeigneterer Beschichtung nur
spekuliert werden.
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Abbildung 6.6: Fotografie verschiedener Kupferwidrmesenken in unterschiedlichen Bearbeitungszustinden: a)
Wirmesenke um Ausgangszustand; b) Nach dem Aufbringen des Indium-Zinn; c¢) Nach dem Entfernen der Oxid-
schicht und Reinigung im Ultraschallbad; d) Der fertig kontaktierte Kristall.

6.2.5 Kontaktierung

Fiir Hochleistungsanwendungen wird wegen seiner hoheren thermischen und mechanischen
Stabilitit meist Gold-Zinn als Lot zum Kontaktieren der Kristalle auf der Wiarmesenke verwen-
det. Da beim Aufléten des Gold-Zinn-Lotes Temperaturen von etwa 300°C benétigt werden,
sollte die thermische Ausdehnung der Wirmesenke derjenigen des Kristalles angepasst werden,
um beim Abkiihlen eine unerwiinschte Verbiegung des Kristalles zu vermeiden. Daher werden
fiir die Kontaktierung von Yb:YAG meist Warmesenken aus einer Kupfer-Wolfram-Legierung
mit angepasstem Wirmeausdehnungskoeffizienten verwendet.

Dagegen ist fiir den in dieser Arbeit untersuchten Leistungsbereich von meist unter 50 W
Pumpleistung bei 1,2 mm Pumpfleck-Durchmesser Indium-Zinn-Lot die bessere Wahl: We-
gen des wesentlich niedrigeren Schmelzpunktes ist die Verarbeitung einfacher und eine An-
passung der Wirmeausdehnung nicht notwendig. Daher wurden alle im Rahmen dieser Ar-
beit untersuchten Kristalle mittels Indium-Zinn (In50Sn50) auf Kupfer- oder Kupfer-Wolfram-
Wirmesenken gelotet. Die Lotung erfolgte in einem stickstoffgefluteten Gehduse, um eine Oxi-
dation des Indium-Zinn zu verhindern.

Die zuvor in einem erwdrmten Ultraschallbad bei hoher Leistung in Aceton und anschlie-
Bend in Ethanol gereinigte Wirmesenke (siehe Abb. 6.6 a) wird dabei zunichst auf einer 170°C
warmen Heizplatte erhitzt. Der durch die Hohe der Warmesenke gegebene Abstand der Kontak-
tierungsfliche von der Heizplatte sorgt dafiir, dass dabei der Schmelzpunkt des In50Sn50 von
etwa 120°C dennoch nur geringfiigig iiberschritten wird.

Weder Kupfer noch Kupfer-Wolfram sind ohne zusétzlichen Einsatz von Flussmitteln be-
netzbar. Daher wird die erhitzte Warmesenke groBflachig mit einer geringen Menge fliissigen
Flussmittels (Lothonig®) bedeckt. Die beim Erhitzen des Flussmittels entstehenden Gasblasen
werden durch Reiben mit einem Glasstab entfernt. Auf das nun blasenfreie Flussmittel wird
eine geringe Menge Indium-Zinn (ca. 50 mg) gegeben. Nach dem Aufschmelzen zieht sich die-
ses aufgrund der Oberflachenspannung trotz des Flussmittels auf der Warmesenke zunéchst zu
einer Kugel zusammen. Durch Verreiben mit dem Glasstab lisst sich das Lot jedoch iiber den
gesamten mit dem Flussmittel bestrichenen Bereich der Wirmesenke verteilen. Die vom Lot
iberzogene Fliche sollte dabei groBer sein als die Fldche der zu kontaktierenden Scheibe. An-
schlieBend wird die Warmesenke zum Abkiihlen auf eine Metallplatte gestellt (vgl. Abb. 6.6
b). Vom abgekiihlten Lot wird mittels eines Skalpells die oberste matte oder schwarze Oxid-
schicht entfernt. Die so préaparierte Warmesenke wird erneut im Ultraschallbad gereinigt (sieche
Abb. 6.6 c¢). Um einer Zerstorung der Kristallscheibe durch eine zu schnelle Erhitzung vor-
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zubeugen, wird auf das noch kalte Indium-Zinn zunichst etwas Flussmittel aufgebracht und
darauf die metallisierte Seite der Kristallscheibe gelegt. Die Warmesenke wird nun auf der
Heizplatte erneut auf ca. 170°C erhitzt. Nach dem Schmelzen des Lotes wird der Kristall mit
einer schmalen Pinzette vorsichtig von der Seite gefasst und dergestalt in das Indium-Zinn und
das Flussmittel gerieben, dass alle Gasblasen darunter verschwinden. Ist dies der Fall, kann die
Scheibe (am besten mit einer Plastik-Pinzette mit hohem Schmelzpunkt) vorsichtig von oben
gegen die Wiarmesenke gedriickt werden und die Warmesenke wihrenddessen mit einer zwei-
ten Pinzette von der Heizplatte gehoben und auf einer kalten Metallplatte abgelegt werden. Erst
nach dem Erstarren sollte der Anpressdruck auf die Scheibe geldst werden, da die Dichte der
Indium-Zinn-Legierung von 7,3 g/cm? diejenige vieler Wirtsmaterialien iibersteigt, so dass die
Kristalle bei Verwendung einer zu grolen Menge Lots auf diesem schwimmen wiirden. Das
ibliche Verfahren der Verwendung einer eigens zu diesem Zweck angefertigten Pressapparatur
erschien aufgrund der hiufig wechselnden Kristallgeometrie nicht praktikabel.

Nach dem Abkiihlen auf Raumtemperatur erfolgt bei geringerer Leistung als zuvor eine ab-
schlieBende Reinigung in Aceton und Ethanol im Ultraschallbad. Ein fertig kontaktierter Kris-
tall ist in Abb. 6.6 d dargestellt.

Bei dieser Vorgehensweise und den im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Pumpleistungen
konnte die Kontaktierung in keinem Falle als offensichtlicher Grund fiir eine geringere Effizienz
oder gar Zerstorung eines Kristalles ausgemacht werden. Auch sorgte das seiner oberfldchen-
aufrauenden Wirkung gemil aggressive Flussmittel nicht fiir eine erkennbare Beschidigung der
dielektrischen Schichten. Lediglich bei Verwendung einer zu grolen Menge Indium-Zinns und
einem nicht sorgfiltigen Aufpressen kam es gegebenenfalls zu einer Verkippung der Scheibe,
die durch ein Nachjustieren des Goniometerkopfes im Scheibenlasermodul nicht mehr kom-
pensiert werden konnte. Durch ein erneutes Aufheizen und Anpressen konnte dieses Problem
jedoch in allen Fillen behoben werden.
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6.3 Leistungsskalierung im Scheibenlaseraufbau

Mit nach den im vorherigen Abschnitt beschriebenen Methoden préparierten Kristallen wurden
Scheibenlaserexperimente in einem fiir 24 Pumplichtdurchlidufe durch den Kristall ausgeleg-
ten Scheibenlasermodul durchgefiihrt. Uber eine Einkoppeleinheit wurde eine 1:2 Abbildung
des Faserendes der Pumpdiode auf dem Kristall erreicht, was zu einem Pumpfleckdurchmes-
ser von 1,2 mm fiithrte. Um eine Vergleichbarkeit der mit den unterschiedlichen Materialien
erzielten Resultate zu gewdhrleisten, wurden alle Experimente zunéchst in einem einfachen li-
nearen Plan-Konkav-Resonator, der durch die verspiegelte Riickseite des jeweiligen Kristalles
und einen Auskoppelspiegel von 100 mm Kriimmungsradius gebildet wurde, durchgefiihrt. Ei-
ne schematische Darstellung dieses Aufbaus ist auf S. 25 dieser Arbeit in Abb. 3.1 zu finden.
Um das Maximum der Ausgangsleistung in diesem Aufbau zu bestimmen, musste die Reso-
natorldnge in einem Bereich von ca. 60 mm bis 80 mm variiert werden. Da der Modenradius
auf dem Kiristall fiir einen solchen Aufbau nur zwischen ca. 100 um und 200 um variiert, fiihr-
te diese Konfiguration zu einem Multimode-Betrieb mit verringerter Strahlqualitét, welcher in
allen Messungen unabhingig vom Wirtsmaterial in einem Wert fiir die Beugungsmafzahl M?
von 15 bis 25 resultierte. Dieser Resonator gewihrleistete jedoch einen stabilen Betrieb bei
hoher Effizienz sowie guter Justierbarkeit und damit guter Vergleichbarkeit der verschiedenen
Resultate. Wenn nicht anders angegeben, wurden alle Experimente mit der 50 W-Laserdiode als
Pumpquelle durchgefiihrt.

6.3.1 Yb:LSB

Zunichst wurden Scheibenlaserexperimente mit Yb:LSB als aktivem Material durchgefiihrt.
Dabei wurden Kristalle aus dem nominell 25 at.%-dotierten Yb:LSB-Kristall sowie aus dem
nominell 10 at.%-dotierten Yb:LSB-Kristall prapariert. Wihrend fiir die Berechnung der in
Abb. 6.3 dargestellten Absorption der im Weiteren als 25 at.%-dotiert bezeichneten Probe die
durch die Mikrosondenanalyse bestimmte Dotierungskonzentration von 20,3 at.% zugrunde ge-
legt wurde, ergab die Mikrosondenanalyse des 10 at.%-dotierten Kristalles keine nennenswerte
Abweichung von der vom Ziichter angegebenen Dotierungskonzentration, so dass letztere in
den Rechnungen verwendet wurde. Von beiden Kristallen wurden Scheiben in a-cut und c-cut-
Orientierung angefertigt. Die Auflistung der zur Verfiigung stehenden Scheiben mit den jewei-
ligen optimalen Leistungsparametern im Scheibenlaser findet sich im Anhang D in Tab. D.3.
In Abb. 6.7 auf der linken Seite sind die jeweils besten Resultate fiir die verschiedenen
Orientierungen und Dotierungen von Yb:LSB dargestellt. Die optimalen Effizienzen und Aus-
gangsleistungen wurden in den meisten Fiéllen mit einem Auskoppelspiegel mit einer iiber den
Bereich moglicher Wellenldngen sehr konstanten Transmission von 1,2% erzielt. In einigen
Fiéllen konnten mit einem Spiegel mit einem weniger breiten Transmissionsprofil und einem
leichten Anstieg der Transmission hin zu kiirzeren Wellenldngen bei einem mittleren Auskop-
pelgrad von etwa 1,0% geringfiigig hohere Effizienzen realisiert werden. Bedingt durch das
breite Emissionsprofil von Yb:LLSB konnte mit diesem Spiegel der Laserbetrieb jeweils auf der
Wellenldnge optimaler Auskopplung erfolgen. Weiterhin sind in Anhang D teilweise hohere als
die hier genannten Ausgangsleistungen aufgefiihrt. Diese wurden unter Einstrahlung der maxi-
malen Ausgangsleistung der verwendeten 50 W-Pumpdiode erzielt. Da bei dieser Leistung die
benotigte optimale Pumpwellenldnge von etwa 973,5 nm nicht mehr erreicht werden konnte,
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Abbildung 6.7: Links: Ausgangsleistungen in Abhéingigkeit von der eingestrahlten Pumpleistung fiir verschieden
dotierte und orientierte Yb:LSB-Kristalle bei einem Auskoppelgrad von 1,2% im Scheibenlaseraufbau. Fiir den
mit hochster Effizienz betriebenen Kristall ist zusétzlich der Verlauf der optisch-optischen Effizienz eingezeichnet.
Rechts: Typische Laserspektren eines 25 at.% Yb:LSB von 0,30 mm Dicke bei einem Auskoppelgrad von 1,6%
und 25 W Pumpleistung aufgenommen zu verschiedenen Zeiten.

kam es aufgrund des mit steigender einfallender Pumpleistung sinkenden prozentualen Anteils
der absorbierten Pumpleistung zu groeren Abweichungen vom linearen Verlauf der gegen die
eingestrahlte Leistung aufgetragenen Ausgangsleistung.

a-cut Orientierung

Die besten Laserresultate wurden mit einer 0,3 mm dicken, 25 at.%-dotierten Scheibe erzielt,
die fiir Laseremission senkrecht zur a-Achse (a-cut) priapariert worden war. Diese Scheibe lie-
ferte bei 0,8% Auskoppelgrad eine maximale Ausgangsleistung von 18,8 W bei einer einge-
strahlten Pumpleistung von 43 W und einer Pumpwellenldnge von 973,5 nm. Bei einer Schwell-
pumpleistung von 6,5 W ergibt sich ein differentieller Wirkungsgrad 1y von 55%, der optisch-
optische Wirkungsgrad betrug etwa 44%. Von den 10at.% Yb>*-dotierten Proben erwies sich
eine 0,6 nm dicke Scheibe als am besten geeignet. 16,8 W Ausgangsleistung wurden hier bei
einem differentiellen Wirkungsgrad von 50% erzielt. Die Laserwellenldnge variierte in diesen
Experimenten in Abhingigkeit von der Pumpleistung zwischen ca. 1060 nm und 1035 nm. Mit
steigendem Auskoppelgrad verschob sich die Emission in den kurzwelligeren Spektralbereich,
wo auch die in Abb. 5.21 dargestellten Verstarkungswirkungsquerschnitte ihr Maximum finden.
Die Laseremission war in allen Féllen parallel zur ¢-Achse polarisiert, also in ©-Polarisation.

Die in Abschnitt 6.2.2 berechnete Absorption dieser beiden Scheiben betrigt jeweils etwa
91%. Fiir die Bestimmung der in dieser Arbeit genannten Wirkungsgrade wurde diese Abschit-
zung allerdings nicht beriicksichtigt, sondern stets die einfallende Leistung herangezogen. Es
sei hier allerdings angemerkt, dass dies nur zu einer Unterschitzung der maximal erzielbaren
Effizienzen fiihren kann.

In Abb. 6.7 rechts sind drei mit dem schon fiir die Messung der Emission verwendeten
Fourier-Transformations-Spektrometer Equinox 55 der Firma Bruker aufgenommene typische
Laserspektren des Scheibenlasers in der verwendeten Konfiguration dargestellt. Wie bereits in
der Herleitung des “nulldimensionalen” Modells in Abschnitt 3.2 erldutert, erlaubt der verwen-
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dete Resonator das Anschwingen diverser longitudinaler Lasermoden, was zu einem breiten
Spektrum fiihrt. In den drei in Abb. 6.7 rechts dargestellten Spektren, die direkt nacheinander
aufgenommen wurden, ist deutlich zu erkennen, dass zu verschiedenen Zeiten unterschiedli-
che der konkurrierenden Moden anschwingen, so dass das Spektrum einer zeitlichen Variation
unterliegt. Weiterhin ist durch die Dicke der Scheibe fiir bestimmte Wellenléingen eine weitere
— aufgrund der hochtransmittierenden Beschichtung sehr weiche — Resonanzbedingung gege-
ben, die zu einer Modulation des Spektrums fiihrt. Dabei sind die Maxima des modulierten
Spektrums nicht prizise dquidistant, da einerseits die Form des unmodulierten Spektrums auch
vom Verstirkungsprofil des Lasermaterials abhingt und andererseits die verwendeten Scheiben
nicht exakt planparallel waren. In diesem Fall fiihrt der durchschnittliche Abstand der Maxima
von 0,95 nm auf eine mittlere Scheibendicke von etwa 0,315 mm, was in Anbetracht der Ferti-
gungstoleranz und der Dicke der Beschichtungen von etwa 5,5 um in guter Ubereinstimmung
mit der fiir diese Scheibe vorgesehenen Dicke von 0,30 mm steht. Alle im Folgenden gezeigten
Spektren wurden mit einem Ocean Optics USB 2000 Handspektrometer aufgenommen. Auf-
grund der geringeren spektralen Auflosung dieses Gerites ist die durch diesen Etalon-Effekt
verursachte Modulation der Emission nicht erkennbar. In diversen hochaufgeldsten Messungen
konnte jedoch belegt werden, dass diese stets vorhanden ist.

c-cut Orientierung

In den Laserexperimenten mit den c-cut orientierten Kristallen zeigte sich, dass diese bei ei-
ner geringfiigig kiirzeren Wellenlidnge von 973 nm gepumpt werden mussten, um die optima-
le Laserausgangsleistung zu erreichen. Dies ist damit zu begriinden, dass die Absorption in
diesem Kristall vermehrt in 6-Polarisation — deren Maximum etwas kurzwelliger liegt als in
der m-Polarisation — stattfindet, da beide a-Achsen in der Scheibenebene liegen. Obwohl die
verwendete Methode zur Berechnung der Absorption von gleichen effektiven Absorptionsko-
effizienten fiir beide Orientierungen ausgeht!, darf davon ausgegangen werden, dass die tat-
sdchliche Absorption der c-cut-Kristalle aufgrund der beiden in der Scheibenebene liegenden
o-Polarisationen hoher ist als berechnet, wihrend diese Methode fiir die a-cut-Kristalle ten-
denziell zu hohe Absorptionsraten liefert. Daher sind die angefertigten Kristalle in der Regel
diinner als fiir a-cut Orientierung.

Mit den c-cut orientierten Kristallen war die Laseremission wie erwartet zufillig und nicht
linear polarisiert, denn statt der bevorzugten m-Polarisation ist bei dieser Orientierung nur La-
sertitigkeit in ©- oder ‘“Pseudo”-c-Polarisation moglich. Mit einem 0,2 mm dicken 25 at.%
Yb:LSB dieser Orientierung wurden 13,1 W mit einem differentiellen Wirkungsgrad von 42%
erzielt. Fiir den 10%-dotierten Kristall von 0,4 mm Dicke lagen diese Werte bei 16,2 W und
51%. Bei einer errechneten Absorption von etwa 72% der Pumpleistung fiir diese beiden Kris-
talle ergeben sich normierte Wirkungsquerschnitte, die deutlich tiber denen von a-cut-orientierten
Kristallen liegen. Da die Laseremission im letztgenannten Falle jedoch die m-Polarisation be-
vorzugt, obwohl auch die o-Polarisation in der Scheibenebene liegt, erscheint dieses Resultat
unrealistisch und liefert einen weiteren Hinweis auf die Ungenauigkeit der verwendeten Me-
thode der Bestimmung des Anteils absorbierter Pumpleistung: Mit der 10%-dotierten Scheibe

'Dennoch auftauchende rechnerische Unterschiede in der Absorption fiir Kristalle gleicher Dicke ergeben sich
lediglich aus der hoheren erwarteten Schwelle fiir 6-polarisierte Lasertitigkeit, die zu einem hoheren Ausblei-
chen der c-cut orientierten Kristalle fiihrt.

114



6.3 Leistungsskalierung im Scheibenlaserautbau

(o2}
o

50

40-

30 —— 25 at.% Yb:LSB (0,3 mm / a-cut)
1 —=— 10 at.% Yb:LSB (0,6 mm / a-cut)
| ——25at.% Yb:LSB (0,2 mm / c-cut)
{ —&— 10 at.% Yb:LSB (0,4 mm / c-cut)

Differentieller Wirkungsgrad [%]

20 +—+——"—r———1——T——T T
04 08 12 16 20 24 28 32

Auskopplung [%]

Abbildung 6.8: Differentieller Wirkungsgrad in Abhingigkeit vom Auskoppelgrad fiir verschieden dotierte und
orientierte Yb:LSB-Kristalle

von 0,4 mm Dicke in c¢-cut Orientierung wurde bei geringfiigig hoherer Schwellpumpleistung
ein vergleichbarer differentieller Wirkungsgrad erzielt wie fiir die identisch dotierte Scheibe
von 0,6 mm Dicke in a-cut Orientierung. Somit ist also mindestens von einer vergleichbaren
Absorption beider Scheiben auszugehen. Insgesamt war in den Laserexperimenten eine relativ
starke Abhingigkeit des Wirkungsgrades vom Auskoppelgrad festzustellen. Wie in Abb. 6.8
dargestellt, kam es bereits bei Auskoppelgraden ab ca. 2,1% zu einem deutlichen Absinken des
differentiellen Wirkungsgrades. Hingegen spricht der geringe Abfall der Effizienz fiir den ge-
ringsten systematisch untersuchten Auskoppelgrad von 0,4% fiir sehr geringe resonatorinterne
Verluste (vgl. Abschnitt 6.4).

Weitere Leistungsskalierung

In keinem der mit insgesamt 16 verschiedenen Kristallen durchgefiihrten Experimente un-
ter Verwendung der 50 W-Pumpdiode kam es zu einer Beschidigung eines Kristalles. Hier-
durch motivierte Experimente zur weiteren Leistungsskalierung wurden unter Verwendung der
140 W-Pumpdiode durchgefiihrt. Die Ergebnisse der mit a-cut-Proben durchgefiihrten Experi-
mente sind in Abb. 6.9 auf der linken Seite dargestellt. Eine bereits fiir Experimente mit der
50 W-Diode verwendete 10at.% Yb>t-dotierte LSB-Scheibe von 0,5 mm Dicke lieferte eine
maximale Ausgangsleistung von 37 W bei einer Pumpleistung von 117 W. Dies entspricht einer
optisch-optischen Effizienz von 32%. Der differentielle Wirkungsgrad betrug 38%. Ein leich-
ter Abfall der Ausgangsleistung konnte fiir Pumpleistungen von iiber 95 W beobachtet werden,
welcher bei Pumpleistungen iiber 105 W noch deutlicher wurde. Bei einer Pumpleistung von
120 W kam es schlieBlich zu einer Beschddigung des Kristalles (vgl. Abb. 6.10).

Da die hochreflektierende Beschichtung auf der Riickseite des Kristalles nur fiir eine maxi-
male Pumpleistungsdichte von 5 kW/cm? ausgelegt war, wihrend in diesem Experiment Werte
von 10 kW/cm? iiberschritten wurden, wird davon ausgegangen, dass die Ursache der Beschi-
digung des Kiristalles in einem Schaden an der hochreflektierenden Kristallriickseite zu suchen
ist. Thermische Effekte im Kristall konnen als Ursache jedoch nicht ginzlich ausgeschlossen
werden.

115



6 Laserexperimente

1,0
__ 40 L 40 E
% : 084 5
c > — = e
2 301 130 & i 5
£ ] IS 206{ § E £
£20] / (208 % 2 S ES
2 ] @ g 041 E <
a ] / S < a =
Q .7 @ - £ N
5 10-_ / + 103 02l €
g 17 e Yb(25%)LSB (0.3 mma-cut) [ = 2
S 1 = Yb(10%):LSB (0.5 mm a-cut)
© o] . . . . . 0 oo I IV
0 20 40 60 80 100 120 960 980 1000 1020 1040 1060 1080 1100
Einfallende Pumpleistung [W] Wellenlange [nm]

Abbildung 6.9: Links: Ausgangsleistungen in Abhidngigkeit von der eingestrahlten Pumpleistung der 140 W-
Pumpdiode fiir zwei unterschiedlich dotierte Yb:LSB-Kristalle bei einem Auskoppelgrad von 1,0%. Rechts: La-
serspektrum bei mittleren Pumpleistungen mit gleichzeitiger Laseremission in vier deutlich verschiedenen Wellen-
ldngenbereichen.

Abbildung 6.10: Fotografie der bei einer Pumpleistung von 120 W beschadigten 10at.% Yb:LSB-Scheibe von
0,5 mm Dicke.

Eine hohere Effizienz konnte auch in diesen Experimenten mit dem 25 at.% Yb>T-dotierten
Kristall von 0,3 mm Dicke erzielt werden. Bei einer Pumpleistung von 95 W wurden bei 40 W
Ausgangsleistung eine optisch-optische Effizienz von 42% und ein differentieller Wirkungsgrad
von 48% erreicht. Auf der rechten Seite von Abb. 6.9 ist ein wihrend dieser Experimente beob-
achtetes Laserspektrum der 25 at.%-dotierten Scheibe mit gleichzeitiger Laseremission auf vier
Wellenldngen dargestellt. Die im Vergleich mit der 50 W-Diode niedrigeren erzielten Effizien-
zen sind auf das bereits erwihnte ungeeignetere Emissionsprofil der 140 W-Diode und die ein-
geschrinkte Moglichkeit der Optimierung der Pumpwellenlédnge zuriickzufiihren. Der Vergleich
des in Abb. 6.9 links aufgetragenen Verlaufes der gegen die Pumpleistung aufgetragenen Aus-
gangsleistungen beider mit der Hochleistungsdiode gepumpter Kristalle zeigt, dass sowohl fiir
den 0,3 mm dicken 25 at.%-dotierten Kristall, als auch fiir wesentlich dickeren 10 at.%-dotierten
Kristall das Abweichen vom linearen Verlauf bei etwa 95 W eingestrahlter Pumpleistung ein-
setzt. Dies ist ein Hinweis auf einen trotz der vergleichsweise niedrigen Wirmeleitfahigkeit von
LSB sehr geringen Einfluss thermischer Effekte auf die Lasereigenschaften, denn eine haupt-
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Abbildung 6.11: Links: Differentieller Laserwirkungsgrad in Abhingigkeit von der Dicke der eingesetzten
Yb:LSB-Scheibe fiir verschiedene Dotierungen und Orientierungen. Rechts: Daten aus dem linken Graphen in
jeweils auf den maximalen differentiellen Wirkungsgrad und maximale untersuchte Kristalldicke normierten Ein-
heiten.

sdchlich durch thermische Effekte entstehende Leistungseinbufle sollte sich bei einem dickeren
Kristall schon bei geringeren Pumpleistungen zeigen.

Eine dhnliche Tendenz ist auch Abb. 6.11 links und der auf die jeweiligen Maximalwerte
normierten Darstellung auf der rechten Seite von Abb. 6.11 zu entnehmen, in denen die La-
sereffizienzen der unterschiedlich dotierten und orientierten Proben in Abhingigkeit von der
Scheibendicke aufgetragen sind: Wie bereits in Abschnitt 6.2.2 vermutet, sind die préiparierten
Scheibendicken der Yb:LSB-Kristalle durchweg als zu diinn anzusehen. Dies duflert sich in al-
len Fillen in einem Anstieg der Lasereffizienz mit zunehmender Kristalldicke. Besonders in der
normierten Darstellung auf der rechten Seite ist jedoch zu erkennen, dass der Anstieg fiir die
diinneren und hoher dotierten Kristalle steiler ist, als fiir die dickeren und geringer dotierten. Da
beispielsweise in a-cut Orientierung die dickste Scheibe von 10 at.% Dotierung genau doppelt
so dick wie die dickste Scheibe von 25 at.% Dotierung ist, sollte eine gleiche prozentuale Ab-
senkung der Dicke im Falle der 10 at.%-dotierten Scheibe — aufgrund der nach den Gleichungen
5.8,3.6 und 6.1 geringeren Gesamtabsorption — ein prozentual grofleres Absinken der Absorp-
tion und damit der Effizienz zur Folge haben. Da dies nicht der Fall ist, 1dsst sich die Vermutung
anstellen, dass im Falle der dicksten untersuchten Scheibe bereits thermische Effekte einsetzen.
Fiir eine zuverldssige Aussage ist jedoch die Anzahl der untersuchten Dicken nicht ausreichend.

Dennoch ldsst sich erwarten, dass bei Wahl einer geeigneten Kristalldicke der von J. Johann-
sen [JohO4] im Ti:Al,O3z-gepumpten Betrieb erreichte differentielle Wirkungsgrad von 64%
insbesondere mit den 25 at.%-dotierten Scheiben in a-cut Orientierung auch im Scheibenlaser-
aufbau zu erreichen ist.

6.3.2 Yb:YCOB

Vom Yb:YCOB standen nur Proben einer Yb>*-Dotierung von 15 at.% zur Verfiigung. Die kor-
respondierende Ionendichte von 6,9 x 10%° cm ™ entspricht dabei etwa der Hilfte der Ionen-
dichte im meistbenutzten Scheibenlasermaterial Yb:YAG bei der momentan als optimal gel-
tenden Dotierungskonzentration von 10 at.%. In Anbetracht der geringen Wirmeleitfdhigkeit
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Abbildung 6.12: Ausgangsleistung gegen einfallende Pumpleistung fiir verschiedene Auskoppelgrade fiir 15 at.%
Yb: YCOB-Kristalle verschiedener Orientierungen im Scheibenlaserautbau. Links: 0,45 mm Dicke, X-cut Orien-
tierung, rechts: 0,40 mm Dicke, Z-cut Orientierung.

von Yb:YCOB von nur 1,9 W/m-K wurden daher von diesem Material zunichst nur Proben in
der Orientierung maximaler Absorption, also mit X- und Y-Achse in Scheibenebene (Z-cut)
(vgl. Abb. 5.14 auf S. 80) mit relativ geringen Dicken bestellt. Diese Vorgehensweise wurde
zusitzlich motiviert durch kiirzlich von Liu et al. [Liu07b] publizierte Resultate mit effizientem
Laserbetrieb nicht nur entlang der nach Abb. 5.22 bevorzugten E Il Z-Polarisation, sondern auch
entlang der E Il X-Polarisation. Nachdem in ersten Experimenten jedoch auch in diesem Mate-
rial keine offensichtlichen thermischen Probleme auftraten, wurden weitere Kristalle in X-cut
Orientierung mit im Mittel groBBeren Dicken in Auftrag gegeben. Alle zur Verfiigung stehenden
Scheiben mit den jeweiligen erzielten Ausgangsleistungen und Wirkungsgraden im Scheiben-
laser finden sich im Anhang D in Tab. D.4.

X-cut Orientierung

In Abb. 6.12 ist die Ausgangsleistung gegen die einfallende Pumpleistung fiir die jeweils den
effizientesten Laserbetrieb ermdglichenden Kristalldicken in den beiden Orientierungen fiir ver-
schiedene Auskoppelgrade aufgetragen. Mit dem X-cut orientierten Kristall von 0,45 mm Dicke
konnten die in dieser Abbildung links dargestellten hochsten im Rahmen dieser Arbeit erzielten
Lasereffizienzen erzielt werden. Mit einem verglichen mit den anderen untersuchten Materia-
lien hohen optimalen Auskoppelgrad von 2,3% konnte ein differentieller Wirkungsgrad von
67% realisiert werden. Bei einer niedrigeren Schwelle und nur geringfiigiger Effizienzeinbufie
konnte mit einem 1,6% Auskoppelspiegel die maximale Ausgangsleistung von 26 W bei 44,8 W
eingestrahlter Pumpleistung, entsprechend einer optisch-optischen Effizienz von 58% realisiert
werden. Die mit dem Auskoppelspiegel von 0,4% ermittelte Schwellpumpleistung fiir den La-
serbetrieb von 1,9 W stellt zudem die niedrigste Schwelle aller in dieser Arbeit untersuchten
Kristalle dar. Die Laseremission war in allen Fillen erwartungsgemiB in E Il Z-polarisiert. Die
Laserwellenlédnge verschob sich mit steigendem Auskoppelgrad von ca. 1057 nm bei 7' = 0,4%
in Richtung kiirzerer Wellenldngen bis zu 1035 nm bei 2% Auskopplung. Bei hoheren Auskop-
pelgraden dnderte sich die Wellenldnge nicht weiter.
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Abbildung 6.13: Links: Differentieller Wirkungsgrad von 15at.% Yb:YCOB in Abhingigkeit vom Auskoppel-
grad fiir verschiedene Kristalldicken und Orientierungen. Rechts: Maximaler differentieller Wirkungsgrad dersel-
ben Scheiben in Abhingigkeit von der Kristalldicke.

Z-cut Orientierung

Die besten Ergebnisse mit den Z-cut orientierten Proben wurden mit der dicksten zur Verfiigung
stehenden Scheibe von 0,4 mm Dicke erzielt. Eine maximale Ausgangsleistung von 20,1 W bei
40 W eingestrahlter Pumpleistung konnte mit einem Auskoppelspiegel von 1,2% Transmissi-
on fiir die Laserwellenldnge erzielt werden. In nicht in Abb. 6.12 dargestellten Ergebnissen
mit Auskoppelspiegeln von 0,8% und 1,6% Transmission fiir die Laserwellenldnge konnte eine
dhnliche Leistung wie fiir den 1,2% Auskoppelspiegel erzielt werden. Der differentielle Wir-
kungsgrad wie auch die optisch-optische Effizienz lagen mit maximal 60% bzw. 50% unter den
mit den X-cut orientierten Kristall erzielten Resultaten. Fiir den Auskoppelspiegel mit 7 = 0,4%
betrug die Pumpleistungsschwelle fiir den Laserbetrieb nur 2,3 W, was ebenfalls unter den mit
den anderen Materialien erzielten Schwellen liegt. In Kristallen dieser Orientierung betrug die
Wellenlinge der Laseremission stets 1035 nm und die Emission war parallel zur X-Achse pola-
risiert.

In Abb. 6.13 ist die Abhédngigkeit des differentiellen Wirkungsgrades vom Auskoppelgrad
und von der Kristalldicke dargestellt. Es zeigt sich, dass mit X-cut orientierten Scheiben nicht
nur fiir alle dargestellten Dicken bessere Effizienzen erzielt werden kénnen als dies mit Z-cut-
Kiristallen der Fall ist, sondern dass iiberdies hohere Auskoppelgrade verwendet werden kénnen
und selbst mit iiber 5% Auskopplung noch Wirkungsgrade von beinahe 50% erzielt werden
konnen. Im rechten Teil der Abbildung ist zu erkennen, dass bei Verwendung dickerer Kristalle
mit Z-cut Orientierung moglicherweise noch hohere Effizienzen zu erzielen sind, wihrend im
Falle der X-cut orientierten Kristalle keine weitere Leistungssteigerung zu erwarten ist. In allen
mit Yb:YCOB als aktivem Material im Scheibenlaser durchgefiihrten Experimenten konnte
kein negativer Einfluss der frequenzverdoppelnden Eigenschaft des nicht-zentrosymmetrischen
Wirtsgitters festgestellt werden.
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Abbildung 6.14: Links: Mikroskopaufnahme eines Teils des zur Prédparation der Scheibenlaserexperimente ver-
wendeten 1,6 at.% Yb:YVO-Boules mit deutlich erkennbaren Einschliissen. Rechts: Mikroskopaufnahme eines
mittels des HEM-Verfahrens hergestellten 3,1 at. % Yb:Y VO-KTristalles nach erfolglosen Laserexperimenten.

6.3.3 Yb:YVO und Yb:LuVO

Fiir die Laserexperimente mit den Yb3*-dotierten Vanadaten wurden zwei Kristalle mit Dotie-
rungen von 1,6 at.% (YVO) bzw. 1,5at.% (LuVO) verwendet. Aufgrund der geringfiigig un-
terschiedlichen Kationendichten in beiden Materialien ergibt sich in beiden Fillen eine Yb>*-
Tonendichte von 2,0 x 1029 cm—3, die um mehr als einen Faktor sechs niedriger liegt, als die fiir
Yb:YAG als optimal beurteilte Ionendichte. Allerdings sind fiir Yb3*-dotierte Vanadaten bisher
keine Literaturdaten zu Laserbetrieb mit wesentlich hoheren Dotierungskonzentrationen zu fin-
den. Aussagen von V. Petrov [Pet07b] iiber erfolglose Laserexperimente mit 5 at.% Yb:GdVO;,
decken sich mit den Ergebnissen der mit einem am ILP mittels des HEM-Verfahrens hergestell-
ten 3,1 at.%-dotierten Yb:YVO-Kristall durchgefiihrten eigenen Experimente. Auch bei diesen
Experimenten konnte unter Ti:Al,O3-Pumpen trotz sorgféltiger Justage keine Lasertdtigkeit
erzielt werden. Im Laufe der Experimente kam es stattdessen an Einschliissen innerhalb des
Kristalles zu einer Zerstorung, die sich bei Verdnderung der Kristallposition als Spur iiber die
gesamte Kristalloberfliche zog (vgl. Abb. 6.14 rechts).

Trotz der geringen Dotierungskonzentration der fiir den Scheibenlaserbetrieb préparierten
Kiristalle ergaben sich aufgrund der hohen Absorptionswirkungsquerschnitte dieser Materialien
schon fiir Scheiben in a-cut Orientierung mit Dicken zwischen 0,15 mm und 0,35 mm sinnvol-
le Absorptionsraten. Die besten Resultate sind in Abb. 6.15 dargestellt, einige Daten zu den
mit den anderen Scheiben erzielten Laserparametern finden sich im Anhang D in Tab. D.1 und
Tab. D.2. Bei diesen Experimenten ergab sich fiir beide Materialien aufgrund der fiir Yb>* in
oxidischen Wirtsgittern vergleichsweise langen Wellenldnge maximaler Absorption um 985 nm
die Problematik, dass die Laserdiode fiir maximale Absorptionseffizienz oberhalb der vom Her-
steller empfohlenen Betriebstemperaturen betrieben werden musste. In diesem Temperaturbe-
reich kam es bereits zu einem relativ starken Absinken der Ausgangsleistung der Pumpdiode
mit weiter zunehmender Temperatur, so dass die Laserausgangsleistung trotz eines moglicher-
weise verbesserten Anteils der Absorption sank. Somit kann nicht ausgeschlossen werden, dass
mit noch hoheren Betriebstemperaturen und damit verbundener noch langwelligerer Diodene-
mission geringfiigig effizienterer Laserbetrieb erzielt werden konnte.
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Abbildung 6.15: Links: Ausgangsleistung gegen einfallende Pumpleistung fiir verschiedene Auskoppelgrade fiir
einen 1,6 at.% Yb:YVO-Kristall von 0,25 mm Dicke im Scheibenlaseraufbau. Rechts: Ausgangsleistung gegen
einfallende Pumpleistung fiir verschiedene Auskoppelgrade fiir einen 1,5at.% Yb:LuVO-Kristall von 0,35 mm
Dicke im Scheibenlaseraufbau.

Yb:YVO

Im Falle von Yb:YVO als aktivem Material konnten die besten Resultate mit einer 0,25 mm
dicken Scheibe erzielt werden. Die Ausgangsleistung war in allen Fillen mt-polarisiert und be-
trug maximal 10 W bei einer eingestrahlten Pumpleistung von 38 W. Der hieraus resultierende
niedrige optisch-optische Wirkungsgrad von nur 26% kann begriindet werden mit einer ver-
gleichsweise hohen Schwelle von 10,8 W mit dem verwendeten Auskoppelspiegel von 1,2%
Transmission fiir die Laserwellenlinge. Hieraus ergibt sich ein differentieller Wirkungsgrad
von 43%. Bei Verwendung von Auskoppelspiegeln mit hoherem Auskoppelgrad kam es zu ei-
ner deutlichen Erhohung der fiir den Laserbetrieb notigen Schwellpumpleistung auf iiber 17 W.
Dies wie auch der deutliche Abfall der Effizienz bei Verwendung des Auskoppelspiegels von
0,4% Transmission fiir die Laserwellenldnge spricht fiir relativ groe parasitire Verluste, die
aufgrund der einfachen Resonatorgeometrie nur auf den Kristall und dessen Beschichtung zu-
riickgefiihrt werden konnen. Fiir die Verluste kann teilweise die in Abschnitt 6.2.4 dargelegte
Problematik der sehr stark von den Werten fiir YAG abweichenden Brechzahlen, welche zu
einer Abweichung der Beschichtungseigenschaften von den gewiinschten Eigenschaften fiihrt,
verantwortlich gemacht werden. Aber auch die in Abb. 6.14 links zu erkennenden schwarzen
Einschliisse im Kristall tragen mit groer Wahrscheinlichkeit zu diesen Verlusten bei. Beide
genannten Phidnomene konnten ebenfalls der Grund fiir die Zerstorung der dicksten fiir La-
serexperimente priaparierten Yb:Y VO-Scheibe von 0,3 mm Dicke bei einer Pumpleistung von
50 W sein. Mit Scheiben geringerer Dicke sank im Falle von Yb:YVO die Effizienz deutlich
ab, was hauptsichlich auf den zu geringen Anteil absorbierter Leistung zuriickzufiihren ist.
Es ist daher davon auszugehen, dass mit Yb:YVO prinzipiell auch im Scheibenlaser der mit
Kristallen aus demselben Boule unter Ti:Al,Oz-Pumpen erzielte differentielle Wirkungsgrad
von 46% [Krid04] bei Einsatz dickerer Scheiben erreicht werden kann. Die Variation der Laser-
wellenldnge fiir Yb:YVO in Abhéngigkeit vom Auskoppelgrad fiir verschiedene Kristalldicken
ist in Abb. 6.16 links dargestellt. Die beobachteten Wellenldngen zwischen 1032 nm fiir die
dickste Scheibe bei der geringsten Auskopplung und 1013 nm fiir den hochsten verwendeten
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Abbildung 6.16: Links: Laserwellenlidnge in Abhéingigkeit vom Auskoppelgrad fiir verschiedene Kristalldicken
von Yb:YVO. Rechts: Darstellung der Hysterese der Ausgangsleistung einer 0,35 mm dicken Yb:LuVO-Scheibe
im Bereich der Laserschwelle tiir verschiedene Auskoppelgrade.

Auskoppelgrad mit der diinnsten Scheibe stehen in guter Ubereinstimmung mit den Maxima
der Verstirkungswirkungsquerschnitte in t-Polarisation fiir Inversionen zwischen 3 = 0,11 und
0,35.

Yb:LuVO

Unter Verwendung von Yb:LuVO konnten mit der dicksten Scheibe von 0,35 mm Dicke die
besten Resultate erzielt werden. Mit Auskoppelgraden von 0,8% bis 1,6% konnten jeweils
differentielle Wirkungsgrade von knapp tiber 50% erzielt werden. Die maximal erzielte Aus-
gangsleistung betrug 13 W bei einer Pumpleistung von 39,1 W, resultierend in einem optisch-
optischen Wirkungsgrad von 34%. Die Laseremission war in allen Fillen mt-polarisiert. Un-
ter Verwendung eines Auskoppelspiegels von nur 0,4% Transmission fiir die Laserwellenldnge
sank der differentielle Wirkungsgrad im Vergleich zur maximal erzielbaren Effizienz deutlich
geringer als im Falle von Yb:YVO. Dies spricht dafiir, dass die Verluste in diesem Kristall
niedriger sind als in den Yb:YVO-Scheibenlaserkristallen. Dennoch liegen die Schwellpump-
leistungen fiir Yb:LuVO deutlich iiber denen von Yb:Y VO und denen aller anderen im Rahmen
dieser Arbeit untersuchten Materialien und nehmen fiir die untersuchten Auskoppelgrade Werte
zwischen 10 W und 23,2 W an. Fiir Kristalle mit Dicken von 0,15 mm und 0,2 mm konnte die
Schwelle selbst bei Pumpleistungen von 25 W nicht erreicht werden. Bereits bei dieser Pumplei-
stung kam es in drei Fillen zu einer starken Beschiddigung des Kristalles, die dem Schadenbild
der in Abb. 6.10 dargestellten beschiddigten Yb:LSB-Scheibe dhnelte. Fiir andere Yb:LuVO-
Kristalle wurde hiernach ohne Laserbetrieb eine Pumpleistung von 20 W nicht mehr tiberschrit-
ten. So konnte nur noch mit zwei identischen 0,25 mm dicken Scheiben Laserbetrieb realisiert
werden, allerdings in beiden Fillen mit differentiellen Wirkungsgraden von weniger als 30%.
Dieser deutliche Unterschied zur 0,35 mm dicken Scheibe kann nicht alleine mit der vermin-
derten Absorptionseffizienz erkliart werden, denn wéhrend der dickere Kristall rechnerisch 96%
der Pumpleistung absorbiert, sollten die Scheiben von 0,25 mm Dicke immerhin noch 88% ab-
sorbieren.

In Anbetracht der verglichen mit Yb:YVO geringfiigig hoheren Absorptionswirkungsquer-
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schnitte und der groeren Scheibendicke konnen die beobachteten sehr hohen Pumpleistungs-
schwellen fiir den Laserbetrieb nicht auf einen geringeren Anteil der absorbierten Pumpleistung
zuriickzufiihren sein. Beim Vergleich der in Abb. 6.15 dargestellten Leistungskurven féllt wei-
terhin auf, dass diejenigen von Yb:LuVO nicht das fiir Yb3*-dotierte Materialien charakteri-
stische flache “Auslaufen” der Leistungskurve in Richtung der Schwelle aufweisen. Hierdurch
motiviert wurden genauere Untersuchungen des Verhaltens an der Schwelle durchgefiihrt.

Bistabilitit an der Schwelle

In diesen Untersuchungen konnte ein sehr deutliches bistabiles Verhalten der Laseremission
beobachtet werden: Bei Verwendung beispielsweise eines Auskoppelgrades von 0,4% konnte
im gut justierten Zustand die Pumpleistung bis auf 11,8 W erhoht werden, ohne dass die Laser-
oszillation einsetzte. Bei einer Pumpleistung von 11,9 W setzte die Laseroszillation ein und es
stellte sich umgehend eine stabile Ausgangsleistung von 0,78 W ein. Bei weiterer Erhohung der
Pumpleistung folgte die Laserleistung der in in Abb. 6.15 dargestellten Leistungskurve. Beim
Verringern der Pumpleistung ergab sich bis zu einer Pumpleistung von 11,9 W der identische
Verlauf. Beim Absenken der Pumpleistung unter diesen Wert folgte die Leistungskurve jedoch
weiterhin dem linearen Verlauf und die Laserausgangsleistung konnte kontinuierlich bis auf
null heruntergefahren werden. Die so entstehenden Hystereseschleifen fiir verschiedene Aus-
koppelgrade sind in Abb. 6.16 auf der rechten Seite dargestellt. Es ist deutlich zu erkennen,
dass dieser Effekt mit zunehmendem Auskoppelgrad geringer wird und bei einem Auskoppel-
grad von 1,6% nicht mehr zu beobachten ist. Im Gegensatz zu Yb:LuVO konnte dieser Effekt
mit Yb:YVO-Scheiben nicht beobachtet werden.

J. Liu et al. konnten diesen Effekt etwa gleichzeitig mit den im Rahmen dieser Arbeit getiitig-
ten Beobachtungen ebenfalls mit Yb3*-dotiertem LuVO und GdVO im konventionellen longi-
tudinal gepumpten Resonator, aber nicht mit anderen untersuchten Yb>*-dotierten Materialien
beobachten [Liu0O6a]. Erkléren ldsst sich dieser Effekt folgendermalen: Durch die aufgrund der
hohen Reabsorptionsrate sehr hohe zum Erreichen der Laseroszillation notwendige Inversion
und die damit verbundene sehr hohe Schwellpumpleistung von Yb:LuVO kommt es schon vor
dem Erreichen der Laserschwelle zu einem signifikanten Anstieg der Temperatur innerhalb des
Kristalles. Dies fiihrt aufgrund der geringen Stark-Aufspaltung der Vanadate zu einer deutlichen
Erhohung der thermischen Besetzung des Laserzielniveaus und damit zu vermehrter Reabsorp-
tion, womit sich die notwendige Inversion weiter erhoht. Solange die Laseroszillation nicht ein-
setzt, ist die Lebensdauer der angeregten Zustidnden so lang, dass tiber Migration ein gewisser
Anteil der Energie in nichtstrahlenden Zerfallsprozessen als Wirme an den Kristall abgegeben
wird. Beim Einsetzen der Laseroszillation wird die Verweildauer in den angeregten Zustinden
durch die stimulierte Emission drastisch verringert. Damit steigt der Anteil der iiber strahlende
Zerfille aus dem Kristall abtransportierten Energie deutlich an. Dies hat eine reduzierte Wir-
meproduktion im Kristall zur Folge. Solange die Laseroszillation nun aufrechterhalten bleibt,
tiberwiegen die strahlenden Zerfille und der Kristall hat damit unterhalb der beim Erhohen
der Pumpleistung beobachteten Schwelle eine niedrigere Temperatur als ohne Laseroszillation.
Wird nun der Auskoppelgrad erhoht, so steigt in jedem Laserkristall die zum Erreichen der
Laseroszillation notwendige Inversion. Durch die hiermit verbundene grofere Dichte angereg-
ter Ionen steigt auch der Anteil der nichtstrahlenden Zerfille, was bei groBen Auskoppelgraden
zu einer Verminderung der Effizienz des Laserbetriebs fiihrt. In Yb:LuVO verringert sich nun
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offensichtlich das Ausmal der Hysterese mit zunehmendem Auskoppelgrad, weil sich das Ver-
hiltnis von strahlender zu nichtstrahlender Relaxation aus dem genannten Grund im Laserbe-
trieb weniger stark von dem ohne Laserbetrieb unterscheidet. Die reale Situation diirfte jedoch
wesentlich komplizierter sein, da eine Erhohung der thermischen Besetzung eines Laserzielni-
veaus auch das Ausweichen auf ein anderes und damit eine Anderung der Laserwellenlinge
und/oder -Polarisation zur Folge haben kann.

Liu et al. konnten durch Experimente mit einer modulierten Anregungsquelle, in denen sich
das AusmaB der Hysterese betréchtlich verringerte, nachweisen, dass mit groler Wahrschein-
lichkeit thermische Effekte die Hauptursache fiir diese Beobachtung sind. Eine verbleibende
Hysterese wurde zuriickgefiihrt auf eine inhomogene Verteilung der Pumpleistung im Laser-
kristall, welche im hinteren Teil des Kristalles zu dem Effekt eines séttigbaren Absorbers fiihrt.
Diese Experimente konnten aufgrund der geschlossenen Pumpgeometrie im Scheibenlaser nicht
nachvollzogen werden. Im Zwei-Pass-Aufbau hingegen war die zur Verfiigung stehende Pump-
leistung bei 985 nm nicht ausreichend um die Laserschwelle zu erreichen. Aufgrund der sehr
homogenen Verteilung der Pumpleistung im Scheibenlaserkristall wire zu erwarten, dass der
Effekt vollig verschwindet.

Der hier erklirte Effekt konnte auch teilweise dafiir verantwortlich sein, dass nur mit einem
von insgesamt 12 fiir Scheibenlaserexperimente priaparierten Yb:LuVO-Kristallen effizienter
Laserbetrieb realisiert werden konnte. Wie bereits im Abschnitt 5.1 beschrieben, wies der Stab
aus dem die Yb:LuVO-Scheibenlaserkristalle prapariert wurden, einen deutlichen Gradienten
der Gelbfiarbung entlang der Lingsachse auf. Stellt diese Gelbfiarbung nun einen Hinweis auf
die Kristallqualitit dar, so ist es moglich, dass schon eine geringe Veridnderung der Anzahl der
Zentren, an denen nichtstrahlende Zerfille erfolgen konnen, zu einem deutlichen Ansteigen
des oben beschriebenen Bistabilititseffektes fithrt und damit die Schwelle fiir den Laserbetrieb
deutlich steigt.

6.4 Abschatzung der resonatorinternen Verluste

Anhand der im letzten Abschnitt gewonnenen Daten fiir die Schwellpumpleistungen in Ab-
hingigkeit vom Auskoppelgrad wurde versucht, die Resonatorverluste nach der Methode von
Findlay und Clay [Fin66] zu bestimmen. Diese Methode nutzt den sich aus den Ratengleichun-
gen ergebenden und auch fiir Quasi-3-Niveau-Systeme giiltigen linearen Zusammenhang zwi-
schen der Schwellpumpleistung und den Resonatorverlusten. Bei einer graphischen Auftragung
dieser Daten liefert der Theorie zufolge der Ordinatenschnittpunkt der linearen Extrapolation
die Resonatorumlaufverluste. Bei Vernachldssigung des mit zunehmenden Auskoppelgrad an-
steigenden Ausbleichfaktors stellt die Absorptionseffizienz in dieser Methode lediglich einen
Faktor dar, der die Steigung der Geraden, nicht aber den Ordinatenschnittpunkt beeinflusst. Da
diese einfache Abschitzung die bei hoheren Auskoppelraten und damit verbundenen héheren
Inversionsraten vermehrt auftretenden Energietransferprozesse nicht beriicksichtigt, ist die Giil-
tigkeit auf geringe Auskoppelgrade beschrinkt.

Tatsdchlich ergibt sich beispielsweise fiir die vier in Abb. 6.7 mit je einer Leistungskurve
vertretenen Yb:LSB-Kristalle fiir Auskoppelraten zwischen 0,4% und 1,6% ein linearer Zusam-
menhang, der in Abb. 6.17 links dargestellt ist. Bei der Auftragung der resultierenden Kristall-
verluste gegen die Dicke im rechten Teil der Abbildung ergibt sich wie erwartet ein leichter
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Abbildung 6.17: Links: Auftragung der logarithmischen Auskoppelverluste gegen die gemessene Schwellpump-
leistung und lineare Extrapolation fiir verschieden dotierte und orientierte Yb:LSB-Scheibenlaserkristalle. Rechts:
Vergleich der mit der Findlay-Clay-Methode ermittelten Resonatorumlaufverluste mit dem iiber den differentiellen
Wirkungsgrad bei Verwendung eines Auskoppelspiegels mit 0,4% Transmission ermittelten oberen Grenzwert fiir
die Verluste. Die Buchstaben A-D markieren in der linken und rechten Abbildung dieselben Kristalle.

Anstieg der Resonatorverluste mit zunehmender Kristalldicke. Der Ordinatenschnittpunkt ei-
ner moglichen Extrapolation auf Null konnte nach dieser Interpretation als Wert der nicht kri-
stalldickenabhéingigen Verluste, die vor allem durch Streuung am Auskoppelspiegel und den
Beschichtungen entstehen, interpretiert werden. Die resultierenden Werte fiir die resonatorin-
ternen Verluste erscheinen jedoch unrealistisch hoch.

Daher wurde iiber eine einfache Abschétzung ein oberer Grenzwert fiir die resonatorinternen
Verluste vorgenommen: Betrachtet man fiir die resonatorinterne Leistung nur zwei Verlustkané-
le — ndmlich die gezielte Auskopplung T, ; und die unerwiinschten resonatorinternen Verluste
Lgess — so verhalten sich die Wirkungsgrade der iiber diese beiden Verlustkanile abgefiihrten
Leistung umgekehrt proportional zum Verhiltnis der Verlusten zum Auskoppelgrad (vgl. z. B.
[Sve93]):

Lgest _ Mot

) 6.3
L, Mo 63)

worin Ty und 1z die Wirkungsgrade der Leistungsabfiihrung iiber den Auskoppelspiegel bzw.
die Kristallverluste darstellen. Der maximal erzielbare differentielle Wirkungsgrad eines Laser-
systems wird neben vielen nicht trivial zu bestimmenden Faktoren vor allem vom Stokes-Wir-
kungsgrad ns; = v;/Vv,, begrenzt. Im Falle der Yb:LSB-Scheibenlaserkristalle mit einer Pump-
wellenlidnge von etwa 973 nm und einer Emissionswellenlidnge von mindestens 1020 nm fiir die
hier betrachteten Auskoppelgrade betrigt dieser etwa 95%. Selbst unter Vernachlidssigung aller
anderen die Leistung einschrinkenden Faktoren — insbesondere der Absorptionseffizienz — ist
hiernach offensichtlich, dass beispielsweise fiir den bei einem Auskoppelgrad von 0,4% mit
iber 50% differentiellem Wirkungsgrad betriebenen 25 at.% Yb:LSB-Kristall in a-cut Orien-
tierung die Resonatorverluste geringer sein miissen als der Auskoppelgrad. Die sich nach die-
ser konservativen Abschitzung ergebenden oberen Grenzwerte fiir die Resonatorverluste sind
zum Vergleich ebenfalls in Abb. 6.17 rechts eingetragen. Die hier nicht dargestellten Werte fiir
andere Kristalle lagen ebenfalls durchweg unter den mit der Findlay-Clay-Methode bestimm-
ten Verlusten. Der Grund hierfiir diirfte hauptsichlich in der Tatsache zu finden sein, dass die
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gemessenen Schwellen nicht mit den tatsdchlichen “mittleren” Schwellwerten der gesamten,
relativ groBen Modenfliche im Scheibenlaser iibereinstimmen, sondern die Laseroszillation in
gewissen Bereichen durch Inhomogenitéiten des Pumpspots oder der Dotierungskonzentration
schon wesentlich friiher einsetzt. Aber auch unter Verwendung der Abszissenschnittpunkte der
Fit-Geraden fiir die differentiellen Wirkungsgrade als Schwellpumpleistung sanken die nach
Findlay und Clay bestimmten Verluste nur knapp unter die mittels der oben genannten Abschit-
zung ermittelten oberen Grenzwerte. Die mit der Findlay-Clay-Methode ermittelten Schwellen
wiirden weiter sinken, wenn die tatsdchlich an der Schwelle absorbierte Leistung verwendet
wiirde, da diese aufgrund des Ausbleichens bei hohen Auskoppelgraden prozentual geringer
ist als bei geringen Auskoppelgraden, was zu einer geringeren Steigung der Fit-Geraden und
damit einem niedrigeren Wert des Ordinatenabschittes fithren wiirde. Aufgrund der Ungenau-
igkeiten in der Bestimmung der absorbierten Leistung und des relativ hohen Aufwandes dieser
Vorgehensweise erscheint die Findlay-Clay-Methode auch in Anbetracht des im Vergleich zum
Resultat sehr groBen Fehlers beim linearen Fit durch nur vier Messpunkte fiir die Bestimmung
der resonatorinternen Verluste im Yb3*-dotierten Scheibenlasermedium als nicht geeignet.

Die Abschitzung der Verluste iiber die Effizienz beim geringsten verwendeten Auskop-
pelgrad bei Beriicksichtigung der berechneten Absorptionseffizienz fiihrt insgesamt zu dem
Schluss, dass fiir die Verluste der zur Verfiigung stehenden Kristalle — mit Ausnahme von
Yb:YVO - der fiir Scheibenlaserkristalle typischerweise angegebene Wert von 0,1% durch-
aus realistisch erscheint. Fiir Yb:YVO werden diese Verluste um einen Faktor 2 bis 3 hoher
eingeschitzt.

6.5 Spektrale Durchstimmbarkeit im Scheibenlaseraufbau

Unter Verwendung eines doppelbrechenden Filters unter Brewster-Winkel als wellenldngense-
lektierendem Element (vgl. Abschnitt 2.3.5) wurden mit allen untersuchten Lasermaterialien
Experimente zur spektralen Durchstimmbarkeit der Laseremission im Scheibenlaser durchge-
fiihrt. Der Scheibenlaseraufbau erscheint dabei im Vergleich zu einem longitudinal gepump-
ten Laseraufbau besonders geeignet fiir den sehr kurzwelligen Betrieb bei hohem Stokes-Wir-
kungsgrad. Im longitudinal gepumpten Laseraufbau verfolgt das Pumplicht iiblicherweise den
gleichen Strahlengang wie die Resonatormode. Daher muss zumindest ein Resonatorspiegel
hochtransmittierend fiir die Pump- aber hochreflektierend fiir die Laserwellenlinge sein. Liegen
diese Wellenldngen sehr nahe beieinander, stellt dies hohe Anforderungen an die verwendeten
Resonatorspiegel. Im Scheibenlaser hingegen sind die Strahlenginge von Pump- und Laser-
strahlung vollig voneinander entkoppelt, so dass mit den ohnehin vorhandenen breitbandigen
Beschichtungen von Auskoppelspiegel und Kristallriickseite fiir den Bereich moglicher Laser-
wellenldngen die notigen Voraussetzungen fiir breitbandig durchstimmbaren Laserbetrieb ge-
geben sind.

Um fiir den in einer Vorrichtung zum Drehen gehalterten doppelbrechenden Filter unter
Brewster-Winkel im Resonator platzieren zu konnen, musste der fiir die Leistungsskalierungs-
Experimente verwendete Auskoppelspiegel von 100 mm Kriimmungsradius durch einen Aus-
koppelspiegel mit 300 mm Kriimmungsradius ausgetauscht und die Resonatorldnge auf etwa
200 mm erhoht werden. Der Leistungsabfall im Vergleich zum kiirzeren Resonator erwies sich
als gering. Eine schematische Darstellung des fiir alle Experimente zur Untersuchung der spek-
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Kristall auf Doppelbrechender Auskoppelspiegel
wassergekuhlter Filter unter r=300mm, T <2%
Warmesenke Brewster-Winkel

ca. 200 mm

Abbildung 6.18: Vereinfachte schematische Darstellung des Aufbaus zur Untersuchung der spektralen Durch-
stimmbarkeit der Laseremission. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit wurde das um den Kristall angeordnete Pump-
modul in dieser Abbildung nicht dargestellt.

tralen Durchstimmbarkeit verwendeten Resonators ist in Abb. 6.18 gegeben. Besonders bei
Verwendung von Auskoppelspiegeln mit einer geringen Transmission fiir die Laserwellenlidnge
wurde stets ein Teil der Laserleistung iiber die Reflexion am doppelbrechenden Filter ausge-
koppelt. Anhand des Verhiltnisses der durch den Auskoppelspiegel emittierten Leistung zu der
am Filter reflektierten konnte die zusitzliche Auskopplung je nach Justage auf etwa 0,1% bis
0,2% abgeschitzt werden.

Yb:LSB

Zunichst wurden Durchstimmexperimente mit Yb:LSB als aktivem Material durchgefiihrt. Da
sich in den Skalierungsexperimenten gezeigt hatte, dass die Yb:LSB Scheiben eine Unterbre-
chung des Resonators auch bei hohen Pumpleistungen ohne Schaden tiberstehen, wurden diese
bei einer Pumpleistung von 50 W aus der 140 W-Diode durchgefiihrt. Die Resultate dieser Ex-
perimente sind in Abb. 6.19 dargestellt. Fiir alle untersuchten Yb:LSB-Scheiben konnte ein
kontinuierlicher spektraler Durchstimmbereich von iiber 100 nm mit maximalen Ausgangslei-
stungen von iiber 10 W realisiert werden. In dieser Konfiguration konnte der Lasertétigkeit iiber
den breitesten spektrale Durchstimmbereich mit einer 10 at.% Yb:LSB-Scheibe von 0,6 mm
Dicke in a-cut Orientierung erzielt werden (vgl. Abb. 6.19 mitte). Unter Verwendung eines
breitbandigen Auskoppelspiegels mit nahezu konstanter Transmission von 0,4% fiir alle erziel-
ten Laserwellenldngen konnte Laserbetrieb zwischen 988,3 nm und 1104,8 nm iiber einen Wel-
lenldangenbereich von insgesamt 116,5 nm realisiert werden. Die Ausgangsleistung betrug dabei
tiber einen Wellenldngenbereich von 80 nm mehr als die Hélfte der maximalen Ausgangsleis-
tung von 12 W bei 1038 nm. Mit einem Auskoppelgrad von 0,8% konnte die Ausgangsleistung
iber einen weiten Wellenldngenbereich erhoht werden und erreichte ein Maximum von 15,9 W.
Jedoch verringerte sich der spektrale Durchstimmbereich besonders im langwelligen Bereich
um etwa 10 nm. Ein Auskoppelspiegel von T = 1,2% brachte keine Verbesserung und fiihrte zu
niedrigeren Ausgangsleistungen und einem geringeren spektralen Durchstimmbereich, jedoch
wurde in diesem Falle quasi die gesamte Ausgangsleistung durch den Auskoppelspiegel emit-
tiert. Nahezu identische Resultate konnten mit einer 0,3 mm dicken 25 at.%-dotierten Scheibe
in derselben Orientierung erzielt werden. Mit beiden Scheiben konnte unter Verwendung eines
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Abbildung 6.19: Resultate der Durchstimmexperimente fiir unterschiedliche Kristallorientierungen und Dotierun-
gen von Yb:LSB mit einem | mm dicken doppelbrechenden Quarzfilter bei einer Pumpleistung von 50 W aus der
140 W Pumpdiode fiir verschiedene Auskoppelgrade.

hochreflektierenden Auskoppelspiegels mit weniger als 0,1% Transmission fiir die Laserwel-
lenldnge auch Laserbetrieb mit geringer Ausgangsleistung bei Wellenldngen bis zu 1120 nm
realisiert werden, allerdings war dieser nicht stabil und kontinuierlich durchstimmbar. Es ist
allerdings anzumerken, dass sowohl die in Abb. 6.5 dargestellten Reflexions- bzw. Transmis-
sionseigenschaften der Scheibenbeschichtungen als auch die Transmissionseigenschaften der
meisten verwendeten Spiegel sich im spektralen Bereich ab ca. 1100 nm deutlich verschlechter-
ten. Somit kann nicht ausgeschlossen werden, dass Yb:LSB vor allem in Richtung des langwel-
ligeren spektralen Bereiches noch ein groeres Durchstimmpotential aufweist. Auch mit einem
c-cut orientierten Yb:LSB Kiristall von 25 at.% Dotierung und 0,2 mm Dicke konnte vergli-
chen mit anderen breitbandig spektral durchstimmbaren Lasersystemen wie Ti:Al,O3 [Alb86]
oder Cr-dotierten Systemen [Sor05] noch sehr effizienter durchstimmbarer Laserbetrieb erzielt
werden, zumal auch diese Experimente mit der weniger geeigneten 140 W-Pumpdiode durch-
gefiihrt wurden. Auffillig ist bei den mit Kristallen dieser Orientierung erzielten spektralen
Durchstimmkurven deren ungewohnlich geringe Strukturierung. Wie anhand der Verstirkungs-
wirkungsquerschnitte in Abb. 5.21 und der Laserwellenldnge im freilaufenden Betrieb schon zu
vermuten war, liegt die Wellenldnge der maximalen Ausgangsleistung von etwa 11 W in dieser
Orientierung mit ca. 1017 nm wesentlich kurzwelliger als in a-cut Orientierung. Hieraus resul-
tiert selbst mit dem Auskoppelspiegel von 1,2% Transmission fiir die Laserwellenldnge eine
geringfiigig weitere Durchstimmbarkeit in den kurzwelligen Bereich bis hinunter zu Wellen-
langen von 984 nm. In dieser Orientierung wies die maximale Ausgangsleistung eine weniger
starke Abhingigkeit vom verwendeten Auskoppelspiegel auf, die spektrale Durchstimmbarkeit
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Abbildung 6.20: Links: Durch Verkippen eines dielektrisch beschichteten Glasplittchens mit einfallswinkelab-
héngiger Transmissionscharakteristik erzielte Resultate der Durchstimmexperimente mit Yb:LSB bei 31 W Pump-
leistung aus der 50 W Pumpdiode. Rechts: Polarisation der emittierten Strahlung in Abhingigkeit von der Laser-
wellenlinge.

in den langwelligen Wellenlidngenbereich verringerte sich jedoch von 1097 nm bei Verwendung
eines hochreflektierenden Auskoppelspiegels auf 1060 nm beim Einsatz eines Auskoppelgrades
von 1,2%.

Wie ebenfalls schon anhand der Spektren der Verstirkungswirkungsquerschnitte in Abb. 5.21
erwartet werden konnte, weist der durchstimmbare Laserbetrieb in o-Polarisation des c-cut
orientierten Kristalles ab einer Wellenldnge von etwa 1020 nm die hohere Effizienz auf als
der a-cut Kristall. Um die Vermutung des Wechsels der Polarisation zu tiberpriifen, wurden
weitere Durchstimmexperimente mit einem dielektrisch beschichteten Glasplittchen durchge-
fiihrt, welches in Abhéngigkeit vom Einfallswinkel eine unterschiedliche Wellenldnge maxi-
maler Transmission aufweist. Das spektrale Durchstimmen erfolgte durch einfaches Verkippen
des Plittchens im Resonator. Aufgrund der relativ hohen Reflexion des Plittchens von je nach
Wellenlidnge etwa 1% wurde fiir diese Experimente ein hochreflektierender Auskoppelspiegel
verwendet, so dass nahezu die gesamte Auskopplung iiber das beschichtete Glasplittchen er-
folgte. Diese Art des spektralen Durchstimmens erlaubt ein Anschwingen der Laseroszillation
auf beiden Polarisationen. In Abb. 6.20 sind auf der linken Seite die Ergebnisse der Durchstim-
mexperimente mit diesem Element dargestellt. Der spektrale Durchstimmbereich im langwelli-
gen Bereich war hierbei begrenzt durch die Wellenlinge minimaler Reflexion bei senkrechtem
Einfall auf das Plittchen von etwa 1048 nm. In Abb. 6.20 auf der rechten Seite ist der Verlauf
der Polarisation der Laseremission im Wellenlidngenbereich zwischen 1018 nm und 1023 nm
dargestellt. Es ist zu erkennen, dass in diesem Bereich tatsdchlich ein Wechsel der Polarisation
stattfindet. Unter Verwendung eines nicht polarisationsselektierenden Elementes ist es also prin-
zipiell moglich, die Verstiarkungsbandbreiten beider Polarisationen zu kombinieren und damit
den Durchstimmbereich dieses Materials und insbesondere den ohnehin schon ungewohnlich
breiten spektralen Bereich hoher Ausgangsleistungen noch zu erweitern.
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Abbildung 6.21: Resultate der Durchstimmexperimente mit einer 15 at.% Yb:YCOB-Scheibe von 0,3 mm Dicke
in Z-cut Orientierung unter Verwendung eines 1 mm dicken doppelbrechenden Quarzfilters bei einer Pumpleistung
von 30 W aus der 50 W Pumpdiode fiir verschiedene Auskoppelgrade.

Yb:YCOB

Die Durchstimmexperimente mit den Yb:YCOB-Scheibenlaserkristallen wurden mit der 50 W-
Diode durchgefiihrt. Um eine Zerstorung der Kristalle zu vermeiden und um die Emissionswel-
lenldnge der Diode iiber den fiir die Durchstimmexperimente notwendigen lingeren Zeitraum
konstant halten zu konnen, wurden diese Experimente bei einer Pumpleistung von nur 30 W
durchgefiihrt. In Abb. 6.21 sind die Ergebnisse dieser Experimente mit einer Z-cut orientierten
15 at.% Yb:YCOB-Scheibe in derselben Wellenldngenskalierung wie bei den Ergebnissen der
Durchstimmexperimente mit Yb:LSB in Abb. 6.19 dargestellt. Der mit diesem Material erzielte
spektrale Durchstimmbereich betrdagt 95 nm zwischen 997 nm und 1092 nm und ist damit deut-
lich geringer, als es anhand der Spektren der Verstirkungswirkungsquerschnitte in Abb. 5.22 zu
erwarten gewesen wire. Obwohl der spektrale Durchstimmbereich bei Verwendung von Aus-
koppelspiegeln mit 0,4% oder 0,8% Transmission fiir die Laserwellenldnge nahezu unverin-
dert bleibt, konnte bereits mit einem Auskoppelgrad von 1,2% im Bereich zwischen 1070 nm
und 1080 nm keine Lasertétigkeit mehr realisiert werden. Die maximale Ausgangsleistung von
7,4 W in diesen Experimenten wurde bei einer Wellenlidnge von ca. 1035 nm erzielt. Auch diese
Ausgangsleistung ist trotz der geringen Auskoppelverluste am doppelbrechenden Filter deutlich
niedriger, als in den Experimenten ohne Durchstimmelement im Resonator bei vergleichbarer
Pumpleistung. Beide Effekte konnen auf wéahrend vorheriger Experimente aufgetretene Defekte
am Durchstimmelement zuriickgefiihrt werden, die zu Streuverlusten fithren: Durch die notwen-
dige Justage am Durchstimmelement kam es bei hohen Leistungen héufig zu einer Unterbre-
chung des Resonators mit der Folge hoher Spitzenleistungen bei den Relaxationsoszillationen
im Zuge des Wiedereinsetzens der Laseroszillation. In ersten mit X-cut orientierten Yb:YCOB-
Kfristallen durchgefiihrten Experimenten konnte daher nur ein Durchstimmbereich zwischen ca.
1000 nm und 1065 nm realisiert werden. Es kann jedoch davon ausgegangen werden, dass der
spektrale Durchstimmbereich und insbesondere die Effizienz unter Verwendung eines unbe-
schiadigten Durchstimmelementes noch gesteigert werden konnen.

Yb:YVO und Yb:LuVO

Aufgrund der bereits beobachteten Beschéddigung einiger Kristalle bei Pumpleistungen um 25 W
und sogar schon darunter wurden die Experimente zur spektralen Durchstimmbarkeit der Yb>*-
dotierten Vanadate im Scheibenlaser bei einer Pumpleistung von nur etwa 24,6 W durchge-
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Abbildung 6.22: Links: Resultate der Durchstimmexperimente fiir 1,6 at.% Yb:YVO und 1,5 at.% Yb:LuVO mit
einem | mm dicken doppelbrechenden Quarzfilter bei einer Pumpleistung von 24,6 W aus der 50 W Pumpdiode
und 0,4% Auskopplung. Rechts: Spektrum der Pump- und Laserwellenldnge bei der kiirzesten in Yb:YVO beob-
achteten Wellenlidnge.

fiihrt. Die resultierenden Durchstimmkurven mit einem zu diesem Zeitpunkt noch unbeschi-
digten Durchstimmelement sind in Abb. 6.22 links dargestellt. Wihrend mit einer Yb:YVO-
Scheibe von 0,25 mm Dicke unter Verwendung eines 0,4% transmittierenden Auskoppelspie-
gels ein Durchstimmbereich von 996 nm bis 1034 nm realisiert werden konnte, gelang es, den
Yb:LuVO-Kristall von 0,35 mm Dicke zwischen 1006 nm und 1042 nm spektral durchzustim-
men. Obwohl anhand des Vergleiches der Verstiarkungswirkungsquerschnitte beider Materialien
ablesbar ist, dass fiir Yb:LuVO das Maximum der Verstirkung geringfiigig langwelliger liegt als
im Falle von Yb:YVO, ist der deutlich kurzwelliger liegende Durchstimmbereich von Yb:YVO
ein weiterer Hinweis auf erhohte Verluste in diesem Material. Die geringen Ausgangsleistungen
wihrend dieser Experimente sind auf die im Vergleich zu den hohen Schwellpumpleistungen
beider Materialien niedrigen eingestrahlten Pumpleistungen zuriickzufithren. Auf der rechten
Seite von Abb. 6.22 ist ein Spektrum der Pump- und Laserwellenldnge bei der kiirzesten be-
obachteten Wellenldnge von Yb:YVO dargestellt. Bei einer Pumpwellenldnge von 985,2 nm
konnte eine Laserwellenldnge von 995,9 nm realisiert werden, der geringe Quantendefekt von
nur 1,07% gehort zu den niedrigsten jemals mit Yb3*-dotierten Materialien realisierten. Bei
der Bewertung dieses Ergebnisses ist jedoch anzumerken, dass die Ausgangsleistung in diesem
Falle nur wenige 10 mW bei nahezu 25 W Pumpleistung betrug, es kann also nicht davon aus-
gegangen werden, dass der geringe Quantendefekt den Wirmeintrag im Kristall verminderte.

6.6 Modengekoppelte Laserexperimente im longitudinal
gepumpten Resonator

In Kooperation mit der Gruppe von V. Petrov am Max-Born-Institut in Berlin wurden mit ei-
nem eigens fiir diese Zwecke angefertigten Yb:LSB-Volumenkristall von 15 at.% Dotierung und
3 mm Linge Experimente zur Erzeugung von modengekoppelten Pulsen unter Verwendung ei-
nes séttigbaren Halbleiterspiegels (SESAM) [Kel03] durchgefiihrt.

Der fiir die Erzeugung moglichst kurzer Pulse gewihlte Resonatoraufbau fiir diese Expe-
rimente ist in Abb. 6.23 links dargestellt. Da der Laserkristall nicht mit einer Beschichtung
zur Vermeidung von Reflexion des Pump- und Laserlichtes versehen worden war und daher
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Abbildung 6.23: Links: Schematische Darstellung des Resonatoraufbaus fiir die modengekoppelten Laserexperi-
mente mit Yb:LSB. Rechts: Autokorrelationskurve und Spektrum der nach externer Pulskompression kiirzesten in
diesem Aufbau unter Ti:Al, Oz-Pumpen erzielten Pulse mit Yb:LSB.

unter dem Brewster-Winkel in den Resonator eingebracht werden musste, wurde er aufgrund
der groBeren Bandbreite fiir Laseremission in t-Polarisation im Resonator orientiert. Hierdurch
wurde die Absorption des polarisierten Pumplichtes auf etwa 50% begrenzt. Das passive Mo-
denkoppeln wurde durch Verwendung eines sittigbaren Halbleiterspiegels (SESAM) mit sét-
tigbaren Verlusten von 0,5% und vernachlédssigbaren nicht séttigbaren Verlusten sowie einer
Sittigungsfluenz von 20 pJ/cm? als Resonatorendspiegel erzielt. Zur Dispersionskompensation
und Wellenlidngenselektion wurden zusitzlich zwei SF10-Prismen im Resonator platziert.

Unter Ti:Al,O3-Pumpen konnten mit diesem Aufbau Pulse von 72fs Linge und 79 mW
mittlerer Leistung bei einer absorbierten Pumpleistung von 510 mW und einer zentralen Emissi-
onswellenlidnge von 1053 nm realisiert werden. Durch externe Pulskompression der nicht band-
breitenbegrenzten Pulse von 22 nm spektraler Breite (FWHM) mit einem zweiten Prismenpaar
konnten diese unter geringer Leistungseinbuf3e auf 58 fs komprimiert werden. Eine Autokorrela-
tionskurve dieser Pulse ist in Abb. 6.23 rechts dargestellt. Diese Pulse gehoren zu den kiirzesten
jemals mit Yb3T-dotierten Materialien erzielten.

Unter Verwendung einer Laserdiode mit ebenfalls linear polarisierter Emission wurden die
kiirzesten Pulse bei einer Pumpleistung von 2 W erzielt. Vor der externen Pulskompression be-
trug die Pulsldnge 82 fs bei einer mittleren Leistung von 47 mW, nach der externen Kompressi-
on 67 fs bei 39 mW Ausgangsleistung. Die Pulsrepetitionsrate betrug in beiden Fillen 90 MHz.
Die geringeren Ausgangsleistungen unter Diodenpumpen werden auf die geringere Absorption
der etwa 4 nm breiten Diodenemission in der schmaleren mt-polarisierten Absorptionsbande zu-
riickgefiihrt. Hier besteht unter Verwendung hochtransmittierend beschichteter Kristalle, die in
o-Polarisation gepumpt werden konnten, Optimierungspotential.

Durch Verdrehen der im Resonator platzierten Prismen konnte die zentrale Wellenldnge der
Pulse in einem weiten spektralen Bereich zwischen 1028 nm und 1057 nm variiert werden, wo-
bei die Pulsldnge im gesamten Bereich unter 200 fs lag und im kurzwelligen Spektralbereich
moglicherweise durch die Transmissionseigenschaften des zum Einkoppeln der Pumpe ver-
wendeten Spiegels begrenzt war. Weitere Details zu diesen von S. Rivier durchgefiihrten Expe-
rimenten finden sich in [RivO7b].
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Abbildung 6.24: Darstellung der Abhingigkeit der Ausgangsleistung von der Pumpwellenldnge fiir Yb:LSB,
Yb:YCOB, Yb:LuVO und Yb:YVO. Der Verlauf dieser Kurven hingt vom Gesamtanteil absorbierter Leistung
und der tatsidchlichen Pumpleistung ab, daher geben diese Kurven nur die generelle Tendenz wieder. Das Abszis-
senintervall spiegelt die komplette Emissionsbandbreite der 50 W-Diode wieder.

6.7 Fazit der Laserexperimente

Mit allen untersuchten Materialien konnten durch die Verwendung der Scheibenlaser-Anord-
nung die Ausgangsleistungen in Bereiche skaliert werden, die bisher mit diesen Materialien
nicht erreicht worden waren. Dies zeigt, dass dieses Konzept geeignet ist die Ausgangsleistung
von Lasermaterialien mit ausreichender Absorptionsfihigkeit in auf andere Weise nur schwer
erreichbare Leistungsbereiche zu skalieren. Auch die Ergebnisse der spektralen Durchstimmex-
perimente in Verbindung mit den realisierten hohen Ausgangsleistungen sind bisher mit Yb>*-
dotierten Materialien in keinem anderen Experiment tibertroffen worden.

Die beste Effizienz im Laserbetrieb wurde dabei unter Verwendung von Yb:YCOB-Scheiben
in X-cut Orientierung erzielt. Der erreichte differentielle Wirkungsgrad von maximal 67% ist
vergleichbar mit den mit Yb: YAG erreichbaren Wirkungsgraden von knapp iiber 70% und kann
moglicherweise unter Verwendung von hoher dotierten Kristallen noch verbessert werden. Fiir
die weitere Leistungsskalierung dieses Materials in naher Zukunft konnte sich allerdings die von
allen untersuchten Materialien geringste spektrale Akzeptanz der Nullphononenlinie als proble-
matisch erweisen, wie durch den Vergleich einzelner Beispiele fiir jedes Material in Abb. 6.24
verdeutlicht wird. Der spektrale Durchstimmbereich dieses Materials ist deutlich groBer als im
Falle von Yb:YAG. Allerdings konnte der anhand der spektroskopischen Daten als sehr grof3
eingeschitzte Durchstimmbereich im Scheibenlaser-Aufbau bisher nicht vollstindig erschlos-
sen werden.

Auch die mit den untersuchten Yb:LSB-Scheiben erreichten differentiellen Wirkungsgra-
de von maximal 55% miissen vor dem Hintergrund der fiir die Bestimmung der notwendigen
Scheibendicken als zu niedrig eingeschitzten Absorptionswirkungsquerschnitte als vielverspre-
chend betrachtet werden. Der Verlauf der Wirkungsgrade mit der Dicke der Scheiben spricht
dafiir, dass diese unter Verwendung dickerer Kristalle mit der hochsten méglichen Dotierung
von 25 at.% noch zu optimieren sind. In den Experimenten mit der 140 W-Pumpdiode konnte
das grof3e Potential zur weiteren Leistungsskalierung mit diesem Material demonstriert werden.
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In den spektralen Durchstimmexperimenten wurde Lasertétigkeit nahezu im gesamten anhand
der spektroskopischen Untersuchungen erwarteten spektralen Bereich von iiber 110 nm reali-
siert. Die hiermit demonstrierte extrem grofle und unstrukturierte Verstirkungsbandbreite von
Yb:LSB konnte ausgenutzt werden, um in ersten Experimenten zur Modenkopplung mit die-
sem Material Pulsldngen von 58 fs zu erzielen, die zu den kiirzesten jemals mit Yb3+-dotierten
Materialien realisierten gehoren. Anhand dieser Resultate muss Yb:LSB als sehr geeignet fiir
die Erzeugung kurzer Pulse bei hohen Ausgangsleistungen im Scheibenlaser betrachtet werden.
Die mit den Vanadaten erzielten Ergebnisse im Scheibenlaserbetrieb miissen als vorlidufig be-
trachtet werden. Zwar deuten die mit Yb:LuVO-Scheiben erreichten differentiellen Wirkungs-
grade von bis zu 51% ein gewisses Potential dieses Materials an, jedoch konnte dieses Resultat
mit keiner anderen der insgesamt 12 untersuchten Scheiben auch nur annédhernd erreicht wer-
den. Die verglichen mit den anderen untersuchten Materialien hohen Schwellen sowohl unter
Verwendung von Yb:YVO- als auch von Yb:LuVO-Scheiben sowie das durch thermische Ef-
fekte verursachte bistabile Verhalten von Yb:LuVO an der Schwelle deuten darauf hin, dass
diese Materialien nur bedingt fiir die weitere Leistungsskalierung im Scheibenlaser geeignet
sind. Darauf deutet auch der vergleichsweise gro3e Anteil bei relativ geringen Pumpleistungen
beschédigter Kristalle hin. Das volle Potential beider Materialien konnte jedoch in Ermangelung
einer Pumpdiode mit optimaler Emissionswellenldnge sicher noch nicht ausgeschopft werden.
Schon in den Skalierungsexperimenten, aber besonders in den Durchstimmexperimenten, in
denen vom erwarteten spektralen Durchstimmbereich nur der kurzwelligere Teil fiir Lasertéitig-
keit erschlossen werden konnte, deuteten sich erhohte resonatorinterne Verluste an. Dies ist in
beiden Materialien zumindest teilweise auf die deutlich von den gewiinschten Werten abwei-
chenden Reflexionseigenschaften der urspriinglich fiir Yb:YAG optimierten Beschichtungen
zuriickzufithren. Zumindest in Yb:YVO kann jedoch auch davon ausgegangen werden, dass
durch unter dem Mikroskop deutlich erkennbare Einschliisse Verluste verursacht werden.
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7 Resumee

7.1 Zusammenfassung

Gegenstand dieser Arbeit war die Untersuchung der Ytterbium-dotierten Borate LaSc3(BO3)4
und Caz YO(BO3)3 sowie der Vanadate YVOg4 und LuVOy4 auf ihre Eignung als aktives Ma-
terial fiir den Einsatz im Scheibenlaser bei hohen Ausgangsleistungen. Das besondere Inter-
esse galt dabei der spektralen Verstirkungsbandbreite dieser Materialien, welche sie fiir den
Einsatz als breitbandig durchstimmbare Laserquellen und die Erzeugung kurzer Laserpulse im
modengekoppelten Betrieb geeignet erscheinen ldsst. Zunéchst erfolgte eine umfassende spek-
troskopische Charakterisierung der Materialien. Mit den gewonnenen Erkenntnissen und den
aus der Literatur bekannten kristallographischen Eigenschaften konnte eine vorldufige Beurtei-
lung der Eignung dieser Materialien auf ihren Einsatz im Scheibenlaser vorgenommen werden.
Die fiir den Betrieb im Scheibenlaser notwendigen Scheibendicken wurden bestimmt und ent-
sprechende Laserkristalle préapariert. Mit diesen wurden umfangreiche Experimente zur Ska-
lierung der Ausgangsleistung im Dauerstrichbetrieb im Scheibenlaseraufbau durchgefiihrt. In
weiteren Untersuchungen wurde die spektrale Durchstimmbarkeit der Laserwellenlénge fiir die
verschiedenen Materialien untersucht. Im konventionellen longitudinal gepumpten Resonator
wurden zudem mit Yb:LSB erste Experimente zur Erzeugung kurzer Pulse durchgefiihrt.

Im spektroskopischen Teil dieser Arbeit wurde zunichst ein Fokus auf die detaillierte Un-
tersuchung der Lebensdauern der oberen 2Fs /2-Multipletts von Yb3* in den vier genannten
Wirtsmaterialien gelegt. Hierzu wurde die Pinhole-Methode angewandt und verbessert, um die
tatsichliche, nicht durch Reabsorptionseffekte verfalschte Lebensdauer bestimmen zu kénnen.
Fiir Yb:LSB und Yb:Y VO lagen dabei Kristallproben verschiedener Dotierungen vor, so dass
eine Aussage liber die Abhédngigkeit der Lebensdauer von der Dotierungskonzentration getrof-
fen werden konnte. Wihrend in Yb:LSB das schon von J. Johannsen [Joh04] beobachtete und
erklidrte deutliche Anwachsen der ermittelten Lebensdauern mit der Dotierungskonzentration
bestitigt werden konnte, ergab sich in Yb:YVO nur ein leichter Anstieg der Lebensdauer um
ca. 10% bei den hochsten untersuchten Dotierungskonzentrationen von 5 at.%. Da dieser An-
stieg auch bei anderen am Institut fiir Laser-Physik untersuchten Wirtsmaterialien beobachtet
werden konnte, ist es moglich, dass es sich hierbei nicht um eine Materialeigenschaft han-
delt. Vielmehr kann vermutet werden, dass es bei hohen Dotierungskonzentrationen und den
damit verbundenen hohen Reabsorptionsraten zu einer wiederholten Reabsorption der Photo-
nen innerhalb des detektierten Volumens kommt und damit die fiir die Herleitung des linearen
Zusammenhangs zwischen Blenden-Durchmesser und gemessener Fluoreszenzlebensdauer ge-
tiatigten Annahmen nicht mehr exakt giiltig sind. Der Vergleich zu den ohne Blende gemessenen
Lebensdauern belegt jedoch, dass auch in diesen Fillen die Pinhole-Methode noch ein wichtiges
Hilfsmittel zur Unterdriickung lebensdauerverlingernder Reabsorptionseffekte ist. In weiteren
Messungen wurde erstmals die Eignung der Pinhole-Methode fiir die Bestimmung der Lebens-
dauer in Tm3*-dotierten Materialien demonstriert.
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Aufgrund der durch Mikrosondenanalysen belegten Abweichung des Einbaukoeffizienten
von Yb>T in LSB von dem in der Literatur angegebenen Wert von 1 wurden weiterhin die Ab-
sorptionswirkungsquerschnitte von Yb:LSB neu bestimmt. Voneinander abweichende Werte fiir
die Einbaukoeffizienten bei verschiedenen Yb3*-Einwaagen belegen, dass es in LSB-Kristallen
moglicherweise eine Abhingigkeit dieses Wertes von den genauen Ziichtungsbedingungen gibt.
Daher erscheint fiir zukiinftige Experimente mit diesem Material stets eine genaue Analyse der
tatsdchlich in den Kristall eingebauten Dotierungskonzentration unerlisslich.

Aus der in dieser Arbeit erstmals fiir Yb:LuVO getitigten Untersuchung der energetischen
Lage der Stark-Niveaus der Yb>*-Multipletts anhand von bei tiefen Temperaturen aufgenom-
menen Absorptions- und Fluoreszenzspektren ergaben sich Erkenntnisse, die eine Neuinterpre-
tation der Tieftemperaturspektren von Yb:YVO ermoglichten. Hiermit liegen nun fiir alle un-
tersuchten Materialien Daten fiir die Lage der Stark-Niveaus vor, die sich gut in die Barycenter-
Auftragung nach [HauO1] einfiigen.

Anhand dieser Daten konnten unter Verwendung der Reziprozitits-Relation Emissionswir-
kungsquerschnitte fiir alle untersuchten Materialien bestimmt werden. Die mit der Fiichtbauer-
Ladenburg-Gleichung unter Verwendung der experimentell ermittelten Lebensdauer resultie-
renden Wirkungsquerschnitte stehen in guter Ubereinstimmung mit diesen Daten. Dies spricht
dafiir, dass es sich bei den ermittelten spektroskopischen Daten fiir die einzelnen Materialien
jeweils um in einem plausiblen Verhiltnis zueinander stehende Werte handelt.

Mit Kenntnis der spektroskopischen Daten konnten unter Beriicksichtigung der spektralen
Eigenschaften der zur Verfiigung stehenden Pumpquellen anhand des “nulldimensionalen” Mo-
dells die fiir eine effiziente Absorption der Pumpstrahlung notwendigen Scheibendicken be-
stimmt und entsprechende Laserkristalle prapariert werden. In einer Simulation der hochtrans-
mittierenden und hochreflektierenden — urspriinglich fiir das Scheibenlaser-Standardmaterial
Yb:YAG optimierten — Beschichtungen wurde insbesondere fiir die Anwendung an den Vana-
daten eine deutliche Abweichung von den gewiinschten Schichteigenschaften nachgewiesen.
Diese ist begriindet in den im Vergleich zu Yb:YAG deutlich hoheren Brechzahlen dieser Ma-
terialien.

In den Laserexperimenten konnte mit Kristallen aller zur Verfiigung stehenden Dotierun-
gen und Orientierungen Laserbetrieb erzielt werden. In Experimenten zur Leistungsskalierung
gelang es mit allen vier Wirtsmaterialien, die Ausgangsleistungen gegeniiber den bisher in der
Literatur dokumentierten Werten deutlich zu steigern. Die hochsten Ausgangsleistungen von bis
zu 40 W unter 95 W einfallender Pumpleistung wurden dabei mit Yb:LSB erzielt. In Bezug auf
die Effizienz konnten die besten Ergebnisse mit Yb:YCOB in X-cut Orientierung erzielt wer-
den. Die erzielten differentiellen Wirkungsgrade von bis zu 67% liegen in der Gréenordnung
der mit Yb:YAG erzielten Wirkungsgrade.

Die mit den Vanadat-Kristallen als aktiven Materialien im Scheibenlaser erzielten Laserre-
sultate miissen hingegen kritischer beurteilt werden. In beiden Materialien kam es schon bei
Pumpleistungsdichten deutlich unter der angegebenen Zerstorschwelle der Beschichtung von
5kW/cm? im Fluoreszenzbetrieb zu Beschidigungen an den Kristallen. Weiterhin waren die
zum Einsetzen des Laserbetriebes notwendigen Schwellpumpleistungen deutlich hoher als im
Falle der Borate oder bei YAG und die differentiellen Wirkungsgrade mit 51% fiir Yb:LuVO
und 43% fiir Yb:YVO geringer. Dennoch konnten auch mit diesen Materialien die Ausgangs-
leistungen auf 13 W bzw. 10 W skaliert werden.

In den Untersuchungen zur spektralen Durchstimmbarkeit der untersuchten Materialien er-
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7.1 Zusammenfassung

wies sich der Scheibenlaseraufbau als duf3erst geeignet zur Realisation breitbandig durchstimm-
baren Laserbetriebs. So konnte mit Yb:LSB ein kontinuierliches spektrales Durchstimmen der
Laserwellenldnge von insgesamt maximal 117 nm zwischen 988 nm und 1005 nm erreicht wer-
den. Die Ausgangsleistung lag dabei in einem Bereich von fast 70 nm iiber 10 W bei einer ein-
gestrahlten Pumpleistung von 50 W. Mit Kristallen in ¢-cut Orientierung konnten zudem bei der
— fiir Yb>*-dotierte Laser ungewohnlich kurzen — Wellenlinge von 1000 nm noch Ausgangslei-
stungen von iiber 7,5 W erzielt werden. Auch mit Yb:YCOB konnte kontinuierlich durchstimm-
barer Laserbetrieb in einem Wellenlidngenintervall von iiber 90 nm zwischen etwa 1000 nm und
1090 nm demonstriert werden. In letztgenanntem Experiment waren Effizienz und Durchstimm-
bereich durch Verluste an einem geringfiigig beschéddigten Durchstimmelement eingeschrinkt.
Es kann davon ausgegangen werden, dass der abdeckbare Spektralbereich unter optimierten
Bedingungen auch mit diesem Material noch vergrolert werden kann. Im Falle der Vanadate
waren die erzielten spektralen Durchstimmbereiche besonders im langwelligen Spektralbereich
aus den oben bereits genannten Griinden geringer als anhand der Verstirkungswirkungsquer-
schnitte erwartet werden konnte. Im kurzwelligen Spektralbereich hingegen konnte — allerdings
bei geringer Effizienz — mit Yb:YVO eine Laserwellenldnge von 995,9 nm erreicht werden, was
bei einer Pumpwellenldnge von 985,2 nm einem bisher mit Ytterbium-dotierten Materialien nur
selten erreichten minimalem Quantendefekt von nur 1,1% entspricht.

In Zusammenarbeit mit dem Max-Born-Institut in Berlin wurden mit Yb:LSB erste Experi-
mente zur Erzeugung modengekoppelter kurzer Pulse im konventionellen longitudinal gepump-
ten Resonator durchgefiihrt. Die unter Ti:Al,Oz-Laser-Pumpen erzielten Pulslidngen von 58 fs
zihlen zu den kiirzesten jemals mit Yb>*-dotierten Materialien erzielten.

Als Fazit der Laserexperimente lédsst sich festhalten, dass das Scheibenlaserkonzept geeig-
net ist, um die Ausgangsleistung von Lasermaterialien mit ausreichender Absorptionsfihigkeit
vermittels eines relativ einfachen und standardisierten Laseraufbaus in auf anderen Wegen nur
schwer erreichbare Leistungsbereiche zu skalieren. Dabei erscheinen besonders die untersuch-
ten Borate als geeignet zur weiteren Skalierung der Ausgangsleistung unter Vergrolerung des
Pumpfleck-Durchmessers, da mit beiden Materialien bei im Scheibenlaser iiblichen Pumplei-
stungsdichten von etwa 5kW/cm? selbst bei Unterbrechung des Resonators keine Beschidi-
gungen an den Scheiben beobachtet werden konnte. Im Falle von Yb:YCOB konnten auerdem
unter Verwendung wesentlich hoherer Dotierungskonzentrationen, mit denen ebenfalls bereits
effizienter Laserbetrieb realisiert werden konnte [Aro01] und der damit geringeren notigen Kri-
stalldicke noch bessere Voraussetzungen zur Erzeugung von sehr hohen Leistungen geschaffen
werden. Hohe Anforderungen an das Emissionsprofil der verwendeten Pumpquelle stellt dabei
allerdings die sehr geringe spektrale Akzeptanzbreite der zum Pumpen verwendeten Nullpho-
nonenlinie um 976 nm. Diese konnen jedoch von modernen Bragg-Gitter-stabilisierten Hochlei-
stungsdioden erfiillt werden. Im gepulsten Betrieb konnte sich aufgrund der hohen Pulsspitzen-
leistungen die nicht-zentrosymmetrische und damit frequenzverdoppelnde Kristallstruktur von
Yb:YCOB trotz der geringen durchlaufenen Linge des aktiven Mediums negativ auswirken.
Daher und auch aufgrund der groeren Verstirkungsbandbreite wird Yb:LSB fiir das geeigne-
tere Material zum Einsatz im modengekoppelten Scheibenlaser gehalten.

Die Vanadate hingegen sind trotz einer deutlich besseren Wiarmeleitfahigkeit offensichtlich
weniger geeignet fiir den Einsatz bei hohen Pumpleistungen im Scheibenlaser. Dies liegt einer-
seits in der bisher nicht ausreichenden Qualitit der zur Verfiigung stehenden Kristalle begriin-
det, die sich in beiden Materialien in Farbzentren duf3erte und in Yb:YVO aullerdem in unter
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7 Resiimee

dem Mikroskop erkennbaren Einschliissen. Zusétzlich liegt durch die vergleichsweise geringe
Starkaufspaltung von Yb3* in diesen Materialien schon prinzipiell eine groBere Empfindlich-
keit beziiglich einer Erwidrmung des Laserkristalles vor. Dies dufert sich in den hohen zum
Erreichen des Laserbetriebs notwendigen Pumpleistungsschwellen und im Falle von Yb:LuVO
in dem thermisch verursachten bistabilen Verhalten an der Schwelle. Auch die prinzipiell mog-
lichen sehr hohen Yb3T-Konzentrationen in diesem Material erweisen sich nicht von Vorteil, da
Laserbetrieb bisher nur mit sehr geringen Dotierungskonzentrationen von bis zu 2 at.% erzielt
werden konnte.

7.2 Ausblick

In zukiinftigen Experimenten sollte der Beobachtung der thermischen Entwicklung im Laser-
kristall in Abhingigkeit von der Pumpleistung im Laser- und Fluoreszenzbetrieb erhohte Auf-
merksamkeit geschenkt werden. Nur auf diese Weise sind mogliche Auswirkungen der gerin-
gen Wirmeleitfahigkeit der Borate und bereits beobachtete Auswirkungen der geringen Stark-
Aufspaltung der Vanadate auch quantitativ zu erfassen. Diese Beobachtung konnte auch oh-
ne eine hochauflosende Warmebildkamera beispielsweise durch vergleichende Messungen der
Temperatur des anstromenden sowie des abgefiihrten Kiihlwassers erfolgen. Eine andere Mog-
lichkeit besteht in der Aufnahme temperaturabhingiger Emissionsspektren, die zumindest im
Fluoreszenzbetrieb mit den Spektren des gepumpten Kristalles verglichen werden und so eine
grobe Auskunft iiber die Temperaturentwicklung geben konnten.

Durch den Aufbau von Resonatoren mit einem besseren Uberlapp zwischen Pump- und La-
sermode, welche einen Betrieb bei einer besseren Strahlqualitit als der verwendete Mehrmoden-
resonator erlauben, konnte Kenntnis iiber die Auswirkungen der thermischen Eigenschaften der
Laserkristalle auf die Strahlqualitét erlangt werden. Dies ist insbesondere unter Beriicksichti-
gung der — in allen im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Materialien durch die nicht-kubische
Kristallstruktur gegebenen — Anisotropie dieser Eigenschaften von groer Wichtigkeit.

Der breitbandig durchstimmbare Betrieb vor allem von Yb:LSB im infraroten Spektralbe-
reich eroffnet weiterhin die Moglichkeit, durch Frequenzverdopplung auch im sichtbaren Spek-
tralbereich einen relativ groBen Wellenldngenbereich zwischen etwa 500 nm und 550 nm zu er-
schlieBen. Im Vergleich zu bereits kommerziell erhiltlichen frequenzverdoppelten Scheibenla-
sersystemen auf Basis von Yb:YAG, die einen wesentlich geringeren Bereich zwischen 505 nm
und 527,5 nm abdecken [Sah08], wire dies eine Verdopplung des zugédnglichen Spektralberei-
ches.

Fiir die nahe Zukunft sind zunichst mit Yb:LSB-Scheiben in Kooperation mit der Gruppe
von U. Keller an der ETH in Ziirich Experimente zum Modenkoppeln im Scheibenlaser vorge-
sehen. Scheiben mit einem fiir diese Experimente notwendigen Keil wurden bereits prépariert.
Auch viele der Yb:YCOB-Scheiben sind bereits mit einem solchen Keil versehen worden und
konnten bei Vorhandensein einer geeigneten Pumpquelle auf ihre Tauglichkeit in diesem Auf-
bau iiberpriift werden.
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A Herstellung von Kristallen mittels der
Czochralski-Methode'

Das Czochralski-Verfahren (vgl. Abb. A.1) ist das gidngigste Verfahren zur kommerziellen Her-
stellung hochwertiger Laserkristalle. Es wurde bereits 1916 von Jan Czochralski entwickelt
und 1918 veroffentlicht [Czo18]. Fast alle in dieser Arbeit verwendeten Kristalle wurden nach
diesem Verfahren hergestellt.

Bei der heutzutage iiblichen Variante des Czochralski-Verfahrens werden die vorgemischten
Ausgangsmaterialien in einem Tiegel im Inneren eines gasdicht verschliebaren Kessels plat-
ziert. Um den Tiegel herum wird ein Isolationsaufbau aus verschiedenen Keramiken aufgestellt,
der den Tiegel einerseits in Position hélt und andererseits fiir das zum optimalen Wachstum be-
notigte Temperaturprofil sorgt. Unter der bendtigten Atmosphire wird der Tiegel induktiv bis
zum vollstindigen Aufschmelzen der Einwaage aufgeheizt. Daraufthin wird die Schmelze un-
terkiihlt, d. h. die Temperatur bis kurz unterhalb des Schmelzpunktes des Materials gesenkt. Bei
den meisten Materialien kommt es dabei nicht direkt zum Auskristallisieren. Wird allerdings ei-
ne Ziehstange — die auch mit einem Impfkristall bestiickt sein kann — in die Schmelze getaucht,
so wirkt diese durch ihren Wirmeabtransport als Kristallisationskeim, die Schmelze erstarrt an
ihr. Durch langsames Anheben der meist rotierenden Ziehstange wichst der Kristall Atomla-
ge fiir Atomlage von der Ziehstange senkrecht nach unten. Um monokristalline Resultate auch
ohne Impfkristall zu erzielen, wird kurz nach dem Animpfen die Temperatur wieder erhoht, so

IDieser Abschnitt entspricht bis auf geringfiigige Anderungen der Beschreibung des Czochralski-Verfahrens in
der Diplomarbeit des Autors [Krd04].
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Abbildung A.1: Schematische Darstellung des Ziichtungsaufbaus bei der Ziichtung nach dem Czochralski-
Verfahren.
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A Herstellung von Kristallen mittels der Czochralski-Methode

dass sich der Kristall nach Art eines Flaschenhalses stark verjiingt. Durch dieses Vorgehen wird
die Zahl der Kristallisationskeime verringert. Hiernach wird die Temperatur gesenkt, bis der
wachsende Kristall den gewiinschten Durchmesser erreicht hat. In vielen Ziichtungsanlagen fiir
groBere Kristalle wird die Temperatur computergesteuert anhand des Restgewichts der Schmel-
ze dergestalt angepasst, dass ein Wachstum mit einer vorprogrammierten Form garantiert ist.

Mit zunehmendem Gewicht des gezogenen Kristalles steigt die Belastung der Ziehstange
und des Flaschenhalses. Hierdurch wird die maximale Grofe limitiert, dennoch konnen bei-
spielsweise aus Silizium Einkristalle von mehr als 100000 cm® Volumen, 300 kg Gewicht und
hervorragender kristallographischer Qualitiit, aber auch Laserkristalle von mehreren 1000 cm?
Volumen auf diese Weise hergestellt werden [Miil07].
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B Fluoreszenzlebensdauern weiterer
untersuchter Kristalle

In den folgenden Tabellen finden sich die resultierenden Ergebnisse der Bestimmung der Le-
bensdauern des angeregten Zustandes nach der Pinhole-Methode fiir weitere untersuchte Kris-
talle. Diese Kristalle wurden groBtenteils im Auftrag anderer Institute vermessen. Eine ausfiihr-
liche Diskussion der Ergebnisse unterbleibt daher an dieser Stelle und ist gegebenenfalls den
zugehorigen Publikationen der jeweiligen Institute zu entnehmen. Um die Notwendigkeit der
Anwendung eines Verfahrens zur Unterdriickung der Reabsorptionseffekte zu verdeutlichen,
wurde in den Tabellen jeweils auch die ohne Blende oder mit dem groften Blendendurchmes-
ser ermittelte Fluoreszenzlebensdauer angegeben. Die genannten Dotierungskonzentrationen
entsprechen den Angaben der Auftraggeber bzw. bei selbst hergestellten Kristallen der Dotie-
rungskonzentration der Einwaage und wurden nicht iiberpriift.

In Tab. B.1 sind zunichst die Ergebnisse der Lebensdauermessungen an einigen in der
kleinen Kristallziichtungsanlage des ILP hergestellten Lig Y (BO3)3-Kristalle unterschiedlicher
Yb3*-Dotierung aufgelistet. AuBerdem wurde im Auftrag des MBI Berlin (vgl. Abschnitt 5.1)
die Lebensdauer eines 5,6 at.%-dotierten Yb:YAl3(BOs3)4 vermessen.

Yb**+-Dotierung Wirts- Dicke Pinhole- Lebensdauer
(at.%) material (um) Lebensdauer (us) ohne Blende (us)
1,0 LicY(BO3)3 200 107211 1080
5,0 LigY(BO3)3 130 108710 1130
7,5 LigY(BO3)3 100 107714 1170
25,0 LigY(BO3); 200 1138+5 1310
5,6 YAI3(BO3)4 Bulk 449+6 689!

Tabelle B.1: Mit der Pinhole-Methode ermittelte Lebensdauern unterschiedlicher Yb>* -dotierter Borate im Ver-
gleich mit den ohne Blende gemessenen Fluoreszenzlebensdauern. Mit “Bulk” sind Volumenkristalle mit nicht
verzeichneter Dicke bezeichnet.

! Die hier angegebene Lebensdauer ist die hinter der groBten Blende ermittelte Lebensdauer, da die Lebensdauer
ohne Blende nicht aufgenommen wurde.
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B Fluoreszenzlebensdauern weiterer untersuchter Kristalle

In Tab. B.2 sind die Resultate fiir einige Wolframate, darunter eine Konzentrationsreihe von
hoch Yb3*-dotiertem KY(WOy), aufgelistet. Es handelt sich zudem teilweise um epitaktisch
auf undotiertes Substrat gewachsene Proben. Die Kristalle wurden ebenfalls im Auftrag des
MBI in Berlin vermessen.

Yb3*-Dotierung Wirts- Dicke Pinhole- Lebensdauer mit
(at.%) material (um) Lebensdauer (us) groBter Blende (us)
5 KY(WOy), Bulk 330+£11 440
25 KY(WOy4), 200 32646 439
35 KY(WOy), 200 28147 369
50 KY(WOy), 200 23441 389
60 KY(WOy), 200 221416 407
80 KY(WOy), 200 503+7! 550!
5 KLu(WOQOy4),  Bulk 27548 430
10 KLu(WQy4),  Bulk 25449 450
5 KLu(WOy), Epi 29942 435
10 KLu(WOy4), Epi 241425 378
50 KLu(WOy4), Epi 22442 280
5 KGd(WOy), Epi 40748 603
7 KGd(WOy4); Bulk 336+5 370
50 NaLu(WOy4), Bulk 35346 535

Tabelle B.2: Mit der Pinhole-Methode ermittelte Lebensdauern unterschiedlicher Yb>* -dotierter Wolframate im
Vergleich mit den ohne Blende gemessenen Fluoreszenzlebensdauern. Mit “Epi” sind Proben bezeichnet, die als
epitaktisch aufgewachsene diinne Schichten mit unbekannter Dicke vorlagen. Mit “Bulk” sind Volumenkristalle
mit nicht verzeichneter Dicke bezeichnet.

! Anhand des Verlaufes der einzelnen Zerfallskurven und des Verlaufes des Extrapolationsfits wird die fiir 80 at. %-
dotiertes KY(WOy ), ermittelte Lebensdauer keinesfalls fiir realistisch gehalten.

In Tab. B.3 sind die Lebensdauern zweier nicht den vorher genannten Gruppen zuzuordnen-
der Kristalle aufgelistet. Auch diese Kristalle wurden im Auftrag des MBI in Berlin untersucht.

Yb3*-Dotierung Wirts- Dicke Pinhole- Lebensdauer mit
(at.%) material (um)  Lebensdauer (us) groBter Blende (us)
5 Ca3(NbGa)2Ga3012 Bulk 791+19 1163
19 NaY(MoOy), 220 290+7 413

Tabelle B.3: Mit der Pinhole-Methode ermittelte Lebensdauern weiterer Yb3* -dotierter Materialien im Vergleich
mit den ohne Blende gemessenen Fluoreszenzlebensdauern. Mit “Bulk” sind Volumenkristalle mit nicht verzeich-
neter Dicke bezeichnet.

In Tab. B.4 sind die Ergebnisse der ersten Messungen der Lebensdauer vermittels der Pin-
hole-Methode an Tm?>*-dotierten Materialien aufgelistet. Diese Messungen wurden in Zusam-
menarbeit mit Dr. Carlos Zaldo vom Instituto de Ciencia de Materiales in Madrid durchge-
fiihrt. Alle Proben wurden im Bereich um 790 nm in das >H4-Multiplett angeregt und detek-
tiert wurde die Fluoreszenz des >F4-Multipletts bei etwa 1,7 um. Das Signal wurde mit einer
PbS-Photodiode bei Raumtemperatur aufgenommen und durch Parallelschaltung des internen

142



1 MQ-Widerstands des Oszilloskops mit einem 10 kQ-Widerstand verstirkt. In den einzelnen
Zerfallskurven zeigte sich aufgrund der indirekten Anregung des zu vermessenden Niveaus
zundchst ein exponentielles Anwachsen des Fluoreszenzsignals. Dennoch war ab etwa 1,5 ms
nach Anregung ein einfach exponentieller Fit der Abklingzeit moglich. Der teilweise sehr grofle
Unterschied zwischen den ohne Blende und den mit der Pinhole-Methode ermittelten Lebens-
dauern zeigt, dass auch fiir Tm3*-dotierte Kristalle die Anwendung einer Reabsorptionseffekt-
unterdriickenden Methode sinnvoll ist. Ausfiihrlichere Untersuchungen Tm>*-dotierter Kris-
talle mit der Pinhole-Methode sind fiir die nahe Zukunft geplant.

Tm3*-Dotierung Wirts- Dicke Pinhole- Lebensdauer
(at.%) material (um) Lebensdauer (ms) ohne Blende (us)
5 NaY(WOy)4 192 1,27+0,02 1,50!
5 NaLu(WO,)s 207 1,20+0,01 1,50!
5 NaLa(WO»)4 158 1,49+0,01 1,55
5 NaGd(WOy4); n.a. 1,50+0,11 2,38
5 KGd(WOy); n.a. 0,90+0,06 1,12
5 LuVOy4 n.a. 0,57+0,04 0,66

Tabelle B.4: Mit der Pinhole-Methode ermittelte Lebensdauern verschiedener Tm’* -dotierter Wolframate und
LuVO im Vergleich mit den ohne Blende gemessenen Fluoreszenzlebensdauern. Mit n. a. sind Proben bezeichnet,

die als diinne Scheibe nicht verzeichneter Dicke vorlagen.
! Die hier angegebene Lebensdauer ist die hinter der groBten Blende ermittelte Lebensdauer, da die Lebensdauer

ohne Blende nicht aufgenommen wurde.
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B Fluoreszenzlebensdauern weiterer untersuchter Kristalle
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C Wirkungsquerschnittsspektren von
Yb:YAG
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Abbildung C.1: (a) Absorptions- und Emissionswirkungsquerschnitte von Yb: YAG aus [Mix99], (b) Nach Daten

von [Mix99] errechnete Verstirkungswirkungsquerschnitte von Yb: YAG. Zu beachten sind die sich unterscheiden-
den Skalierungen der Achsen beider Graphen.
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C Wirkungsquerschnittsspektren von Yb:YAG
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D Auflistung der in dieser Arbeit

charakterisierten Scheibenlaserkristalle

und ihrer Leistungsparameter

Name Dotierung Dicke Apertur Orien- PR Pin Mgope T]Z,’)i” Bemerkung

(at.%) (mm) (mm) tierung (W) (W) (%) (%)

1 1,6 0,15 D4 a-cut 552 40 18,6 50
2 1,6 0,20 D6 a-cut 748 40 26 70
3 1,6 0,25 D6 a-cut 10 40 43 81
4 1,6 0,30 D6 a-cut >3 50 13 89 defekt

Tabelle D.1: Auflistung der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Yb:YVO-Scheibenlaserkristalle.

Name Dotierung Dicke Apertur Orien- PO P;, Nsiope n’a’}fs" Bemerkung

(at.%) (mm) (mm)  tierung (W) W) (%) (%)

38 1,5 0,35 D5 a-cut 0 20 0 96

39 1,5 0,35 a5 a-cut 13,1 40 51 96

40 1,5 0,30 D5 a-cut 0 20 0 93

41 1,5 0,30 D5 a-cut 0 20 0 93

42 1,5 0,30 D5 a-cut 0 20 0 93

43 1,5 0,25 a5 a-cut 3 40 23 87,5

44 1,5 0,25 a5 a-cut 2 25 27,5 875

45 1,5 0,25 a5 a-cut  nicht getestet 0 87,5 schlecht gelotet
46 1,5 0,20 a5 a-cut 0 25 0 81 defekt
47 1,5 0,20 D5 a-cut 0 25 0 81 defekt
48 1,5 0,15 a5 a-cut 0 25 0 66 defekt
49 1,5 0,15 0?5 a-cut 0 22 0 66

Tabelle D.2: Auflistung der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Yb:LuVO-Scheibenlaserkristalle.
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Auflistung der Scheibenlaserkristalle

Name Dotierung Dicke Apertur Orien- Poo Py, Mgope nff})ﬁ” Bemerkung
(at.%) (mm) (mm) tierung (W) (W) (%) (%)
1 10 0,60 4 x4 a-cut 17,3 43 49 91
2 10 0,60 4x4 a-cut 174 43 50 91
3 10 0,60 4x4 a-cut 17,2 43,0 49 91
4 10 0,50 4x4 a-cut 14,3 43,0 41 86
5 10 0,50 4x4 a-cut 37,0 117,0 47 86 defekt
6 10 0,50 4x4 a-cut 16,9 430 47 86
7 25 0,30 4x4 a-cut 40,0 950 55 91,5
8 25 0,30 4x4 a-cut 22,7 540 54 91,5 defekt
9 10 0,30 4x4 c-cut 14,9 43,0 45 56
10 10 0,40 4x4 ccut 162 43,0 51 72
11 25 0,25 4x4 a-cut 16,5 43,0 47 86
12 25 0,25 4 x4 a-cut >10 >30 — 86 schlechte Politur
13 25 0,20 4x4 a-cut 11,9 43,0 37 78
14 25 0,20 4x4 a-cut 13,7 43,0 39 78
15 25 0,20 4x4 ccut 134 43,0 42 72
16 25 0,15 4x4 ccut 11,6 43,0 35 56
A 15 0,45 D5 a-cut  nicht getestet - 95 0,1° Keil, schlechte Politur
B 15 0,40 a5 a-cut 4 25 23 92 0,1° Keil, schlechte Politur
C 15 0,35 a5 a-cut  nicht getestet - 89 0,1° Keil schlechte Politur
D 15 0,30 D5 a-cut  nicht getestet - 83 0,1° Keil, schlechte Politur, defekt
E 25 0,30 06,3 a-cut  nicht getestet - 91,5 0,1° Keil
F 25 0,25 06,3 a-cut  nicht getestet - 78 0,1° Keil, schlechte Beschichtung
G 25 0,25 26,3 c-cut  nicht getestet - 83  0,1° Keil, schlechte Beschichtung
H 15 0,40 D5 a-cut 8 31 33 83 Rand von Politur beschidigt
J 15 0,35 ?5 a-cut 8,9 31 35 92 fleckig, Stellen
K 25 0,25 D5 a-cut 9.8 25 52 78
L 15 0,30 D5 a-cut 7 31 29 83 Stellen
M 25 0,15 D5 a-cut 7.4 31 32 69 groBler Kratzer
90 25 0,25 4x4 a-cut  nicht getestet - 86 0,1° Keil
91 25 0,30 4 x4 a-cut  nicht getestet — 91,5 0,1° Keil, n. n. gelotet
92 25 0,20 4 x4 a-cut  nicht getestet - 78 0,1° Keil, n. n. gelotet

Tabelle D.3: Auflistung der im Rahmen dieser Arbeit priparierten und zum gréften Teil untersuchten Yb:LSB-

Scheibenlaserkristalle.
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Name Dotierung Dicke Apertur Orien- PJo* P, Nsiope n’a’fso Bemerkung
(at.%) (mm) (mm) tierung (W) (W) (%) (%)

Gl 15 040 6,3x7 Z-cut 13 30 52,7 93

G2 15 040 6,3x7 Z-cut 20,2 40 60 93 0,1° Keil

G3 15 040 63x7 Z-cut 12,6 30 49,3 93 0,1° Keil, dezentral gelotet
G4 15 0,30 6,3x7 Z-cut 135 30 53,3 87 0,1° Keil

G5 15 0,30 6,3x7 Z-cut 132 30 51,6 87 0,1° Keil

G6 15 0,20 6,3x7 Z-cut 5,4 30 17,9 74 0,1° Keil

G7 15 0,20 6,3x7  Z-cut nicht getestet — 74 0,1° Keil, n. n. beschichtet
G8 15 0,20 6,3x7  Z-cut nicht getestet - 74 0,1° Keil

Y1 15 0,35 5x%x3 X-cut 249 45 62,1 91 0,1° Keil

Y2 15 0,40 5%x3 X-cut  nicht getestet - 93 0,1° Keil

Y3 15 0,40 5x%x3 X-cut 244 45 61,2 93 0,1° Keil

Y4 15 0,45 5x%x3 X-cut 26 45 66,9 95 0,1° Keil

Y5 15 0,45 5x3 X-cut  nicht getestet - 95 0,1° Keil

Y6 15 0,50 5x%x3 X-cut 253 45 62,6 96 0,1° Keil

Y7 15 0,50 5x3 X-cut  nicht getestet - 96 0,1° Keil

Y8 15 0,55 5x%x3 X-cut 26 45 65,1 97 0,1° Keil

Tabelle D.4: Auflistung der im Rahmen dieser Arbeit priparierten und zum groften Teil untersuchten Yb:YCOB-
Scheibenlaserkristalle.
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Auflistung der Scheibenlaserkristalle
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E Quellen fiir die in Tab. 4.3 genannten
Daten

Wirtsgitter LaSc3(BO3)s | CayYO(BO3)3 YVOq4 LuVOy4 Y3Al501,
Akronym LSB YCOB YVO LuVO YAG
Gittersymmetrie [Dur01] [KuzO1] [Bro33] [Mil52] [Yod50]
Raumgruppe [Dur01] [KuzO1] [Bro33] [Mil52] [Yod50]
Gitterkonstante [Gor96] [KuzO01] [Xia00] [Cha94] [Dob04]
Winkel B [Gor96] [KuzO1] [Xia00] [Mil52] [Yod50]
Kationenplitze [Mey94] [Aro01] [Kra04] [Zha04] [Cze02]
Y3*-Dotierbarkeit [Dur01] [Ye99] [Mil52] [Mil52] [Fag07]
Koordination Yb+ [Dur01] [Lup02] [Kam90] [Kam90] [Kam90]
Tonenradius Yb>* [Kam90] [Kam90] [Kam90] [Kam90] [Kam90]
Kationenradius [Kam90] [Kam90] [Kam90] [Kam90] [Kam90]
Platzsymmetrie [Ost98, Tur69] [Lup02] [Kam90] [Bar81] [Kam90]
Mohs-Hirte d. A. [Ye99] [Cas08] [Zha04] [Cas08]
Dichte [Mey94] [Ye99] [Rub66] [Zha04] [Sat06]
Herstellung [Mey94] [Ye99] [Rub66] [Ter96] [Cas08]
Schmelzpunkt [Mey94] [Ye99] [Lev69] [Oka06] [Cas80]
Brechzahlen [Mey94] [Li00] [Zdo87] [JiaO1] [Zel98]
Spezifische [Mey94] [ZhaO00] Mittelwert aus [Che07, Zha0O4] | [Che07, ZhaO4]
Wirme (20at.%) [Qin03, Fre04]
[Sat06, Zha99b]
Temperaturleit- [Mey94] d. A. d A. [Che07, ZhaO4] | [Che07, ZhaO4]
fahigkeit (15 at. %) [Qin03] (d.A) [Fre08]
Wirmeleit- [Mey94] [Dru00a] d Al [Che07, ZhaO4] | [Che07, ZhaO4]
fahigkeit d.Al [Qin03] (d.A) [Fre08]
dn;/dT [Mey94] [Seg07] [Ber02] [Cze02]
dL/dT [Mey94] [Seg07] [Zha99b, Sch72] | [Che07, Zha04] [Cas08]

Tabelle E.1: Quellen  fiir  die  kristallographischen =~ Daten  der im  Rahmen  dieser  Ar-
beit untersuchten  Wirtsmaterialien (d.A. = im Rahmen dieser Arbeit ermittelte = Werte).
'Errechnet als Produkt aus dem Mittelwert der spezifischen Wirme, der in dieser Arbeit gemessenen Tem-
peraturleitfdhigkeit und der bekannten Dichte.
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