Kapitel 1
Einleitung

Aufgrund ihrer ausgezeichneten Strahlqualitit im Vergleich zu anderen Lasertypen,
der kompakten und stabilen Bauweise und ihres hohen Wirkungsgrades finden sich
fiir diodengepumpte Festkorperlaser eine Vielfalt von Einsatzmoglichkeiten, wie in der

Medizin, der Spektroskopie, der Faseroptik oder der Materialbearbeitung.

Vor allem Festkorperlaser, die auf einer Kombination von Ionen der Seltenen Erden
(z.B. Nd*T, Yb¥ Er®t ..) und einem geeigneten Wirtskristall (z.B. YVO,, YAG,
GdVOy,...) basieren, haben in der Vergangenheit immer mehr an Bedeutung gewon-
nen. Ein charakteristisches Merkmal von Seltenen Erden ist, dass das lokale Feld des
Wirtskristalls durch die dueren Elektronen abgeschirmt wird [1], weshalb sie spek-
tral sehr schmalbandige Laseriiberginge aufweisen. Zudem sind die Lebensdauern des
oberen Laserniveaus sehr grofl und bewegen sich im Bereich von einigen Mikro- bis
Millisekunden, da der Dipoliibergang ins untere Laserniveau eigentlich verboten, aber
aufgrund der Wechselwirkung mit dem Kristallfeld schwach erlaubt ist. Deshalb l&sst
sich eine sehr grofle Besetzungsinversion autbauen, was vor allem fiir die Erzeugung von
kurzen giitegeschalteten Impulsen von Vorteil ist. Ein Nachteil dieser Lasermaterialien
ist, dass sie nur wenige diskrete Laseriibergiinge aufweisen, die alle im infraroten Spek-
tralbereich liegen. Durch die Methoden der Nichtlinearen Optik, ist es moglich durch
Frequenzkonversion andere Wellenldngenbereiche zu erreichen. Vor allem die Erzeugung
von Laserstrahlung im sichtbaren Spektralbereich ertffnet eine Vielzahl neuer Anwen-
dungsfelder fiir solche Festkorperlaser, wie zum Beispiel in der Display-Technologie,
der LCD-Display-Produktion, der Mikromaterialbearbeitung, der Stereolithographie,
als Pumpquelle fiir einen Laser- oder weiteren nichtlinearen Prozess oder generell fiir

Wellenléngen-sensitive Prozesse.
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2 Kapitel 1.  Einleitung

Aufgrund des Fehlens von leistungsstarken Festkorperlaser-basierten Strahlquellen im
Sichtbaren, den griinen Spektralbereich ausgenommen, ist besonders die Erzeugung
von roter und blauer Laserstrahlung durch die Frequenzverdopplung beziehungswei-
se Frequenzverdreifachung der Strahlung eines Nd-basierten Festkorperlasers, der den

4Fy /2 —*113/0-Ubergang bei 1,3 pm ausnutzt, von Interesse.

Gerade im Bereich der Wellenldngen-sensitiven Prozesse in der Materialbearbeitung
finden sich viele Einsatzmoglichkeiten fiir ein Lasersystem, das sowohl rote als auch
blaue Laserstrahlung zur Verfiigung stellt. Wellenléngen-sensitive Prozesse finden sich
zum Beispiel in der Reparatur von LCD-Displays, bei der gezielt defekte Farbpixel
zerstort werden, oder aber auch im selektiven Ausbleichen von Farbstoffen fiir die
RGB-Laserbeschriftung. Dabei findet vor allem Strahlung in Form von kurzen inten-
siven Impulsen mit hoher Repetitionsrate Verwendung, was zu einer hohen Prozessge-
schwindigkeit fiihrt.

Eine weitere Anwendung, speziell fiir die zweite Harmonische von Laserstrahlung bei
1,3 pm, ist zum Beispiel die Verwendung als Strahlquelle fiir die Anregung von
Cr:LiSAF- [2] oder Cr:LiCAF-Lasern [3], die im roten Spektralbereich gepumpt werden.
Dabei sind vor allem eine moglichst hohe Ausgangsleistung und gute Strahlqualitéit der
roten Strahlung erwiinscht. In der Nichtlinearen Optik kann durch die Anregung eines
PPLN-OPOs oder OPGs mit Strahlung im roten Spektralbereich die griin-induzierte
Infrarot-Absorption (GRIIRA) vermieden werden, die bei der Verwendung von Pum-
plasern auftritt, die bei 1 pum und deren zweiter Harmonischer arbeiten [4]. Zudem
kann mit Hilfe einer leistungsstarken gepulsten Laserstrahlquelle bei 1,3 pm durch die
Erzeugung von weiteren Harmonischen Strahlung bis ins mittlere und ferne UV (zum
Beispiel sechste Harmonische bei 224 nm und siebte Harmonische bei 192 nm) generiert
werden, welche im Fall der siebten Harmonischen Anwendung in der VUV-Lithographie
findet [5, 6].

Es besteht also ein grofler Bedarf an der Entwicklung leistungsstarker Laserstrahl-
quellen im sichtbaren Spektralbereich. Je nach Anwendung wird dabei kontinuierlich
emittierte Laserstrahlung oder aber in Form von kurzen intensiven Impulsen im Na-
nosekunden (mittels Giiteschaltung) oder Pikosekunden-Bereich (mittels Modenkopp-
lung) benotigt. Dabei stellt die Frequenzkonversion von auf Nd-basierenden Lasern
bei 1,3 pm einen vielversprechenden Ansatz fiir die Erzeugung von roter und blauer
Laserstrahlung dar. Bisher waren auf Nd-dotierten Festkorpermaterialien basierende,
kontinuierlich emittierende Laserstrahlquellen bei 1,3 pm mit guter Strahlqualitédt in
ihrer Ausgangsleistung limitiert. Die Ausgangsleistungen betrugen dabei zwischen 6
W und 11 W [7, 8, 9, 10, 11]. Es konnten zwar Systeme mit Ausgangsleistungen von

bis zu 120 W realisiert werden, diese wiesen aber eine sehr schlechte Strahlqualitéit
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mit einer Beugungsmafzahl M? > 34 auf [12, 13]. Das Fehlen von leistungsstarken
Festkorperlasern bei 1,3 pm mit guter Strahlqualitéit resultiert aus der thermischen
Belastung des Laserkristalls durch die absorbierte Pumpleistung. Der Laseriibergang
bei 1342 nm in Nd:Y VO, weist, bei optischer Anregung bei 808 nm, einen sehr hohen
Quantendefekt auf. Zusétzlich wird der Warmeeintrag in den Laserkristall durch die bei
1342 nm auftretende ezcited state absorption (ESA) erhoht [14]. Dadurch tragen iiber
40 % der absorbierten Pumpleistung direkt zur Erwérmung des Kristalls bei. Dies fiihrt
zur Bildung einer sehr starken, thermisch induzierten Linsenwirkung im Laserkristall,
die durch entsprechend stark gekriimmte Spiegel im Resonator kompensiert werden
muss. Fiir die, bei sehr starken thermischen Linsen auftretenden, asphérischen Anteile
ist dies nicht mehr maoglich [15]. Zudem kommt es beim Uberschreiten der Bruch-
spannung des Kristalls aufgrund der thermischen Ausdehnung letztendlich zu dessen

Zerstorung.

Aufgrund der thermischen Problematik bei der Leistungsskalierung von Laserstrahl-
quellen bei 1,3 pm sind auch die bisher veroffentlichten giitegeschalteten Laser bei
1,3 pm in ihrer Leistung beschrénkt. Die meisten dieser Systeme basieren auf passiver
Giiteschaltung mit Hilfe eines V3T:YAG-Kristalls als siittigharen Absorber und liefer-
ten mittlere Ausgangsleistungen um 1 W [16, 17, 18, 19]. Mittels aktiver Giiteschal-
tung konnten die hochsten mittleren Ausgangsleistungen und Impulsspitzenleistungen
erreicht werden. M. Nittmann realisierte einen ns-Nd:YVOy-Laser mit einer mittleren
Ausgangsleistung von 4,9 W und einer Impulsdauer von 11 ns bei einer Repetitionsrate
von 15 kHz, was einer Impulsspitzenleistung von 30 kW entspricht [20]. C. Lu erzeugte
ebenfalls mit Nd:YVOy bei einer Repetitionsrate von 50 kHz eine mittlere Ausgangs-
leistung von 11,2 W bei einer Impulsdauer von 60 ns, also eine Impulsspitzenleistung
von 3,7 kW [21].

Die Entwicklung von leistungsstarken modengekoppelten Lasern bei 1,3 pm wurde,
zusétzlich zur thermischen Problematik, durch das Fehlen von geeigneten Modenkopp-
lungsverfahren bei 1342 nm erschwert. Die passive Modenkopplung mit Hilfe von séttig-
baren Halbleiterabsorberspiegeln (SESAM) ist zwar eine gebrduchliche Methode zur
Erzeugung ultrakurzer Tmpulse [22, 23, 24, 25|, war aber in der Vergangenheit durch
das Fehlen von Halbleiterstrukturen, die sich fiir den Wellenldngenbereich um 1,3 pm
eignen, nur eingeschrankt nutzbar [26]. Erst in den letzten Jahren konnte durch die
Entwicklung neuer Konzepte fiir SESAMs bei 1,3 pm das Problem behoben werden
[26, 27, 28]. Dennoch sind die bisher durch Modenkopplung mit einem SESAM erreich-
ten Leistungen auf 2,3 W bei einer Impulsdauer von 29 ps beschrankt [29], da bei

einer Leistungsskalierung das Auftreten von Q-switch-Modenkopplung und die damit
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4 Kapitel 1.  Einleitung

verbundene Zerstoranfilligkeit des SESAMs immer mehr in den Fokus riicken [30, 31].
Die besten Ergebnisse, im Bezug auf die mittlere Ausgangsleistung, konnten bisher von
D. Krennrich mit Hilfe einer modifizierten selbststabilisierenden Form des additive pul-
se mode-locking (APM) mit einer Ausgangsleistung von 4,7 W bei einer Impulsdauer
von 7 ps erzielt werden [32]. Ein grofier Nachteil ist aber, dass APM eine interferome-

trische Stabilisierung der Léngen beider gekoppelter Resonatoren benotigt.

Als Konsequenz des Fehlens von leistungsstarken Strahlquellen bei 1,3 pm mit gu-
ter Strahlqualitédt sind auch die durch Frequenzkonversion erreichbaren Ausgangslei-
stungen im sichtbaren Spektralbereich limitiert. Man kann zwar auch bei geringen
Ausgangsleistungen der fundamentalen Strahlung durch resonatorinterne Frequenzver-
dopplung und -verdreifachung sehr hohe Effizienzen fiir den jeweiligen Prozess errei-
chen, die Ausgangsleistung ist aber dennoch durch die zur Verfiigung stehende Lei-
stung der 1,3 pm-Strahlung beschrankt. Die SHG von Dauerstrich-Lasern in den ro-
ten Spektralbereich wurde bisher ausschliefllich resonatorintern durchgefiihrt. Dabei
konnten mittlere Ausgangsleistungen im Bereich zwischen 1 W und 5 W bei guter
Strahlqualitét erreicht werden [33, 34, 35, 36, 37, 38, 39]. Im Fall von giitegeschalte-
ter Strahlung wurden die meisten Ergebnisse ebenfalls mittels resonatorinterner SHG
beziehungsweise THG realisiert. Die erreichten mittleren Ausgangsleistungen bei guter
Strahlqualitdt waren dabei fiir die SHG auf den einstelligen Watt-Bereich beschréinkt
[20, 40, 41, 42, 43] und fiir die THG kleiner als 2 W [20, 44, 45]. Da die modengekop-
pelten Laser bei 1342 nm in ihrer Leistung stark begrenzt sind, gibt es bisher nur sehr
wenige Verdffentlichungen, die die Frequenzverdopplung der Strahlung eines solchen
Systems beschreiben. Die bisher hochste mittlere Ausgangsleistung im Bezug auf die
SHG modengekoppelter Strahlung bei 1,3 um wurde mit 3 W von D. Krennrich durch
externe SHG in periodisch gepoltem KTP bei einer sehr hohen Konversionseffizienz
von 80 % erreicht [46].

Es wird deutlich, dass fiir die Realisierung von Hochleistungslasern bei 1,3 pum und
damit auch einer moglichen Steigerung der Ausgangsleistung, der durch Frequenzkon-
version erzeugten Strahlung im sichtbaren Spektralbereich, die Entwicklung neuer in-
novativer Konzepte nétig ist, durch die die bei 1, 3 pm auftretenden Limitierungen, wie
die starke thermische Linse und die mégliche Zerstorung des Laserkristalls, iiberwun-

den werden konnen.

Das Ziel dieser Arbeit ist daher die Entwicklung und experimentelle Realisierung von
neuen Konzepten zur Leistungsskalierung von Nd-dotierten Lasern bei 1,3 pm. Als
Lasermaterial wird dabei Neodym-dotiertes Yttrium Vanadat (Nd:YVO,) verwendet,
dessen “F3/5 —*113/5-Ubergang einer Wellenlinge von 1342 nm entspricht. Nd:YVO,
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verfiigt iiber herausragende spektroskopische Eigenschaften. Vor allem in Bezug auf den
Wirkungsquerschnitt der stimulierten Emission {ibertrifft dieses Lasermaterial alle an-
deren gebrauchlichen Festkorpermaterialien. Nd:YVO, eignet sich aufgrund der relativ
langen Lebensdauer des oberen Laserniveaus sehr gut fiir die Verwendung in giitege-
schalteten Lasern. Des Weiteren erméglicht die Fluoreszenzbandbreite von Nd:YVOy
die Erzeugung kurzer Pikosekunden-Impulse mit Impulsdauern kleiner 10 ps mittels

Modenkopplung.

In dieser Arbeit wird erstmals das Pumpkonzept, das auf der optischen Anregung des
Lasers mit einer Laserdiode bei einer Wellenléinge von 888 nm basiert, fiir die Erzeugung
von Laserstrahlung bei 1342 nm in Nd:YVO, angewandt. Aufgrund der nur schwach
ausgeprigten Absorption bei 888 nm kann die Warmelast des Kristalls durch die Ver-
wendung eines langen, niedrig-dotierten Nd:YVO,-Kristalls auf ein grofieres Volumen
verteilt werden. Ein weiterer Vorteil stellt der um 15 % reduzierte Quantendefekt, im
Vergleich zur optischen Anregung bei 808 nm, dar. Durch die optische Anregung bei
888 nm ist es also moglich mit wesentlich hoheren Pumpleistungen zu arbeiten, ohne
eine Zerstorung des Laserkristalls zu riskieren. Zudem wird durch die Verteilung der
Wiérmelast die thermisch induzierte Linse erheblich reduziert. Dieses Pumpkonzept
wurde von L. McDonagh entwickelt und mit groflem Erfolg fiir die Leistungsskalierung
eines 1064 nm-Nd:YVO,-Lasers ausgenutzt [47].

Um das Pumpkonzept erfolgreich umsetzen zu kénnen, miissen als erstes die thermo-
optischen und thermo-mechanischen Eigenschaften des Laserkristalls unter Pumplicht-
einstrahlung untersucht werden. Dadurch erhélt man eine Abschétzung der im Kri-
stall auftretenden Spannungsintensitdten, wodurch sich eine mégliche Zerstorung des
Kristalls durch die thermische Ausdehnung ausschlieen lidsst. Des Weiteren wird es
durch die Kenntnis der Brennweite der thermischen Linse moglich, diese bei der Re-
sonatorplanung zu beriicksichtigen. Dazu wird sowohl eine numerische Simulation der
Kristalleigenschaften mittels Finite Elemente Analyse als auch eine experimentelle Be-
stimmung der Brennweite der thermisch induzierten Linse durchgefiihrt, sowohl mit
aktivem Laserprozess bei 1342 nm als auch ohne Laserbetrieb. Die thermische Linse
ohne Laserbetrieb ist wichtig, da der Laserresonator auch fiir diese Brennweite stabil

sein muss, um den Laserprozess starten zu konnen.

Anhand dieser Ergebnisse ist es moglich einen, speziell an die sehr kleinen und zudem
stark unterschiedlichen Brennweiten mit und ohne Laserbetrieb, angepassten Resonator
fiir den Dauerstrich-Betrieb zu konzipieren, der sowohl mit als auch ohne Laserbetrieb
stabil ist. Zusétzlich wird durch das Resonatordesign gleichzeitig guter Modeniiberlapp

gewahrleistet. Dadurch ist die Entwicklung eines leistungsstarken Dauerstrich-Lasers
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6 Kapitel 1.  Einleitung

bei 1342 nm mdoglich, der beugungsbegrenzte Strahlung im Gaufi’schen Grundmode
emittiert. Basierend auf diesem Laser konnen durch aktive Giiteschaltung mit Hilfe
eines akusto-optischen Modulators intensive ns-Impulse erzeugt werden. Dazu wird
der Resonator des Dauerstrich-Lasers durch geeignete Modifikationen an die Anfor-
derungen fiir die Giiteschaltung angepasst. Der Laser wird dabei bei Repetitionsraten
betrieben, die eine hohe Impulsspitzenleistung gewéhrleisten, um in der Folge effiziente

Frequenzkonversion erreichen zu koénnen.

Zur Frzeugung von ultrakurzen Impulsen bei 1342 nm ergaben sich, durch die Ver-
wendung von kaskadierten y(?-Prozessen, eine Reihe neuer vielversprechender Mo-
denkopplungsverfahren, wie zum Beispiel das nonlinear mirror mode-locking (NLM)
oder Stankov-Modenkopplung [48] und die parametrische Kerrlinsen-Modenkopplung
(PKLM) [49]. Ein Vorteil dieser Verfahren ist die Verwendbarkeit bei allen Laserwel-
lenldngen, eine hohe Transmission des nichtlinearen Kristalls fiir die jeweilige Wel-
lenlénge vorausgesetzt. Bisher wurden damit,aufgrund der bei 1342 nm grundlegenden
thermischen Leistungslimitierung, nur mittlere Ausgangsleistungen bis zu 1,4 W er-
reicht [50, 51]. C. Schiifer demonstrierte 2011 die Realisierung eines 888 nm-gepumpten
Hochleistungs-Nd:YVO,-Lasers bei 1064 nm mittels PKLM [52]. Durch die Uberfiih-
rung dieses Verfahrens zu der Emissionswellenldnge 1342 nm ist es moglich einen lei-

stungsstarken ps-Nd:YVO,-Laser bei 1342 nm zu entwickeln.

Basierend auf den zuvor realisierten Hochleistungs-Nd:YVOy-Lasern bei 1342 nm kann,
fiir die verschiedenen Betriebsmodi und durch daran angepasste Wahl geeigneter nicht-
linearer Materialien, effizient leistungsstarke Strahlung im roten Spektralbereich bei
671 nm durch externe Frequenzverdopplung der 1342 nm-Strahlung erzeugt werden.
Fiir die giitegeschaltete Strahlung wird zusétzlich die dritte Harmonische erzeugt und
damit eine Laserstrahlquelle mit hoher Leistung im blauen Spektralbereich bei 447 nm

realisiert.
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Kapitel 2

Leistungsskalierung

diodengepumpter Festkorperlaser
bei 1342 nm

Das Ziel dieser Arbeit ist die Leistungsskalierung von Festkorperlasern bei 1,3 pm.
Die Hauptlimitierug stellen dabei die thermischen Effekte im Laserkristall aufgrund
des Wiarmeeintrags durch die absorbierte Pumpleistung dar. Der sehr groflie Quanten-
defekt und die zusétzlich auftretende excited state absorption (ESA) fir Nd-dotierte
Festkorperlaser, die den *F 3/2 —>4113/2—Ubergang bei 1,3 pm ausnutzen, fithren zu
einem sehr hohen Wirmeeintrag in den Laserkristall. Die starke Erwiarmung des La-
serkristalls fiihrt dabei zu sehr starken thermischen Linsen im Kristall und bei hohen
Pumpleistungen letztendlich zur Zerstorung des Kristalls. Daher waren Festkorperlaser

bei 1,3 pum in der Vergangenheit in ihrer Ausgangsleistung beschrénkt.

In diesem Kapitel sollen die in dieser Arbeit experimentell realisierten, neuartigen Kon-
zepte beschrieben werden, mit deren Hilfe eine Leistungsskalierung von Festkdrperla-
sern bei 1,3 um moglich ist. Um zu verdeutlichen warum in den folgenden Experimen-
ten Nd:YVOy als Lasermaterial verwendet wird, werden zunéichst dessen spektroskopi-
sche und thermo-mechanischen Eigenschaften vorgestellt und mit anderen gebréuchli-
chen Nd-dotierten Lasermaterialien verglichen. Danach werden die Ursachen der ther-
mischen Belastung von Laserkristallen bei Laseremission bei 1,3 pm und deren Auswir-
kungen im Bezug auf die Leistungsskalierung diskutiert. Durch ein neues Pumpkonzept
bei einer Pumpwellenléinge von 888 nm kann eine Reduzierung des Quantendefekts und
eine Verteilung der Warmelast auf ein grofleres Volumen erreicht werden. Damit werden
héhere Pumpleistungen ohne Zerstérung des Laserkristalls moglich und die Brennwei-

te der thermischen Linse reduziert. Um den Einfluss des neuen Pumpkonzepts auf die
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8 Kapitel 2.  Leistungsskalierung diodengepumpter Festkorperlaser bei 1342 nm

thermo-optischen und thermo-mechanischen Eigenschaften des Laserkristalls theore-
tisch vorhersagen zu konnen, werden numerische Simulationen mittels Finite Elemente
Analyse (FEA) durchgefiihrt. Zusétzlich wird die Brennweite der thermischen Linse
des Kristalls, unter den in den spéteren Experimenten vorherrschenden Bedingungen,
experimentell bestimmt, um eine zuverldssige Berechnung eines geeigneten Resonators

zu ermoglichen.

2.1 Das Lasermaterial Nd:YVO,

In der Regel basieren Festkorperlaser auf einem dielektrischen Wirtsmaterial, in wel-
ches laseraktive Ionen als Dotierung eingebracht werden. Dabei kommen héufig Oxide,
wie Saphir oder YAG, oder auch Vanadate, wie YVO4 oder GdVO,, als Wirtskristall
zum Einsatz. Dotiert werden diese mit Vertretern der Seltenen Erden, wie zum Beispiel
Nd oder Yb, oder Ubergangsmetallen, wie zum Beispiel Ti oder Cr. Die optischen Ei-
genschaften, wie Absorption und Emission, werden in erster Linie vom Dotierungsion
bestimmt. Die mechanischen und thermischen Eigenschaften, wie Bruchspannung und

Wirmeleitfahigkeit, werden durch das Wirtsmaterial vorgegeben [20].

Neodym-dotierte Yttrium Vanadate (Nd:YVOy) erweisen sich aufgrund ihrer spektro-
skopischen Eigenschaften als besonders geeignet fiir die optische Anregung mit Dioden-
lasern. Zum einen {iiberzeugt Nd:YVO, durch einen groflen Wirkungsquerschnitt der
stimulierten Emission, welcher fiinf mal so hoch ist als der von Nd:YAG. Zudem besitzt
Nd:YVO, eine starke breitbandige Absorption bei 808 nm. Durch stetige Weiterent-
wicklung der Herstellungsverfahren ist es heutzutage moglich sehr grofie Nd:YVOy-
Kristalle von hervorragender Qualitit herzustellen. Dies ermoglicht die optische An-
regung mit Laserdioden, unter Verwendung einer longitudinalen Pumpgeometrie. Mit
Hilfe der starken Absorption bei 808 nm kann durch das longitudinale Pumpen eine
hohe Verstédrkung in einem begrenzten Pumpvolumen erreicht werden. Zudem weisen
die Vanadat-Kristalle eine natiirliche Doppelbrechung auf. Daher ist die Laserstrahlung
linear polarisiert in Richtung der auflerordentlichen 7-Achse. Dies bringt den Vorteil
mit sich, dass dadurch unerwiinschte thermisch induzierte Doppelbrechung vermie-
den wird. Ein weiterer Vorteil ist, dass Nd:YVO4-Kristalle in Standardgrofien relativ
giinstig zu erwerben sind. Bei allen Vorteilen stellen die relativ schlechten mechanisch-
en und thermischen Eigenschaften den grofiten Nachteil von Nd:YVO, dar. Nd:YVO,
weist eine wesentlich geringere Bruchspannung als Nd:YAG auf und besitzt eine ge-
ringere Warmeleitfahigkeit. Dadurch ergibt sich ein niedrigeres Limit, der maximalen

absorbierten Pumpleistung in Nd:YVO,, bevor zu starke thermische Linsen und Ab-
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2.1. Das Lasermaterial Nd:YVOy4 9

berationen und letztendlich die Zerstorung des Kristalls auftreten. Weitere Informatio-
nen zu Nd:YVOy finden sich in den Monographien von Haken und Wolf [53], Powell
[54] und Kaminskii [55]. Der néchste Abschnitt behandelt zunéchst die physikalischen
Eigenschaften von Nd:YVOQO,, worauf abschlieend die laserspezifischen Eigenschaften
von Nd:YVO, mit den Eigenschaften anderen potentieller Lasermaterialien verglichen

werden.

2.1.1 Physikalische Eigenschaften

Neodym gehért zu der Gruppe der Seltenen Erden, genauer gesagt zu der Gruppe
der Lanthanoiden. Es besitzt eine Ordnungszahl von 60 und hat daher die folgende
Elektronenkonfiguration [53]:

(Xe)4f6s” (2.1)

In Xenon sind dabei die ersten drei Elektronenhiillen komplett gefiillt. Die vierte Elek-
tronenhiille hat alle s-, p- und d-Orbitale voll besetzt und besitzt vier f-Elektronen.
Die fiinfte besitzt komplett gefiillte s- und p-Orbitale und die sechste Elektronenhiille
nur zwei s-Elektronen. Die Valenzelektronen, die fiir die Bindung mit dem Wirtskri-
stall verwendet werden, sind die 4f* und die 6s*-Elektronen [54]. Bei der Dotierung
von YVO, mit Neodym wird ein Y*"-Ton durch ein Nd**-Ion ersetzt. Dabei lautet die

Elektronenkonfiguration des aktiven Laserions Nd3*:
(Xe)df? (2.2)

Als Absorptions- und Emissionsiibergénge, die fiir den Laserbetrieb verwendet werden,
dienen Uberginge zwischen den 4f-Zustinden (4f-4f-Ubergéinge). Diese stellen einen ei-
gentlich verbotenen Dipoliibergang dar, der aufgrund der Wechselwirkung mit dem
Kristallfeld schwach erlaubt ist. Daher weist Nd:YVOy, eine relativ lange Lebensdauer

des oberen Laserniveaus im Bereich um hundert Mikrosekunden auf.

Die drei 4f-Elektronen kénnen sich in unterschiedlichen Zustéinden neu anordnen, die
in drei Arten von Wechselwirkungen unterteilt sind. Dies resultiert in einer Vielzahl
an Energieniveaus (Abbildung 2.1). Die erste und stiarkste Wechselwirkung ist die
elektrostatische Coulomb-Wechselwirkung zwischen den drei 4f-Elektronen. Diese spal-
tet die 4f-Zustinde um ~ 10000 cm™! auf, wie zum Beispiel zwischen den “I- und
4F-Niveaus. Jedes dieser Niveaus ist zudem durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung in
Mannigfaltigkeiten mit dem Abstand ~ 2000 cm~! aufgeteilt. Dadurch entstehen die

Grundniveaus und die unteren Laserniveaus der Laseriibergiinge (1I-Niveaus) sowie die
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Pump- und oberen Laserniveaus (*F-Niveaus). Die schwiichste Wechselwirkung ist die
Wirkung des Kristallfeldes auf die 4f-Zustédnde. Der sogenannte Stark-Effekt ist, als
Folge des Abschirmeffekts der 5s?- und 5p®-Elektronen auf die 4f-Elektronen, die ef-
fektiv den Einfluss des lokalen Kristallfeldes einschrinken, auf Energieabstinde von
~ 200 cm~" beschrénkt. Zudem ist jede Atomlinie, die zu Ubergéngen zwischen diesen
Niveaus gehort, thermisch verbreitert durch Elektronen-Phonon-Wechselwirkung, wo-
bei die Schwingungszustinde des Gitters mit den 4f-Zusténden gekoppelt sind. Aber
auch hier schrankt der Abschirmeffekt der &uleren Elektronen die Groflenordnung der
thermischen Verbreiterung ein, so dass die Ubergangslininen bei Raumtemperatur sehr

schmal bleiben.

Die Benennung der Zustéinde folgt der 2t'L;-Schreibweise. Dabei ist S die Spin-
Quantenzahl, L die Drehimpuls-Quantenzahl und J die Gesamtdrehimpuls-Quanten-
zahl. Daher gehort der Grundzustand “Io/s zu einem Zustand in dem S = 3/2, L =6
und J = 9/2 sind. Jedes Niveau ist (2J + 1)-fach entartet, wobei die Quantenzahl m,
Werte von -J bis J in ganzzahligen Schritten annimmt. Die Symmetrie des Kristall-
feldes bewirkt zudem, dass Zustédnde mit gleichem |m ;| die gleiche Energie besitzen.
Dadurch spaltet sich jedes 2°*1L ;-Niveau in (2J +1)/2 doppelt entartete Unterniveaus
auf, weshalb man jedes Unterniveau als einzelnes nicht entartetes Niveau betrachten
kann. Daher bestehen der Grundzustand *I /2, das untere Laserniveau 4 2 und das
obere Laserniveau *Fj /2 jeweils aus fiinf, sieben und zwei Unterniveaus, wie in Abbil-

dung 2.1 dargestellt.

Der Wirtskristall kann speziell nach seinen physikalischen Eigenschaften und seinem
Einfluss auf die spektroskopischen Eigenschaften des Laserions ausgew#hlt werden.
Die Grofle des Dotierungsions wird dhnlich der Grofle des Atoms, das im Wirtskristall
durch dieses ersetzt wird, gewédhlt. Dadurch werden die Spannungen, die dadurch auf
das Gitter ausgeiibt werden, reduziert. Zudem wird dadurch eine wesentlich hohere Do-
tierung mit aktiven Ionen moglich. Fiir die Leistungsskalierung von Festkorperlasern
ist es wichtig, dass dabei harte Materialien, die eine hohe Bruchspannung, hohe thermi-
sche Leitfahigkeit, eine geringe Temperaturabhéingigkeit des Brechungsindex und hohe
optische Transparenz sowie geringe Streuverluste aufweisen, verwendet werden. Diese
sollen gleichzeitig einfach und giinstig herstellbar sein. Auflerdem sind die Effekte der
Struktur des Wirtsmaterials auf die Energieniveaus, die Absorptions- und Emissions-
wirkungsquerschnitte, die Fluoreszenzlebensdauer und die spektrale Linienbreite des

aktiven lons von grofler Bedeutung.

Der Radius von Nd*T ist um 5 % grofler als der von Y3', weshalb hohe Dotierun-

gen zu Kristallen mit hohen Spannungsintensitéiten fiihren. Daher ist es von Vorteil,
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Abbildung 2.1: Energieniveauschema von Nd** in einem YVO, Wirtskristall. Ein-

gezeichnet sind die wichtigsten Pump- und Laseriibergénge [47].

dass die Absorptionskoeffizienten fiir die Pumpwellenldngen so grof§ sind, dass in den
meisten Fillen nur Dotierung unter 1 at.% nétig sind. Da das Kristallgitter nur eine
Stelle besitzt an der Neodym an Stelle von Yttrium eingesetzt werden kann, sieht jedes
Neodymion, aufgrund der Ordnung der Kristallstruktur, dasselbe lokale Feld. Dadurch
liegt eine rein homogene Linienverbreiterung vor. Im Gegensatz dazu weisen Wirtskri-
stalle aus Glas eine ungeordnete Struktur und damit unterschiedliche Fehlstellen auf,

was zu einer inhomogenen Verbreiterung der Linien fiihrt. In Kristallen von sehr hoher
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Qualitét, wie zum Beispiel den heutzutage erhéltlichen Nd:YVO4-Kristallen, konnen
die Anderungen der lokalen Felder geringer sein als 0,5 cm™" [56]. Dies ist wesentlich
kleiner als die homogene Verbreiterung der 1064 nm-Emissions-Linie bei Raumtempe-

ratur von 6,9 cm™~! [57].

Ublicherweise wird Nd:YVO, wegen seiner hohen Schmelztemperatur von 1810 °C mit
Hilfe des Czochralski-Verfahrens in einem Iridium-Schmelztiegel unter einer inaktiven
Gas-Atmosphire gewachsen [58]. Dabei wird ein richtig orientierter Einzelkristall-Keim
gedreht und nach und nach aus der Schmelze gezogen, so dass die Kristallisation auf der
Oberflache der Keim-Schmelze auftritt. Optimierte Wachs-Techniken erlauben heutzu-
tage die Herstellung von qualitativ hochwertigen Einkristallstdben bis zu einer Hohe
von 50 mm. Obwohl so 50 mm lange Kristalle hergestellt wurden, sind heute kom-
merziell Kristalle einer Lénge von 30 mm erhéltlich, die eine hohe homogene Qualitét

aufweisen [59].

2.1.2 Spektroskopische und thermo-mechanische Eigenschaf-

ten

Im vorherigen Abschnitt wurde beschrieben, wie sich die Wahl des verwendeten Do-
tierungsions und Wirtsmaterials sowohl auf die spektroskopischen als auch auf die
thermo-mechanischen Eigenschaften des daraus resultierenden laseraktiven Materials
auswirkt. Anhand dieser Eigenschaften soll ein Vergleich zwischen Nd:YVO, und den
gebrauchlichsten ebenfalls Nd-dotierten Wirtsmaterialien, Nd:YAG und Nd:GdVO,,
durchgefiihrt werden. Dadurch wird deutlich, warum in den folgenden Experimenten

zur Leistungsskalierung von Festkorperlasern bei 1,3 pm Nd:YVO, verwendet wird.

Dazu sind in Tabelle 2.1 die wichtigsten Materialparameter fiir die drei zu vergleichen-
den laseraktiven Materialien aufgetragen. Da diese Arbeit auf die Realisierung eines
Lasersystems abzielt, das Strahlung bei einer Wellenldnge von 1,3 pm emittiert, kom-
men als laseraktive Medien nur Nd-dotierte Wirtsmaterialien in Frage, weil die Wel-
lenléinge der Laseriibergédnge hauptséchlich durch die Wahl des Dotierungsions vorgege-
ben wird. Dabei entspricht der “F3/5 —*I;3/2-Ubergang bei Nd:YVO, und Nd:GdVO,
einer Emissionswellenldnge von 1342 nm und bei Nd:YAG einer Emissionswellenlénge

von 1319 nm.

Der Vergleich der thermo-mechanischen Eigenschaften zeigt zum einen, dass Nd:YAG
eine wesentlich hohere Bruchspannung aufweist als die anderen beiden Materialien. Die
Bruchspannung liegt dabei fiir Nd:YAG zwischen 220 und 270 MPa und fiir Nd:YVO,
und Nd:GdVO, fast identisch bei ca. 50 MPa. Dies fithrt dazu, dass Nd:YAG mit einer
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