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Abstract

Investigation of correlations between the optical properties and the laser
specific parameters of laser-active solid-state materials

This work describes the investigation of correlations between the optical properties and the
laser specific parameters of laser-active solid-state materials. A major requirement was the
development of methods of measurement for the optical parameters like absorption of the
pump and laser wavelength, fluorescence lifetime, variation of refractive index, birefringence
and the laser parameters like threshold and slope efficiency in two dimensions with a spatial
resolution between 30 and 100 pym.

Therefore well known methods had to be improved concerning accuracy, spatial resolu-
tion and long-term stability, to be usable for measurements with a spatial resolution in two
dimensions. The achieved relative accuracy in the measurements of the parameters is in the
range of 0.1% to 3%.

A second requirement for the development of the described methods of measurement is
automation. A typical measurement of a single parameter of a sample with dimensions of
50x50 mm with 30 ym spatial resolution delivers 2.8 - 106 data points. Therefore an extensive
software library was developed for full automation of the measurements and for analysis of
the data. The analysis allows any desired conjunction between the measured parameters. A
prerequisite for this operation is a calibrated coordinate system valid for all measurements.

With these developed methods of measurement a large number of samples and materials
was characterized, to gain an overview of possible crystal defects and their implication on the
laser process. Such an extensive characterization of laser active materials with the displayed
accuracy has not been published till now.

The precise characterization of the optical and the laser specific parameters in conjunc-
tion with the developed software were the requirements for the investigation of correlations
between these parameters.

In particular the investigations of ,,Boule“-slices with large diameters up to 50 mm were
found to be very important, since areas of very different crystal quality are present in the same
sample. To investigate such large samples the long-term stability of the experimental set-
up was essential. From these investigations hints to correlations between the prementioned
parameters could be deduced, which were investigated quantitatively afterwards. Therefore
a quantitative determination of all parameters was indispensable.

A linear correlation could be proven between the stress induced birefringence losses and
the laser parameters threshold and slope. The regression coefficient of the correlation between

these parameters for 3100 investigated data points was r = 0.76.
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In the same way the linear correlation between the absolute value of the refractive index
gradient, which is a quantum for the optical homogeneity, and the same laser parameters
was shown. The regression coefficient is with r = 0.65 a little smaller than in the first case,
but the whole boule cross section with 265.000 data points was investigated, allowing smaller
numbers for r.

In accordance with theory a dependency of the correlation coefficient from the transmit-
tance of the output coupling mirror was displayed. A correlation between the refractive index
and the concentration of the laser active ion was shown qualitatively.

These techniques were used for the characterization of Czochralski-Nd:YAG, which could
be grown for the first time with a dopant concentration of 2at.%. A comparision with the
well known 1at.% Nd:YAG showed no degradation in the crystal quality by doubling the
dopant concentration. The results of the optical characterization were confirmed by laser
experiments even at high power levels of 12 W output power. The 2at.% doped Nd:YAG
showed a slope efficiency of 56.5% in comparison to 53.8% of a 1 at.% Nd:YAG. In relation to
a Nd:YVOy crystral 2at.% Nd:YAG delivered the higher output power, where additionally
it has to be considered, that the Nd:YVOQy crystal was operated at 60% of its fracture limit
while the Nd:YAG crystal was operated only at 39%.

In the same way the quality assurance was demonstrated at the example of Nd(0.9%):YAG
rods from an industrial production.

A check of the original material was performed, to recognize defects in an early stage of
production. In terms of a final inspection the optical properties and the laser parameters of
five laser rods were inspected. The results showed the smallest values seen in this work of the
absolute value of the refractive index gradient. Furthermore the investigation of the stress
induced birefringence demonstrated that stress, induced by the crystals core, will vanish after
the rods have been drilled from the material. The excellent optical properties of these crystals
could be confirmed with laser experiments. In multi mode operation a slope efficiency of 68%
was achieved, which is close to the theoretical limit of 72%.

It is shown with this thesis, that a reliable prediction of the laser properties from opti-
cal and spectroscopical parameters is possible. Therefore an important prerequisite for the
classification of laser active material by certain quality attributes is given. An introduction
of quality specifications with defined test methods for laser active materials is now possible.
The implementation of the proposed test methods can be the important breakthrough for

the laser industry from piece production to the mass market.
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Kapitel 1
Einleitung

Die Lasertechnik hat sich zu einem bedeutenden Industriezweig entwickelt. Fiir die Zukunft
besitzen vor allem die optisch angeregten Festkorperlaser ein grofies Anwendungspotential.
Der Grund dafiir ist die Verfiigbarkeit von neuen leistungsfihigen Laserkristallen und von lei-
stungsstarken Halbleiterdiodenlasern, die zur effizienten optischen Anregung genutzt werden.
Die industrielle Serienfertigung von Lasern erfordert Komponenten mit gepriifter Qualitét.
Wihrend fiir Halbleiterlaser aussagekriftige Priifverfahren eingesetzt werden, gab es fiir La-
serkristalle bisher keine Meflverfahren, die vorab eine hinreichend genaue Beurteilung der
Qualitdt der laseraktiven Kristalleigenschaften zulassen.

Der Qualitédtstest eines Laserkristalls erfolgt daher in der Regel erst durch den Einbau
in den Festkorperlaser, also in das Zielprodukt. Sind mit dem eingebauten Kristall die ge-
forderten Lasereigenschaften wie z. B. Leistung und Strahlprofil nicht zu erreichen, muf} ein
anderer Stab eingebaut werden. Diese Vorgehensweise ist kosten- und zeitaufwendig.

Die wissenschaftlichen Schwerpunkte dieser Arbeit beinhalten daher die Erforschung hoch-
préiziser MeBverfahren, mit denen eine Charakterisierung von Laserkristallen beziiglich der
optischen Parameter und den laserspezifischen Parametern wie Schwelle und differentieller
Wirkungsgrad durchgefiihrt werden kann.

Aus einer quantitativen Analyse der erzielten experimentellen Ergebnisse werden Korre-
lationen zwischen den optischen Eigenschaften und den Lasereigenschaften der Materialien
erarbeitet.

Die optischen Parameter, die fiir die Charakterisierung von Lasermaterialien relevant sind
und in dieser Arbeit untersucht werden, sind die Homogenitét des Brechungsindex, die op-
tische Doppelbrechung, die Konzentration und Homogenitit der Dotierung, die spektrale
Abhingigkeit der Absorption sowie die Absorptionsverluste im spektralen Bereich der Laser-
wellenlidnge.

Die Methoden der optischen Charakterisierung, wie die Schlierenmethode, die Messung
der Absorption und der Fluoreszenzlebensdauer des laseraktiven Ions, das Absorptionskalo-
rimeter und die Methode des Findlay-Clay Plots sind in der Literatur beschrieben:
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So wird fast iiberall, wo laseraktive Materialien hergestellt werden, eine interferometrische
Untersuchung zur Uberpriifung von Phasenfrontverzerrungen beim Durchgang durch den
Kristall angewandt [Ai91, Mal78, Ada61, Schw85].

Als Alternative zur Bestimmung von Inhomogenitéten des Brechungsindex wurde hier die
Schlierenmethode [Scha42] weiterentwickelt [Set82, How84, Buc93, How85, Gre95]. Diese Me-
thode besticht durch ihren geringen experimentellen Aufwand und eine héhere Genauigkeit als
ein Standard-Interferometer. Eine direkte quantitative Auswertung von Schlierenaufnahmen
war bisher nicht publiziert und wird hier vorgenommen.

Die Doppelbrechung wird im Allgemeinen iiber die Transmission der Probe zwischen
gekreuzten Polarisatoren [The79, Bir74, Coc92] gemessen. Diese sogenannte Extinktions-
methode wird von den meisten Kristallherstellern in Polariskopen benutzt, um eine schnelle
Uberpriifung der mechanischen Spannungen des geziichteten Kristalls zu erhalten. Allerdings
liefert diese Methode nur qualitative Aussagen iiber das Vorhandensein von Storstellen. Ge-
nauere Werte liefert die vollstindige quantitative Bestimmung der Jones-Matrix, wie in dieser
Arbeit dargestellt.

Die rdumliche Verteilung der Dotierung wurde bisher in der Literatur nicht detailliert
untersucht, obwohl die Konzentration des laseraktiven Ions ein wichtiger Parameter beim
Entwurf von Festkorperlasern ist. Auch die rdumliche Verteilung der Dotierung ist eine wich-
tige GroBe in der Beurteilung der Kristallqualitit und wirkt sich auf Laserparameter wie den
differentiellen Wirkungsgrad und das Strahlprofil aus. In der Publikation von B. Gu [Gu89]
werden ausschliellich punktuelle Messungen der Konzentration an zwei bis vier Ortskoordina-
ten der Probe miteinander verglichen. In der vorliegenden Arbeit werden zwei unterschied-
liche Verfahren zur Bestimmung der Dotierungskonzentration untersucht und miteinander
verglichen:

Zum einen wird die Konzentration direkt durch Messung des Absorptionskoeffizienten bei
einer bestimmten Wellenlidnge, fiir die das Material eine Absorption zeigt, bestimmt.

Zum anderen wird die Methode der Messung der Fluoreszenzlebensdauer eines angeregten
Niveaus des Dotierungsions angewandt. Dieses Mefiverfahren wurde bereits erfolgreich zur
Konzentrationsbestimmung benutzt. Dabei wird der Effekt des ,, Konzentrationsquenchings“
[For48, Dex53, Pow98] ausgenutzt, der eine Verkiirzung der Lebensdauer mit zunehmender
Konzentration bewirkt. Die einzelnen Methoden in der Literatur [S1i79, Deb80, For90, Lia74,
Dev83, Lup86] unterscheiden sich im Wesentlichen in den verwendeten Pumpquellen und
dem Detektorsystem. Lediglich in den Arbeiten von K. K. Deb [Deb80] und M. Fornoni [For90]
vorgestellten Messungen wurde die Fluoreszenzlebensdauer an mehreren Punkten im Abstand
von ungefihr 1 cm entlang der Zuchtrichtung gemessen. Bei allen anderen Messungen wurde
jeweils nur an einzelnen Punkten auf der Kristallfacette gemessen. Im Gegensatz zu den
oben aufgefithrten Messungen wird in dieser Arbeit erstmalig die Fluoreszenzlebensdauer,
ebenso wie die Absorption des laseraktiven Tons, systematisch mit hoher réumlicher Auflésung

bestimmt.



Die Beurteilung der laserspezifischen Kristalleigenschaften erfolgt in selbst entwickelten
Priifresonatoren, die auf Standard Laserresonatoren wie dem ,, V-Resonator“ und dem ,fast
konzentrischen Resonator® [Koe88] beruhen. Ein Maf fiir die Qualitdt des Kristalls ist die
Anregungsleistung zum Erreichen der Schwelle und der erzielte differentielle Wirkungsgrad.
Die Verluste werden dann aus dem sogenannten Findlay-Plot bestimmt [Fin66]. Alternativ
konnen die Verluste auch mit einem Absorptionskalorimeter bestimmt werden [Wil98].

All den bisher publizierten optischen Charakterisierungmethoden [Pei88, Wil68, Kue86]
ist gemein, daf sie nur zum Teil quantitative Beurteilungen mit geringer Sensitivitit zulassen
und keinen quantitativen Vergleich einer Kristallprobe in den verschiedenen Mefmethoden
beschreiben.

Die entscheidende Verbesserung in der Charakterisierung von laseraktiven Materialien
wird durch die in dieser Arbeit realisierten zweidimensionalen Mefverfahren erreicht. Da-
zu werden die oben beschrieben Mefimethoden hinsichtlich der Genauigkeit, der rdumlichen
Auflésung und der Langzeitstabilitit verbessert, so dafl zweidimensional aufgeltste, automa-
tisierte Messungen erméglicht werden.

Die zweite wichtige Voraussetzung fiir die Realisierung zweidimensionaler Messungen mit
einer rdumlichen Auflésung zwischen 30 und 100 ym, bei einer Gréfle der Proben von bis zu 50
x 50 mm, ist die vollstdndige Automatisierung der Messung, da niemand in der Lage wire, die
erforderlichen 2,8 - 10 MeBpunkte manuell aufzunehmen. Hierfiir wurde eine umfangreiche
Softwarebibliothek zur vollstindigen Automatisierung der Messungen und zur Auswertung
der Daten entwickelt.

Mit den entwickelten Meflverfahren war erstmals eine systematische Untersuchung vieler
verschiedener Proben variabler Geometrie mit hoher rdumlicher Auflésung mdoglich.

Die Messungen bilden die Grundlage fiir eine quantitative Analyse der Korrelationen zwi-
schen den optischen Eigenschaften und den laserspezifischen Eigenschaften der laseraktiven
Materialien. Bisher ist in der Literatur kein derartig umfassender Vergleich gezogen worden,
da die Genauigkeit der Mefmethoden, die fiir die Bestimmung der optischen Eigenschaften
verwendet wurden, nicht ausreichend war. Insbesondere die Untersuchung der Querschnit-

* mit grofem Durchmesser von bis zu 50 mm war sehr wichtig, da

te kompletter ,Boules!
hier in derselben Probe Bereiche sehr unterschiedlicher Kristallqualitidt gemeinsam auftreten,
die die entscheidenden Hinweise auf die gesuchten Korrelationen lieferten. Zweidimensionale
Messungen von Proben dieser Griéfle waren bisher wegen der hohen Anforderungen an die
MefBimethoden nicht moglich.

Zur systematischen Erforschung der Korrelationen wird in dieser Arbeit das Material
Nd:YAG gewéhlt. Die Herstellung dieses Materials hat seit vielen Jahren einen hohen Stan-
dard erreicht, so daf} eine grofle Anzahl von Proben in reproduzierbarer Kristallqualitit zur

Verfiigung stand. Dariiber hinaus konnten die Charakterisierungsverfahren in enger Koope-

'franz.: Kugel. Die ersten synthetischen Kristalle hatten die Form einer unregelmifligen Kugel. Der Begriff
ist bis heute erhalten geblieben, obwohl moderne Kristalle eine zylindrische Form haben (s. Abbildung 2.1).
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ration mit den Herstellern angewandt werden, um die Produktion von Nd:YAG Stdben fiir
Festkorperlaser in Form einer Qualitdtskontrolle zu iiberwachen.

Die erarbeiteten Ergebnisse am Beispiel Nd:YAG zeigen erstmalig eine eindeutige Korre-
lation zwischen den gemessenen optischen und den experimentell bestimmten laserphysika-
lischen Eigenschaften. Dieses wichtige Ergebnis er6ffnet nun die Méglichkeit, allein aus der
prazisen Messung der optischen Eigenschaften eine verlidfiliche Aussage iiber deren Verwend-
barkeit in einem Laser mit spezifizierter Leistung und Strahlqualitit zu gewinnen.

Dieses Verfahren wurde in der hier vorliegenden Arbeit in der praktischen Anwendung
erprobt und iiberpriift. Die ersten Nd:YAG Kristalle mit einer Dotierungskonzentration von
2 at.%, die im Jahre 2000 mit der Czochralski-Zuchtmethode hergestellt werden konnten,
wurden mit den hier entwickelten Charakterisierungsverfahren untersucht. Die Qualitit die-
ser Kristalle, die vor allem in der Entwicklung von Hochleistungs-Festkorperlasersystemen
fiir neue Impulse sorgen diirften, konnte so direkt auf Grund einer quantitativen Analyse den
Daten anderer Materialien gegeniibergestellt werden. Insbesondere wurde untersucht, inwie-
fern sich die hohere Dotierungskonzentration gegeniiber der Standard 1 at.% Dotierung von
Nd:YAG auf die Kristallqualitéit auswirkt. Die Ergebnisse der optische Charakterisierung, die
dem 2 at.% Material eine sehr gute Qualitit bescheinigte, wurden in einem Laserresonator
im direkten Vergleich mit anderen Materialien {iberpriift. Dabei konnten die Resultate der
optischen Charakterisierung bestétigt werden.

Eine verlidBliche Vorhersage der Lasereigenschaften aus optischen und spektroskopischen
Daten ist ein wichtiger Schritt zur Klassifizierung von laseraktiven Materialien nach bestimm-
ten Qualitdtsmerkmalen. Diese Klassifizierung wird die Grundlage schaffen von Qualitdtsnor-
men. Da es sich bei den Laserkristallen um eine wichtige Basiskomponente der Lasertechnik

handelt, stellt die Einfiihrung von Qualitdtsnormen einen grofien Fortschritt dar.



Kapitel 2

Zucht laseraktiver Kristalle

2.1 Czochralski Ziehverfahren

Das bei Oxid-Kristallen gebréuchlichste Zuchtverfahren ist das ,,Czochralski-Verfahren“ [Czo18].
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Abbildung 2.1: Links: Aufbau einer typischen Zuchtapparatur fiir die Czochralski-
Methode. Rechts: Mit einer Czochralski-Apparatur hergestellter Nd:YAG Boule. Der
Kristall ist direkt unterhalb des Impfkristalls abgetrennt worden (oben im Bild), darauf
folgt ein Bereich mit monotoner Zunahme des Durchmessers, danach Wachstum mit kon-
stantem Durchmesser. Der Kristall ist nicht in voller Linge abgebildet. Die untere Hélfte

ist bereits abgetrennt. Quelle: L. Ackermann [Ack|
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Bei diesem Zuchtverfahren wird ein Keimkristall in eine Schmelze (fliissige Phase) einge-
taucht. An diesem setzt dann die Kristallisation ein und er wird langsam aus der fliissigen
Phase gezogen (siche Abbildung 2.1). Dabei wird stets ein Temperaturgradient zwischen Kri-
stall und Schmelze aufrecht erhalten. Der Temperaturgradient und die Ziehgeschwindigkeit
vz, d.h die Geschwindigkeit mit der der Kristall aus der Schmelze gezogen wird, bestimmen
entscheidend das Wachstum. Ein wichtiger Parameter ist die Anpassung der Ziehgeschwin-

digkeit an die Kristallisationsgeschwindigkeit v .

Abbildung 2.2: Kristallwachstum bei verschiedenen Ziehgeschwindigkeiten vz und Kri-
stallisationsgeschwindigkeiten vg : (a) vg = vz, (b)vxk < vz, (c)vg > vz. Quelle:
K.-Th. Wilke [Wil73]

In Abbildung 2.2 sind die drei méglichen Fille dargestellt. Das Wachstum verlduft stati-
onir, wenn die Zuchtgeschwindigkeit vz gerade gleich der Wachstumsgeschwindigkeit vg ist
(Fall a). Ist vz > vk (Fall b) so wird der Kristall-Durchmesser kleiner, bei vz < vg (Fall
c¢) wird er grofler. Eine detaillierte Beschreibung dieser Methode findet sich in der Literatur
[Ack, Wil73, Czo18|.

2.2 Verteilungsinhomogenititen

2.2.1 Transportprozesse
Kristallisation aus Losungen

Bei der Kristallisation spielen Wirmetransport und Massentransport eine entscheidende Rol-
le. Bei Wachstum aus Lésungen, wie wifirige Losungen, Schmelzlosungen, dotierte Schmelzen
etc., ist besonders der Massentransport (Diffusion) von Bedeutung. Der Kristall iibernimmt
die geloste Phase aus dem Losungsmittel, das von der wachsenden Kristallfront abgewie-
sen wird. Dadurch entsteht vor der Wachstumsfront eine Abnahme der Konzentration der
gelosten Phase und eine Grenzschicht der Dicke d, die durch Diffusion iiberwunden werden
muf} (Abbildung 2.3). Die Grenzschichtdicke § wird durch die Konvektionsverhiltnisse be-
stimmt und ist z. B. durch Riihren oder Rotation der Kristalle zu beeinflussen.

Fiir die Massenstromdichte j (Diffusionstransport) aus der iibersittigten Losung zur
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Abbildung 2.3: Konzentrationsverhéltnisse vor einer Kristallfliche beim Wachstum aus
Losungen. Quelle: K. Recker [Rec78]

Grenzschicht gilt nach dem 1. Fick-Gesetz:

. D

j= g(c—ci) (2.1)
(mit D = Diffusionskoeffizient fiir die Diffusion des Gelosten in der gesittigten Losung, ¢ =
Konzentration der iibersittigten Losung, ¢; = ¢;(hkl) = Konzentration an der Kristallfliche).

Fiir die Anlagerungsgeschwindigkeit gilt:

J = kqlci = ¢s) (2.2)

(mit ¢; = Sattigungskonzentration, k, = ky(hkl) = Geschwindigkeitskonstante der Grenz-
flachenreaktion, abhingig von der kristallographischen Richtung).

Die Grenzflichenreaktion ¢; ist schwer zu bestimmen. Sie 1éf3t sich bei Annahme eines sta-
tiondren Gleichgewichts von Anlagerung und Diffusion aus Gleichung 2.1 und 2.2 eliminieren,

so daB fiir die Wachstumsgeschwindigkeit u folgt (Berthoud-Gleichung):

c—Cs

=% vy (2.3)
[ 1
DT R

u=jVy =
(mit Vay = Molvolumen). Der Nenner kann als Stoffilbergangswiderstand aufgefait werden,
der sich aus dem Diffusionswiderstand /D und dem Grenzflichenwiderstand 1/k; zusam-
mensetzt und von Temperatur und Ubersiittigung abhingt. Typische Wachstumsgeschwin-

digkeiten bei Losungsziichtungen liegen in der GroBenordnung von einigen 10~° ms~!.

Kristallisation aus Schmelzen

Bei der Kristallisation ist fiir die Anlagerungsreaktion die Unterkiithlung unmittelbar an der

Kristalloberfliche mafigebend, und es wird statt Massentransport der Wérmetransport, d. h.
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Ableitung der freiwerdenden Kristallisationswirme, wachstumsbestimmend. Fiir die lineare
Wachstumsgeschwindigkeit u ergibt sich [Wil73]:
dT dT
_ As (d_y)s — M (d_y)L

u = N (2.4)

(mit Ag bzw. A\, = Warmeleitfihigkeiten von Kristall bzw. Schmelze, (dT'/dy) g bzw. (dT'/dy) .
= Temperaturgradienten in Kristall bzw. Schmelze, y = Koordinate senkrecht zur Wachs-
tumsfront, AH = Kristallisationswéirme, g, = Dichte des Kristalles).

Bei Wiarmeableitung durch den Kristall ergibt sich hiernach die grofite Wachstumsge-
schwindigkeit, wenn der Temperaturgradient in der Schmelze klein und der im Kristall grof3
gehalten werden. Da die Temperaturgradienten aus experimentellen Griinden aber nicht
beliebig gewédhlt werden konnen, lassen sich groflere Wachstumsgeschwindigkeiten nur bei
Substanzen mit guter Wirmeleitfihigkeit erzielen. Typische Wachstumsgeschwindigkeiten

bei Schmelzziichtungen liegen in der GréBenordnung von einigen 1072 ms™!.

2.2.2 Verteilungskoeffizient

Bei der Kristallisation einer Substanz in einem Zwei- oder Mehrstoffsystem treten vor der
Wachstumsfront ein Konzentrationsgradient und eine Diffusionsschicht der Dicke ¢ auf, da
im Allgemeinen eine der Komponenten abgewiesen wird und der Substanzaustausch mit der
iibrigen Schmelze oder Losung nicht unendlich schnell ist. Die Grenzschicht erfait die mo-
lekularkinetischen Vorgénge an der Phasengrenze und zuriick (Transportprozesse). Wird
als Beispiel ein Zweistoffsystem mit den beiden Stoffen A als Wirt und B als Gast (d. h. B-
Konzentration gering) betrachtet, so wird allgemein bei einem Verteilungskoeffizienten ky < 1
die Konzentration der Gastphase B vor der Wachstumsfront grofler, bei kg > 1 kleiner als
in der iibrigen Schmelze. Durch die Wachstumsvorgénge werden die Verteilungsverhéltnisse
und ko-Werte (definiert fiir u = 0) verdndert. Abbildung 2.4 zeigt als Beispiel die Konzen-
trationsverhéltnisse an der Wachstumsfront fiur ky < 1.

Beziiglich der Prozesse an der Phasengrenze 148t sich ein kinetischer Verteilungskoeffizient

definieren:
ki = Z—s (mit w #0,¢; # cr, ki # ko) (2.5)
i
(mit ¢s, ¢;, ¢, = Konzentration im Kristall, an der Grenzfliche, in der Schmelze).

Der kinetische Verteilungskoeffizient k; kann nicht direkt gemessen werden und héngt
ab von der Uberschreitung an der Phasengrenze, der Dicke von § (die durch Konvektion
und Riihren beeinflufit werden kann), der Wachstumsgeschwindigkeit, der Wachstumsrich-
tung bzw. -fliche (hkl) und anderen Faktoren. Fiir kleine Wachstumsgeschwindigkeiten gilt
oft k; = ko. Der Koeffizient k; hat besondere Bedeutung fiir Kristallisationen aus Lésungen
und Gasen, weniger fiir die aus Schmelzen, bei denen Transportvorginge stérker zu bertiick-

sichtigen sind. Bei fortschreitender Kristallisation verdndern sich die Zustandsparameter des
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Systems, vor allem die Zusammensetzung. Die Verdnderung der Zusammensetzung cy der

Gesamtschmelze beriicksichtigt der effektive Verteilungskoeffizient k..

cs ki

ke =

(2.6)
cr, cr,

ke wird beeinfluit von den Transportvorgingen, die naturgemif bei den einzelnen Ziichtungs-
methoden verschieden sind. Die Zusammenhénge zwischen k., k;, u, 6 und der Diffusionskon-
stante D der Gastphase in der fliissigen Phase fiir Kristallisationen aus Schmelzen sind nach
Burton [Burb3] gegeben durch:

ki + (1 — k;)e—(ud/D)(es/or)

ke (2.7)
Fiir k; wird in Gleichung 2.7 oft ko, fiir pg/or meist 1 gesetzt. Die effektiven Verteilungsin-
homogenitdten in Kristallen entsprechen also nicht mehr dem thermodynamischen Gleichge-
wicht und sind von k; (bzw. k), dem Diffusionsverhalten (6/D) und besonders der Verschie-
bungsgeschwindigkeit der Phasengrenze u = u(hkl) abhingig. Die Breite d der Diffusionszone
kann bereits durch méfiges Riithren oder durch Konvektion klein und fiir alle Flichen un-
gefahr gleich gemacht werden.

Bei der Einkristallziichtung stellt sich bei konstanten Wachstumsbedingungen ein kon-
stantes k. ein, welches fiir die Nd:YAG Zucht beispielsweise = 0,2 betrigt. Dieser stati-
ondre Zustand stellt sich bei guter Durchmischung relativ schnell ein, bei schlechter Durch-
mischung relativ langsam, unter Umstidnden erst nach einer gewissen Kristallisationsdauer
bzw. nach Kristallingen von mehreren Zentimetern. Die Durchmischung durch Konvektion
oder Riihrung spielt somit im Hinblick auf die Homogenitéit der Kristalle eine wesentliche
Rolle [Car68]. Bei Anderung von u withrend des Wachstums veréindert sich der stationiire
Zustand, wobei wiederum Ubergangsdistanzen auftreten. Innerhalb dieser Distanzen erfolgt
der Ubergang in den neuen stationiren Zustand nicht monoton, sondern cg(y) durchliuft fiir

ke < 1 ein Maximum und fiir k. > 1 ein Minimum (s. auch Abschnitt 2.3.2 ,,Zonar-Bauten*).

2.2.3 Konstitutionelle Unterkiihlung

Dem Konzentrationsverlauf ¢(y) einer Gastphase vor der Wachstumsfront (s. Abbildung 2.4)
entspricht gemifl Phasendiagramm ein Gleichgewichtstemperaturverlauf nach Kurve T,(y).
Im Wachstumsraum (Ofen, Tiegel) liegt aber im Allgemeinen ein Temperaturgradient d7'/dy
vor, der nicht mit der Kurve T,(y) iibereinstimmt (z. B. G; oder G3). Schneidet der Tempe-
raturgradient (wie z. B. G2) die Kurve, dann entsteht vor der Wachstumsfront ein Gebiet, das
unterkiihlt ist; man spricht von konstitutioneller Unterkiihlung. Der Kristall versucht, diese
Unterkiithlung durch einen schnellen Wachstumsvorstof8 in die Schmelze auszugleichen. Die
ebene Wachstumsfront wird instabil, und es entstehen bestimmte Wachstumsstérungen oder
-strukturen mit starken Verteilungsinhomogenititen, z. B. Zellenbildung mit Gastphasen-

Einschliissen an den Zellgrenzen oder Schichten mit starken Verteilungsinhomogenititen
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Abbildung 2.4: Konzentrationsverlauf c¢(y) sowie Temperaturverlauf T,(y) vor der Wachs-
tumsfront WF mit konstitutioneller Unterkithlung (fiir £ < 1). Quelle: K. Recker [Rec78]

(8hnlich Streifenbildungen oder Zonar-Bauten). Art und Form der Wachstumsstrukturen
sind von den Wachstumsparametern, vor allem dem Anstieg des Temperaturgradienten vor
der Wachstumsfront, abhéingig. Konstitutionelle Unterkiihlung und damit die oben angefiihr-
ten Baufehler und Inhomogenitéiten treten nicht auf, wenn der Temperaturgradient so steil
verlduft, dal er die Kurve T,(y) nicht schneidet (G; in Abbildung 2.4).

In der Praxis ist der Temperaturgradient nicht beliebig wihlbar. Auflerdem kénnen star-
ke Temperaturgradienten Spannungen im Kristall erzeugen, so daf3 bei den Ziichtungen stets
Kompromisse gesucht werden miissen. Diese Tatsache gilt allgemein, da die verschiedenen
Faktoren des Wachstums sich vielfach unterschiedlich auswirken, so daf} die Zuchtparame-
ter optimal aufeinander abgestimmt werden miissen. Die konstitutionelle Unterkiihlung hat
praktisch keine Bedeutung bei der Ziichtung reiner Substanzen, jedoch bereitet sie grofe
Schwierigkeiten bei der Ziichtung von homogenen, dotierten Kristallen und Mischkristallen

sowie bei der Ziichtung aus Lésungen oder Schmelzlésungen.

2.2.4 Konzentrationsverteilung entlang der Zuchtrichtung

Da fiir die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Materialien k3 < 1 und damit auch k., < 1
ist, bildet sich entlang der Zuchtrichtung ein Konzentrationsgradient aus. Der Verteilungs-
koeffizient bewirkt, dafl wihrend des Wachstumsprozesses im Verhéltnis mehr Anteile der
Wirtphase als der Gastphase aus der Schmelze entnommen werden. Dies fithrt zu einer An-

reicherung der Gastphase in der Schmelze. Die Stirke und die Form des Gradienten werden
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durch das Verhéltnis von Ausgangsmaterial zu dem aus der Schmelze entnommenen Material
bestimmt. Dabei muf} beriicksichtigt werden, dafl diese Anreicherung der Gastphase zunichst
in einer kleinen Umgebung der Wachstumsfront geschieht. Erst durch Diffusion oder Kon-
vektion werden die Konzentrationsunterschiede langsam in der fliisssigen Phase ausgeglichen.
Die Geschwindigkeit, mit der diese Transportprozesse ablaufen, liegt in der Gréflenordnung
der Ziehgeschwindigkeit. Dies erhoht die Konzentration der Gastphase in unmittelbarer Nihe

der Wachstumsfront im Vergleich zur restlichen Schmelze.

¢
$
Kristalt & fluide Phase
g
£ ¢
\ i
I N
£ d
y R 4

Abbildung 2.5: Konzentrationsverlauf einer gelosten Komponente mit k. < 1 bei der
Kristallisation vor einer ebenen Wachstumsfront. Quelle: K.-Th. Wilke [Wil73]
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Abbildung 2.6: Anfangsverlauf der relativen Konzentration einer gelésten Komponente in
einem Stab nach Kristallisationsbeginn. Dargestellt sind verschiedene kinetische Vertei-
lungskoeffizienten bei fehlender Durchmischung. Quelle: K.-Th. Wilke [Wil73]
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Die Verteilung der Gastphase entlang der Zuchtrichtung C(x) im Kristall wird beschrieben
durch den Zusammenhang [Wil73, For90]

C(z) = Cr(0) - k(L — go)" ™ (2.8)

Hierbei ist Cr,(0) die Anfangskonzentration in der Schmelze, k der Verteilungskoeffizient und
g ein Geometriefaktor, der den pro Léingeneinheit aus der Schmelze entnommenen Material-
anteil angibt.

Um den Kurvenverlauf einfacher diskutieren zu konnen, wird Gleichung 2.8 in eine Tay-
lorreihe um z = 0 entwickelt. Mit der Anfangskonzentration im Kristall C'(0) := Cs(0) =
Cr(0) - k folgt

_ 2(1 — _
C) = C(0) — C(O)%x + ) * 2(’“ 2) 2 (2.9)

Die so entwickelte Reihe ist ein Polynom, das sich vereinfachen 148t.

Fiir g — 0 werden alle Terme mit Ausnahme des Ersten gleich Null und die Konzentration
der Gastphase bleibt entlang der Zuchtrichtung konstant. Dies beschreibt den Fall, in dem
nur sehr wenig Material aus der Schmelze entnommen wird.

Ist die Materialmenge in der Schmelze grofl gegeniiber der Menge des geziichteten Kristalls
ist der Geometriefaktor g klein. Dann kann der Verlauf durch die ersten beiden Terme
beschrieben werden:

C(z) = C(0) — C(0)g(k — 1)z (2.10)

In diesem Fall wird der Konzentrationsverlauf durch die Anfangskonzentration C'(0) und
einen zu x proportionalen Term beschrieben. Fiir einen Verteilungskoeffizienten k < 1 steigt
die Dotierungskonzentration im Kristall linear mit der Kristallinge. Ist der Verteilungskoef-
fizient £ > 1 sinkt die Dotierungskonzentration im Kristall entsprechend.

Fiir reale Kristalle mul noch der quadratische Term aus Gleichung 2.9 beriicksichtigt
werden. Im Wesentlichen beschreibt jedoch bereits Gleichung 2.10 die Anderung der Kon-

zentration der Gastphase im Kristall. Mit den Abkiirzungen

a = gk-1) (2.11)
2(k—1)(k—2
g = 94 ﬁ( ) (2.12)
folgt aus Gleichung 2.9
C(x) = C(0) — C(0)ax + C(0)Bz>. (2.13)

Hat man aus einem gemessenen Kurvenverlauf die Konstanten « und S bestimmt, kann

man die Gleichungen 2.11 und 2.12 zur Bestimmung von g und k verwenden. Lést man die
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Gleichungen 2.11 und 2.12 nach g und k auf, folgt

«
k= m—l—l (2.14)
e 26

9= 0 o (2.15)

Der Term «/C(0) gibt direkt die relative Konzentrationsianderung pro Lingeneinheit an.

2.3 Morphologische Grundlagen

2.3.1 Wachstumsformen

Beim ungehinderten Wachstum der Kristalle ensteht im Allgemeinen ein Kristallpolyeder
[Hon58]. Dieses ist nach Art (Tracht) und GroBenverhiltnis (Habitus) der auftretenden
Flidchen bei Gleichgewicht und bei kleinen Kristallen (< 1pum) streng definiert. Es gilt die
Gibbs-Bedingung;:

Y 0iF; = Minimum (2.16)

(mit o; = spezifische freie Oberflichenenergie, F; = Flicheninhalt der i-ten Fliche).
Nach Gleichung 2.16 ist von allen theoretisch moglichen Kristallformen die Form mit der
geringsten freien Oberflichenenergie die Gleichgewichtsform (=Endform). Die Losung von

Gleichung 2.16 fithrt zum sogenannten Wulff-Satz:

o1 o2 0
—_— = — = — = k t . 2. ]. 7
W Ty R ons ( )

{(Wulff -Punkt) (010)

Abbildung 2.7: Tracht-Anderung eines Steinsalz-Kristalles. Quelle: A. Neuhaus [Neu56]
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(mit h; = Zentraldistanz der i-ten Fliche, proportional der linearen Wachstumsgeschwindig-
keit, s. auch Abbildung 2.7)

Aus Gleichung 2.16 und 2.17 folgt, daf die linearen Wachstumsgeschwindigkeiten fiir die
einzelnen Flidchen proportional zu o sind, Flichen der gleichen Form gleiche Wachstumsge-
schwindigkeiten besitzen und der wachsende Kristall sich durch Flichen kleinster o-Werte,
d. h. kleinster linearer Wachstumsgeschwindigkeit und kleinster Indizes, abzugrenzen strebt.
Abbildung 2.7 zeigt als Beispiel die Trachtinderung eines Natriumchlorid-Kristalles mit den
Ausgangsflichen {100} und {110} beim Wachstum aus reiner, schwach iiberséttigter wéiriger
Losung. Fiir NaCl ist u119 > u199. Es verbleibt deshalb schliefilich der reine Wiirfel {100}
als Endtracht.

Die Beziehungen, die fiir kleine Kristalle gelten, lassen sich nur mit Vorbehalt auf gréflere
Kristalle iibertragen. Die Kristallziichtung arbeitet nicht im Gleichgewicht. Die Wachstums-
formen makroskopischer Kristalle sind deshalb keine Gleichgewichtsformen. Die Wachstums-
geschwindigkeiten der verschiedenen Flichen sind nicht mehr proportional den Oberflichen-
energien. Sie konnen durch Stérungen wie z. B. Versetzungen verdndert werden.

Bei vielen Verfahren der Kristallziichtung wird den Einkristallen durch die Verfahrenswei-
se (z. B. Kiithlung und Tiegel) eine Form aufgezwungen. Bei Ziichtungen aus der Schmelze
folgt die Wachstumsfront im Allgemeinen der Fliche der Schmelzisothermen des Temperatur-
feldes und ist entsprechend gerundet. Die Kristalle besitzen zylindrische Formen mit gerun-
deten Enden. Die effektiven Wachstumsgeschwindigkeiten kénnen von den Ziehgeschwindig-
keiten abweichen, sind oft nicht monoton und werden von Wachstumsparametern (Konvekti-
on, Temperaturregelung, Hebemechanik etc.) beeinflufit. Innerhalb der gerundeten Formen
konnen auch kleine, ebene Flichen (Facetten) auftreten. Gerundete Form und Facettenbil-
dung fithren bei der Ziichtung dotierter Kristalle zu unerwiinschten Inhomogenititen in der

Verteilung der Gastphase.

2.3.2 Innere Morphologie

Wegen des Zustands- und Wachstumsverhaltens treten bei der Ziichtung von Einkristallen,
besonders von dotierten Kristallen oder Mischkristallen sowie bei Ziichtungen aus Losungen,
stets Gitterbaufehler und Inhomogenititen auf, die unerwiinscht sind und auf ein Minimum
reduziert werden miissen. Die Zahl der Gitterfehler (z. B. Versetzungen) 148t sich reduzieren
durch Verwendung reinster Ausgangsmaterialien, fehlerarmer, spannungsfreier, orientierter
Impfkristalle und Wachstum bestimmter Flidchen, durch besondere Techniken und geeignete
Wahl der Wachstumsparameter (Wachstumsgeschwindigkeit, ebene Wachstumsfront, Tempe-
raturgradienten, Riithren). Einige Verteilungsinhomogenititen sollen hier gesondert betrach-

tet werden.
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Zonar-Bauten

Als Zonar-Bauten (Streifenbildung, ,striations“, ,growth layers“) bezeichnet man Schichten
parallel zur Wachstumsfront, die unterschiedliche (diskontinuierliche bis kontinuierliche) Kon-
zentrationen an Gastphase oder Baufehlern aufweisen. Die Dicken der Schichten liegen in der
GroBenordnung von einigen 10~ bis 10 ! cm. Dieser Inhomogenitétstyp ist weit verbreitet
und iiberlagert sich der allgemeinen inhomogenen Verteilung der Gastphase gemifl einem
Verteilungskoeffizienten k£ # 1. Allgemeine Ursachen sind Schwankungen der Wachstumsge-
schwindigkeit, die durch Temperaturfluktuationen, Transportvorginge oder Variationen des
Verteilungskoeflizienten hervorgerufen werden. Die priméren Ursachen konnen je nach Ver-
fahren und Zuchtparametern verschieden sein und auch zusammenwirken. Sie lassen sich
im Einzelfall nur sehr schwer bestimmen. Einflufl auf die Streifenbildung haben die Rotati-
on von Kristall und Tiegel, die Konvektion, die Temperaturgradienten im System Schmelze
— Kristall, die Symmetrie des Temperaturfeldes, die Kriimmung der Wachstumsfront und
Wechselwirkungen dieser Parameter. Im Hinblick auf eine Verhinderung der Streifenbildung
sind z. B. bei dem Czochralski-Verfahren gréfite Temperaturkonstanz, Rotation des Kristal-
les ohne Rotation des Tiegels und ein kleiner Temperaturgradient im Kristall (z. B. durch

Anwendung eines Nachheizers) giinstig.

Radiale Verteilungsinhomogenitéiten

Bei Verteilungsinhomogenititen in Wachstumsrichtung der Kristalle wegen k # 1 und gerun-
deter Wachstumsfront ist die radiale Verteilung in Querschnitt Q senkrecht zur Wachstums-
richtung (s. Abbildung 2.8) ebenfalls inhomogen, da Q aus konzentrischen Bereichen besteht,
die von innen nach auflen zeitlich nacheinander gewachsen sind und folglich verschiedene
Konzentrationen an Gastphase besitzen. Bei k < 1 steigt die Konzentration der Gastphase
von innen nach auflen, bei k£ > 1 von auflen nach innen. Die Kriimmung der Wachstumsfront
kann durch Variationen der Zuchtparameter beeinflufit werden, wie z. B. Abflachung durch

Kristallrotation.

Facettenbildung

Liegen innerhalb einer gerundeten Wachstumsfront morphologisch wichtige Flichen (mit
niedrigen Indizes), dann kann die Wachstumsgeschwindigkeit dieser Flichen durch selektive
Adsorption von Verunreinigungen verlangsamt werden, so daf} sich kleine, glatte Flichen-
elemente (Facetten) entwickeln. Die Groe der Facetten hingt ab von der Kriimmung der
Schmelzisotherme (s. Abbildung 2.8). Die Facetten wachsen bei etwas tieferen Tempera-
turen und nach einem anderen Modell als die gerundete Wachstumsfront. Folglich ist fiir
diese Facetten ein anderes k; wirksam als fiir die iibrige Front, so dafl starke Verteilungsin-
homogenitéiten auftreten. Fiir k. < 1 ist k. auf den Facetten grofler als auf der gerundeten
Wachstumsfront, daher beobachtet man bei Nd:YAG eine grofere Nd3t Konzentration auf



16 Kapitel 2.  Zucht laseraktiver Kristalle

den Facetten.
Die Facettenbildung kann verhindert werden z. B. durch Benutzung orientierter Impfkri-
stalle und Ziichtung nach kristallographisch geeigneten Richtungen, starke Temperaturgradi-

enten oder Abflachung der Schmelzisotherme durch hohe Rotationsgeschwindigkeiten.

[a) b [a]

Abbildung 2.8: Inhomogene Verteilung der Gastphase iiber den Querschnitt Q eines Kri-
stalles und Facettenbildung bei gerundeter Wachstumsfront. WR = Wachstumsrichtung;
7 = Kristallachse = Ziehrichtung; W; = Wachstumsfronten zur Zeit t;; ¢; = Konzentration
der Gastphase (bei k <1 : ¢; < co < c3;beik >1: ¢; > co > c3); a— b = Facette,
Kontaktwinkel zwischen Facette und Wachstumsfront; [a] = Richtung, in der Adsorption
stattfinden kann. Quelle: K. Recker [Rec78|



Kapitel 3

Festkorperlaser

3.1 Physikalische Eigenschaften von laseraktiven Festkorper-

materialien

Die erste erfolgreiche Demonstration von Lasertitigkeit durch Maiman [Mai60] im Jahre 1960
erfolgte mit einem Cr3t dotierten Saphir Kristall, besser bekannt als Rubin. AnschlieBend
folgte Uran dotiertes Calziumfluorid [Sor60] als laseraktives Material. Das erste nicht kristal-
line Festkorper-Lasermaterial war Neodym dotiertes Glas [Sni61]. Der erste kontinuierlich
emittierende Laser wurde 1961 von Johnson und Nassau [Joh61] mit Neodym dotiertem Kal-
ziumwolframat (CaWOQ,) vorgestellt. Danach folgte eine stiirmische Entwicklung von neuen
Wirtsmaterialien, die in Kombination mit einer grolen Zahl laseraktiver Ionen aus den Grup-
pen der seltenen Erden, Aktiniden und den Ubergangsmetallen zu einer Vielzahl von mégli-
chen neuen laseraktiven Materialien fithrten. Viele dieser Materialien wurden mittlerweile
auf Grund schwerwiegender Nachteile wieder verworfen und haben heute keine nennenswerte
Bedeutung mehr.

Es werden im folgenden die wichtigsten Wirtsmaterialien und laseraktiven Ionen vorge-

stellt, die in aktuellen Festkorperlasersystemen Verwendung finden.

3.1.1 Gléiser

Glédser nehmen eine Sonderstellung in dieser Aufzédhlung ein, da sie keine wohlgeordnete
kristalline Struktur besitzen. Auf Grund der fehlenden Struktur ist in der Regel die Emissi-
ongslinienbreite eines laseraktiven Ions in einem Glasmaterial breiter als in einem kristallinen
Material. Daher lassen sich Glas-Laser in der Emissionsfrequenz abstimmen oder eignen
sich besser zum FErzeugen kurzer Pulse. Dafiir mufl man eine hohere Laserschwelle in Kauf
nehmen.

Ein Nachteil der Glasmaterialien ist die geringere Wirmeleitfihigkeit, was zu erhGhten
mechanischen Spannungen und damit zu erhéhter Doppelbrechung und Verschlechterung des

Strahlprofils fithren kann.
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Ein grofler Vorteil der Glasmaterialien ist deren leichte, kostengiinstige Herstellbarkeit in
groflen Abmessungen im Gegensatz zur zeitaufwendigen Zucht von kristallinen Materialien.
Daher sind dotierte Gliser vorallem in Hochleistungslasern zu finden, wo auf Grund der
hohen Leistungen sehr grofle Laserstibe bendtigt werden, um nicht die maximal mdgliche
Leistungsdichte zu iiberschreiten.

Gliser wurden erfolgreich mit Nd3t, Yb3*, Er3t, Tm3* und Ho3T Ionen dotiert.

3.1.2 Oxide
Saphir

Saphir (Al,O3) zeichnet sich durch eine grofie Hirte und sehr gute Wirmeleitfihigkeit aus.
Der Aluminium-Gitterplatz ist allerdings zu klein, um eine Dotierung mit seltenen Erden
aufnehmen zu kénnen, so daf lediglich eine Dotierung mit Ubergangsmetallionen in Frage
kommt. Neben Rubin (Cr3*) hat vorallem Titan dotiertes Saphir eine weite Verbreitung als

abstimmbares Lasermaterial gefunden.

Granate

Die grofite Bedeutung als Wirtsmaterial aus der Gruppe der Oxide haben sicherlich die syn-
thetischen Granate YAG (Y3Al;012), GGG (Gd3Gas012) und GSGG (Gd3SceAl3012) er-
langt. Diese Materialien sind chemisch stabil, hart, optisch isotrop und besitzen eine grofie
Wirmeleitfihigkeit, was Laserbetrieb bei hohen Leistungen erlaubt.

Insbesondere Neodym dotiertes Yttrium-Aluminium-Granat (Nd:YAG) hat die mit Ab-
stand grofite Verbreitung aller Festkorperlasermaterialien gefunden, da YAG bis heute das
beste kommerziell erhiltliche Wirtsmaterial fiir das Nd-Ion ist. YAG besitzt eine kubische
Kristallstruktur. Mit YAG wird die niedrigste Schwelle und der héchste Wirkungsgrad aller
Nd dotierten Materialien erreicht. Die Ziichtungsverfahren fiir Nd:YAG sind daher inzwi-
schen sehr weit entwickelt, wodurch das Material in grofler Menge und in sehr guter optischer
Qualitat verfiigbar ist.

AuBer mit Nd3* wurde YAG auch erfolgreich mit Yb3*, Er3t, Tm3t und Ho3t dotiert.

Wolframate

Der bekannteste Vertreter dieser Gruppe ist Kalziumwolframat (CaWOy), das erste Wirts-
material fiir das Neodym-Ion. Eng verwandt mit Kalziumwolframat sind Natrium-Gadolini-
umwolframat (NaGd(WO4)2) und Natrium-Lanthaniumwolframat (NaLa(WO4)2).

Nach der Entwicklung von YAG ist das Interesse an den Wolframaten stark zuriickge-
gangen, da sie eine deutlich geringere Wirmeleitung und hohere thermische Ausdehnung
aufweisen und eine sehr niedrige Bruchgrenze besitzen. Dadurch sind erzielbaren Ausgangs-

leistungen deutlich geringer als mit YAG als Wirtsmaterial.
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Vanadate

Ein sehr erfolgversprechender Kandidat fiir diodenlaserangeregte Festkorperlaser ist Neodym
dotiertes Yttriumorthovanadat (Nd:YVO,). Dieses Material ist sehr schwierig herzustellen
und fand daher bis in die jiingste Vergangenheit wenig Beachtung. Mit Verbesserung der
Zuchtmethoden kann Nd:YVOy4 heute in sehr guter Kristallqualitit hergestellt werden. Die
Vorteile gegeniiber Nd:YAG sind eine deutlich kleinere Absorptionslinge fiir die Anregungs-
strahlung, was vorallem fiir die Anregung mit Diodenlasern vorteilhaft ist. Auf Grund einer
Anregungsquanteneffizienz von nahezu eins und einem gegeniiber Nd:YAG 2,7 mal groéfieren
Wirkungsquerschnitt fiir stimulierte Emission wird mit Nd:YVOy der hochste differentielle
Wirkungsgrad aller Neodym-Materialien erreicht. Der Nachteil von Nd:YVQ, ist eine um
den Faktor 5 niedrigere Bruchgrenze gegeniiber Nd:YAG, was die Skalierbarkeit zu hohen
Leistungen einschriankt. Yttriumorthovanadat ist ein optisch uniaxiales Material, daher ist
die Laserstrahlung daraus realisierter Laser ohne weitere Malnahmen linear polarisiert.

Nd:YVO, wird im direkten Vergleich mit Nd:YAG verschiedener Dotierungskonzentratio-
nen in Kapitel 7 nidher diskutiert.

3.1.3 Fluoride

Im Vergleich zu den Oxiden steht die Zucht von fluoridischen Laserkristallen noch auf einer
niedrigeren Entwicklungsstufe. Dies ist zum Teil mit Priparationsproblemen der Ausgangs-
materialien zu begriinden, da die Fluorid-Ziichtung unabdingbar die Vermeidung jeglicher
Sauerstoffverunreinigung in den Ausgangsmaterialien erfordert.

CaFs, ein relativ frith entwickeltes Fluorid-Material, wurde inzwischen durch andere Ma-
terialien abgelost. Da das Kalzium-Ion zweiwertig ist, bedarf die Dotierung mit dreiwertigen
Ionen einer Ladungskompensation, was sich negativ auf die Kristallqualitdt auswirkt.

Diesen Nachteil weist Yttrium-Lithiumfluorid (YLiF4) nicht auf. Nd3*, Er®* und Ho3*
dotiertes YLF besitzt einen groflen optischen Transparenzbereich bis 150 nm, was vorteilhaft
bei der Anregung mit Blitzlampen ist. Die UV-Strahlung der Lampen wird nicht im Material
absorbiert, und es wird so eine Schidigung vermieden.

Aus einer kleineren Temperaturabhingigkeit des Brechungsindex und der Ausdehnung
resultiert eine reduzierte thermische Linsenbildung und eine geringere thermisch induzierte
Spannungsdoppelbrechung.

Der Nachteil von Nd:YLF gegeniiber Nd:YAG besteht in einer geringeren Hirte und
geringeren Anregungseffizienz.

Fiir die Ubergangsmetalle Cr®t und Ce®** wurden in jiingster Vergangenheit zwei neue
Wirtsmaterialien aus der Gruppe der ,,Colquiriiten“, LiSrAlFg (LISAF) [Pay89] und LiCaAlFg
(LICAF) [Pay88], entwickelt. Die Cr®* dotierten Materialien besitzen breite Absorptions-
banden bei 450 und 650 nm und ein breites Emissionsspektrum von 750-1000 nm, wobei die

LICAF-Spektren gegeniiber LISAF bei etwas kiirzeren Wellenldngen liegen. Durch die Lage
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ihrer Absorptionen eignen sich diese Materialien zur Anregung mit Diodenlasern einer Wel-
lenléinge von 670 nm [Sche91], die mittlerweile auch mit hohen Ausgangsleistungen verfiighar
sind. Bei gleichzeitiger Abstimmbarkeit iiber einen Wellenléingenbereich von 170 nm [Kna97]
zwischen 800 nm und 970 nm stellt dies einen Vorteil gegeniiber dem Material Titan-Saphir
dar, welches bei vergleichbarem Emissionswellenlingenbereich zur Anregung einen Argon-
Ionen Laser benotigt. Der grofie Emissionsbereich dieser Materialien kann zur Erzeugung

ultrakurzer Pulse genutzt werden [Dym94, Kop94, Fal95].

3.2 Termschema und Ubergiinge laseraktiver Ionen

3.2.1 Seltene Erden

Die Elemente der seltenen Erden eignen sich auf Grund ihrer Gemeinsamkeiten im Ener-
gieniveau-Aufbau nahezu alle als laseraktives Ion in Festkérpermaterialien. Die Ionen be-
sitzen eine Vielzahl an Ubergéingen im sichtbaren und infraroten Spektralbereich, die sich
fiir Lasertitigkeit eignen. Eine gemeinsame Eigenschaft der Ionen dieser Gruppe ist, daf§
die Fluoreszenzlinien in der Regel sehr schmal sind und auch in Anwesenheit eines starken
Kristallfeldes nicht wesentlich verbreitert sind.

Dieser Effekt ist durch einen Abschirmeffekt der dufleren Elektronen zu begriinden. Die
Struktur der dueren Elektronen aller seltenen Erden entspricht der Struktur des Edelgases
Xenon mit einer abgeschlossenen 5s2 und 5p® Schale mit zwei zusitzlichen 6s Elektronen,
wobei die 6s Elektronen und ggf. ein 5d oder 4f Elektronen bei der Bildung eines zwei bzw.
dreiwertigen Ions abgegeben werden. Die dufleren 5s und 5p Elektronen sind optisch inaktiv
und schirmen das Kristallfeld gegeniiber den weiter innen liegenden 4f Elektronen ab. Da die
4f Schale nur teilweise besetzt ist, konnen hier Elektronen in unbesetzte Zustinde angeregt

werden. Die meisten Uberginge liegen dabei im sichtbaren und infraroten Spektralbereich.

Neodym

Die Elektronenkonfiguration der &ufleren Elektronen des dreifach positiven Neodym-Ions
Nd3* lautet: 4d'0 43 5s? 5pb. Die 4d-Schale sowie die 5s- und 5p-Schalen sind vollstindig
besetzt und daher inaktiv und besitzen einen Gesamtdrehimpuls von Null. Im Grundzustand
addieren sich die parallel ausgerichteten Bahndrehimpulse der 4f-Elektronen zum maximal

moglichen Wert von L =14 2 4 3 = 6, durch den Buchstaben I ausgedriickt. Die ebenfalls

parallel ausgerichteten Spins der Elektronen ergeben einen Gesamtdrehimpuls von S = %

Entsprechend den Gesetzen der Spin-Bahn Koppelung kénnen sich diese Drehimpulse zu 4
den Energieniveaus werden mit *I /24 4T /24 I3 /2 und ‘Is /2 bezeichnet.

moglichen Werten von % und 12—5 addieren. Die diesen Drehimpulswerten entsprechen-

Das “Iq /2 Niveau ist der Grundzustand von Nd3*t, die anderen beschreiben die ersten

angeregten Niveaus. Das nichste angeregte Niveau nach *I;5 /2 entsteht aus einem Bahndre-
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Abbildung 3.1: Fiir den Laserprozef relevantes Termschema des Nd3T Ions

himpuls von L = 3 der 4f Elektronen, der mit einem Spin von S = % zu dem Niveau *Fy /2
koppelt.
Die Energieniveaus *Fj /2 und 41, /2 bilden das obere und untere Laserniveau. Die Ener-

giedifferenz zwischen diesen Niveaus betrigt 9391 cm !

was einer Wellenlidnge von 1064 nm,
der Emissionswellenldnge eines Nd:YAG Lasers, entspricht. Das obere Laserniveau besitzt
eine Fluoreszenzeffizienz grofier als 99,5% und eine Fluoreszenzlebensdauer von 230 us, die
allerdings schwach von der Konzentration des Nd-Ions abhéngt (s. Abschnitt 4.1.3).

Das untere Laserniveau ist thermisch nicht besetzt und besitzt eine sehr kurze Fluo-
reszenzlebensdauer im Bereich weniger ns, kann also als praktisch unbesetzt angenommen
werden. Die Anregungsstrahlung mit einer Wellenldnge von 808 nm sorgt fiir eine Anregung
aus dem Grundzustand in die angeregten Niveaus *Fj /2 und ‘H, /2, aus denen durch eine
schnelle, strahlungslose Relaxation das obere Laserniveau bevolkert wird.

Damit entspricht Nd3>* (und auch Nd:YAG) dem klassischen Modell eines 4-Niveau-
Lasersystems. Alle hier diskutierten Niveaus ebenso wie die fiir die Anregung und den

LaserprozeB relevanten Ubergiinge sind in Abbildung 3.1 eingetragen.

3.3 Optische Anregung mit Diodenlasern

Diodenlaser sind im Gegensatz zu Lampen eine optimale optische Anregungsquelle fiir Fest-
korperlasermaterialien. Wellenléingen von 630 nm bis zu 30 pym stehen zur Verfiigung. Die
am weitesten entwickelten Diodenlaser sind GaAlAs-Diodenlaser, deren Emissionsspektrum

durch Verdnderung der Aluminiumkonzentration im Bereich zwischen 770-850 nm verschoben
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werden kann. Diodenlaser aus diesem Materialsystem liefern derzeit die héchsten Ausgangs-
leistungen und erlauben insbesondere die Anregung von Nd-dotierten Laserkristallen. Durch
den sehr guten Uberlapp des Emissionsspektrums von GaAlAs-Diodenlasern mit dem An-
regungsspektrum der Nd-Ionen kann die Leistung des Diodenlasers nahezu vollstindig fiir
den Laserprozef} genutzt werden. Aufgrund der, im Gegensatz zu Bogen- oder Blitzlampen,
vergleichsweise hohen Leistungsdichte von Diodenlasern ist eine longitudinale Anregung des
Festkorpermaterials moglich. Dadurch wird der Laserkristall rdumlich modenselektiv ange-
regt, so dafl auch ohne resonatorinterne Blende ein Laserbetrieb im transversalen Grundmode
zu erzielen ist. Derzeit ist dieses Konzept bis zu Ausgangsleistungen von ca. 20 W anwend-
bar [Spec]. Hohere Ausgangsleistungen kénnen durch transversale Anregung mit Diodenlaser
erreicht werden.

Hervorzuhebende Vorteile von Diodenlasern sind:

e geringes Volumen,

lange Lebensdauer,

hoher Wirkungsgrad von typisch ~30%,

e geringe spektrale Breite und

hohe Leistungsdichte der Laserstrahlung.

3.3.1 Diodenlaserstrukturen

Den einfachsten Aufbau eines Diodenlasers stellt eine ,,Homojunction“-Struktur dar, bei der
p- und n-Halbleiter aus dem gleichen Material bestehen. Die Schwellenstromdichte ist sehr
hoch (50kA/cm?). Da keinerlei Eingrenzung der erzeugten optischen Strahlung und keine
Ladungstrigerfithrung vorliegt, ist ein Betrieb bei Raumtemperatur nicht méglich [Hal62].

Eine Verringerung der Schwellenstromdichte wird durch eine Doppel-Hetero-Struktur
(DH) erreicht. Dabei wird durch das Schichtsystem aus Ga;_;Al;As eine Potentialbarriere
aufgebaut, die eine Konzentration der injizierten Ladungstriger auf die Verstirkungszone
bewirkt (,carrier confinement“). Gleichzeitig erfolgt durch das Schichtsystem eine Fiihrung
der erzeugten optischen Strahlung auf Grund des héheren Brechungsindex und damit eine
Verminderung der Verluste. Beide Effekte tragen zur Erhohung der Effizienz des Diodenlasers
bei, so daf§ ein Betrieb bei Raumtemperatur erreicht werden kann [Hay70].

Eine weitere rdumliche Einengung der Ladungstriger kann durch eine zusétzliche laterale
Strukturierung der aktiven Zone erreicht werden. Es wird dabei zwischen Gewinn-Fiihrung
(,gain-guided“) und Fiithrung durch Variation des Brechungsindex (,index-guided“) unter-
schieden. Bei der Gewinn-Fithrung wird durch laterale Strukturierung von isolierenden Ma-
terialien der Injektionsstrom auf Gebiete einer Breite von einigen ym begrenzt. Dadurch

entsteht ein Verstirkungsprofil, das eine Fithrung der optischen Strahlung bewirkt. Bei der
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Abbildung 3.2: Prinzipieller Aufbau eines Einstreifen Diodenlasers. Quelle: SDL [SDL94|

Index-Fiihrung ist die aktive Zone lateral zu einem Wellenleiter strukturiert. Hierdurch wer-
den sowohl die Ladungstréger als auch die optische Strahlung gefiihrt.

Eine weitere Reduzierung der Schwellenstréme gelang durch die Entwicklung von ,,Quan-
tum-Well“-Strukturen. Dabei besitzt die aktive Zone Schichtdicken von 5-20 nm, so daf} sie
in der Gréflenordnung der de Broglie-Wellenldnge (A = h/p) der Ladungstriger liegt. Diese
Strukturen fithren zu einer Diskretisierung der Energiezustéinde, d. h. zu einer energetischen
Konzentration der Ladungstriger und folglich zu einer abermaligen Absenkung der Schwel-
lenstrome, die fiir ,, Single-Quantum-Well“-Strukturen bei ca. 100 A /cm? und fiir ,, Multiple-
Quantum-Well“-Strukturen bei ca. 300-500 A/cm? liegen. Dies bedeutet im Vergleich zu
,2Homojunction“-Strukturen eine Absenkung der Schwellenstromdichte um den Faktor 1000.

Die geringen Dicken der ,Quantum-Well“-Strukturen erfordern fiir einen guten Uber-
lapp zwischen Ladungstrigern und Lichtwelle eine getrennte Strukturierung ihrer jeweiligen
Fithrung. Dies wird durch , Separate-Confinement-Hetero“-Strukturen (SCH) erreicht. Bei
diesen wird, neben einem Mehrschichtsystem zur Eingrenzung der Ladungstriger, ein weiteres
Mehrschichtsystem als optischer Wellenleiter ausgebildet.

Fiir die Verteilung der optischen Leistung auf ein grofleres Volumen werden Wellenleiter
verwendet, deren Begrenzungen nicht durch einen Stufenindex, sondern durch einen Bre-
chungsindexgradienten gebildet werden. Derartige Strukturen werden als ,, Graded-Index and
separate carrier and optical confinement (GRINSCH)“ benannt. Dadurch kann die Bela-
stung der Spiegelfacetten verringert werden. Eine weitergehende Beschreibung der physika-
lischen Eigenschaften von Halbleiterlasern und deren Strukturen findet sich in der Literatur
[Ung92, Ebe92].

Bedingt durch maximale Leistungsdichte auf der Spiegelfacette des Diodenlasers sind der
Ausgangsleistung eines einzelnen Emitters nach oben Grenzen gesetzt. Bei einer typischen
Emitterbreite von 100-150um ist eine Ausgangsleistung von 1-2 W moglich. Hohere Aus-
gangsleistungen werden durch Koppelung mehrerer Emitter zu einem ,, Array“ erreicht bzw.
durch Kombinieren von ,Arrays“ zu Barren. In den Experimenten wird sowohl ein Einzel-

emitter mit einer Ausgangsleistung von 1,2 W als auch ein Array mit 30 W benutzt.
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3.4 Ratengleichungen fiir kontinuierlich angeregte Laser

Die hier vorgestellte Analyse der Ratengleichungen soll zeigen, welche Gréfien in die Berech-
nung der Laserparameter Schwelle und differentieller Wirkungsgrad eingehen. Es wird hier
das analytische Modell, das von Kubodera und Otsuka [Kub79] sowie Digonnet und Gaeta
[Dig85] entwickelt wurde und z. B. in ,Diodengepumpte Festkorperlaser von P.Peuser und
N. P. Schmitt [Peu95] ausfiihrlich beschrieben wird, benutzt. Das Modell gilt in Ubereinstim-
mung mit den im Experiment untersuchten Materialien fiir ein Vier-Niveausystem mit einem
unbesetzten unteren Laserniveau.

Der Zusammenhang zwischen Schwelle und Wirkungsgrad und den resonatorbestimmen-
den Groflen sowie den Materialkonstanten des verstirkenden Mediums 148t sich bereits an
Hand des allgemeingiiltigen Falls zeigen. Da die in den folgenden Abschnitten abgeleiteten
Abhingigkeiten nicht von der transversalen Modenstruktur abhéngen, erfolgt diese Herlei-
tung der Ratengleichungen fiir den Grundmode.

Die zeitliche Ableitung der lokalen Populationsinversionsdichte AN (z,y, z) ist gegeben
durch:

W =r(z,y,2) — AN(aTc,y,z) - cﬂ:: -AN(z,y,2) - s1(z,y,2) =0 (3.1)
mit  7(z,y, 2) lokale Pumprate
T Fluoreszenzlebensdauer des oberen Laserniveaus
Lichtgeschwindigkeit
o stimulierter Emissionswirkungsquerschnitt
ng Brechungsindex des aktiven Mediums

si(z,y,z)  lokale Photonendichte im ersten Mode (Grundmode)

Der erste Term der rechten Seite von Gleichung 3.1 beschreibt den Anregungsprozef}, der
zweite den spontanen Zerfall, und der dritte steht fiir die stimulierte Emission.

Die Gesamtzahl der Photonen S7 im Resonator sowie die totale Anregungsrate R sind:

S, = /// si(z,y,2)dV (3.2)

Resonator

R = ///r(w,y,z) dv (3.3)

Resonator
Fiir die zeitliche Anderung der Photonenzahl gilt:

S

cC-g
2L_te AN : -
dt N // (:13, Y, Z) 31(‘,17,?/, Z) dv

c-01
2L-nk

-S1=0 (3.4)
Resonator
01 sind die Verluste des Grundmode fiir einen Resonatorumlauf, einschliefllich der Auskoppel-

verluste. L ist die Lange des aktiven Mediums. In Gleichung 3.4 beschreibt der erste Term
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der rechten Seite das Anwachsen der Photonenzahl auf Grund stimulierter Emission und der
zweite Term die Verringerung der Photonenzahl durch die Resonatorverluste.

Gleichung 3.1 nach AN umgestellt und in Gleichung 3.4 eingesetzt ergibt mit den Nor-
mierungen der Photonenzahl (Gleichung 3.6) und der Pumprate (Gleichung 3.7) eine Inte-

gralgleichung fiir die unbekannte Photonendichteverteilung s1o(z, y, 2):

S10\T, Y, 2 T0($ Y,z )
dVv 3.5
2L-0-7 R ///1+CUT Sy - s10(z,9,2) (3:5)
Resonator
s1(z,y, 2
s10(.9.2) = 1(5713/) (3.6)
r(z,y, 2
rolz,y.7) = % (3.7)

Gleichung 3.5 ist in dieser Form anschaulich nicht verstéindlich. Besser wire eine Beschrei-
bung der Ausgangsleistung des Lasers in Abhéngigkeit von der Eingangsleistung. Da die
Anregungsrate R direkt von der Eingangsleistung und die Ausgangsleistung direkt von der
Photonenzahl S; abhingen, wird Gleichung 3.5 entsprechend umgestellt. Fiir ein besseres
physikalisches Verstédndnis sind folgende Naherungen vorteilhaft:

Deutlich oberhalb der Schwelle ist die Modenintensitit grofl gegen die Sattigungsinten-
sitdt, d. h. es gilt dann

]. ]_ C-0O-T
— - 81 - s10(2,9,2) > bzw.
ng cC-0*T

- S1 - s10(z,y,2) > 1 (3.8)
n

Fiir den Fall §; — 0 vereinfacht sich die rechte Seite von Gleichung 3.5 zu

/// sw(z,y,2) - ro(z,y,2) dV (3.9)

M odenregion

Die rechte Seite der Gleichung 3.5 kann nun mit Gleichungen 3.8 und 3.9 als Summe der
Grenzfille fiir grofies S; und S; — 0 geschrieben werden. Umgeformt nach der Photonenzahl

S erhilt man so:

fff coT ()(.CC,y,Z)dV

2L - R -
S1 = # : /// ro(w,y, z) dV —"denregion (310)
Le Modenregion R fff 810(33’ Y, z) : TO(-T, Y, Z) av
esonator

Die Ausgangsleistung P, ist gegeben durch das Produkt aus hAv und der Zahl je Zeit-
einheit emittierten Photonen. Betrigt die Transmission des Auskoppelspiegels T', so erhilt

man:
T.c

2nk -L
Unter Verwendung des Ausdrucks fiir die totale Anregungsrate
_ Ng - P, a
hv,

Pyys = hv -

.S (3.11)

(3.12)
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(mit n, = Anregungsquanteneffizienz, hv, = Energie eines Anregungsphotons, P, = absor-
bierte Anregungsleistung) erhélt man durch Einsetzen von Gleichung 3.10 in Gleichung 3.11:

fff'rO( T,Y,z ) av

P T 77(1 P hv ///r Ty, 2 T-hv M odenregion (3 13)
aus — 0 ) . .
o1 - hy, T 9L .o - ]
L Modenregion g TRes{Jz{ti}O (33, Y, Z) 7o (CC, Y, Z) av

Dies stellt eine Gerade mit der Variablen P, dar, wobei die Steigung durch den differentiellen
Wirkungsgrad 7 gegeben ist. Den Quotienten hv/hv, bezeichnet man als Stokes-Effizienz
Nst- Die absorbierte Anregungsleistung an der Schwelle S erhélt man, indem P, s = 0 gesetzt

wird. Man kann damit Gleichung 3.13 umschreiben zu

Pos = 1-(P—S), mit (3.14)
no= e Tst g ///To 7Y% (319
Modenregzon
g _ _lwmea 1 (3.16)
2L'0'77q'T fff‘glO(wayaz) -To(x,y,z)dV
Resonator

Das Integral in Gleichung 3.15 beschreibt, wie gut die Anregungsstrahlung mit dem Mo-
denvolumen iiberlappt. Der Anschaulichkeit halber wird das Integral mit dem Symbol 7,,
Uberlappeffizienz genannt, abgekiirzt. Beachtet man noch, daf sich die Gesamtresonatorver-
luste d; additiv aus den resonatorinternen Verlusten § und den Verlusten durch Auskoppelung
T zusammensetzen, so erhélt man einen sehr einfachen und anschaulichen Ausdruck fiir den

differentiellen Wirkungsgrad 7.

T

=Ny Nt My + ——— 1
=g st M (3.17)

Die Schwelle hingt im Gegensatz zum differentiellen Wirkungsgrad explizit von den fiir
den Laseriibergang charakteristischen Parametern, wie von dem Emissionswirkungsquer-
schnitt o und der Fluoreszenzlebensdauer 7, ab. Gleichzeitig erkennt man, dafl rdumlich
eng begrenzte Verteilungen der Anregungsrate ro(x,y, z) und des resonatorinternen Photo-
nenfeldes s19(z,y,2) zu einem groflen Wert des Integrals in Gleichung 3.16 und damit zu
einem kleinen Wert der absorbierten Anregungsleistung an der Schwelle fithren.

Anschaulicher ist auch hier wieder die Einfithrung des Uberlappfaktors 7,,. Damit liBt sich
das Integral in Gleichung 3.16 als Quotient aus Uberlappfaktor 7, und Modenvolumen V im
aktiven Medium schreiben. Man erhélt so auch fiir die Schwelle einen besser interpretierbaren
Ausdruck.

I,- V(T

S = M’ mit (3.18)
2L - g - Nst *
hv

Is = —— (Sattigungsintensitéit)
o-T
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3.4.1 Einflul von Kristallverlusten auf den Laserprozef

Die Gleichung 3.18 fiir die absorbierte Anregungsleistung an der Schwelle enthélt eine lineare
Abhingigkeit von den gesamten Resonatorverlusten §;, die sich wiederum additiv aus den
internen Verlusten ¢ und den Verlusten durch Auskoppelung T' zusammensetzen. Da es sich

bei den restlichen Termen um Konstanten handelt, gilt also:
S o« (T + 6) (3.19)

Die internen Verluste § werden bestimmt von Verlusten der Resonatorspiegel mit Aus-
nahme des Auskoppelspiegels, von Absorptionen im aktiven Medium und von Verlusten an
sonstigen innerhalb des Resonators befindlicher Elemente.

Somit erwartet man bei konstantem Auskoppelgrad T eine lineare Abhéngigkeit zwischen
Schwelle und den Verlusten 4.

Fiir den differentiellen Wirkungsgrad 7 ergibt sich in Analogie zu obiger Argumentation
aus Gleichung 3.17 die Abhéngigkeit:

T

n m s bzw.
1 )

Also sollte die Grofle 1/n wieder eine lineare Abhiingigkeit von den Verlusten § zeigen.

3.4.2 Einflu} von optischen Homogenititsinderungen

Optische Homogenititsdnderungen oder genauer gesagt Gradienten des Brechungsindex dr
verursachen eine Strahlablenkung der Grofle A des Laserstrahls beim Durchgang durch die
Probe, wodurch der Resonator etwas dejustiert wird. Dadurch weicht der Strahlverlauf der
Lasermode von dem Anregungsstrahl ab, was gleichbedeutend einer Verringerung der Uber-
lappeffizienz 7, ist.

Da hier lediglich eine Proportionalitit der Laserparameter zu den Brechungsindexgradi-

enten gezeigt werden soll, werden folgende Vereinfachungen vorgenommen:

1. Der Proportionalitéitsfaktor zwischen Ablenkung A und Brechungsindexgradienten dr

wird = 1 gesetzt (im Gegensatz zur korrekten Auswertung nach Gleichung 4.18).

2. Die Anderung der Uberlappeffizienz 7, in Abhiingigkeit von der Ablenkung A wird fiir

kleine A vereinfacht zu: ) )

In die Formeln fiir den differentiellen Wirkungsgrad (3.17) und Schwelle (3.18) eingesetzt,
ergeben sich folgende Zusammenhinge:

ro1
—_— ZW.
T T isar PV
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1 T+6
S o« (T+é)dr (3.23)

Bei konstanter Auskoppelung T und konstanten Verlusten § erwartet man eine lineare Abhéng-

igkeit zwischen den Parametern 1/n und dr sowie zwischen S und dr.

3.4.3 Einflu3 der Auskoppelung

Fiir eine grofle Transmission des Auskoppelspiegels T' wird die Abhingigkeit der Laserpara-

meter von den resonatorinternen Verlusten ¢ vernachlissigbar. Es gilt:
T+d=T fir T>6 (3.24)

Die Abhéngigkeit der Laserparameter 1 und S von dem Brechungsindexgradienten dr ist fiir
eine hohe Auskoppelung mit der grofiten Signifikanz nachweisbar, da sich Anderungen von §
praktisch nicht mehr auf die Laserparameter auswirken. Die Laserparameter reagieren fast
ausschlieflich auf Anderungen von dr (o< 1/7,).

Umgekehrt gilt der Schluf}, da8 zu einem Nachweis von Schwankungen der resonatorinter-
nen Verluste § eine moglichst kleine Auskoppeltransmission (ungleich Null) benutzt werden

sollte.
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Mef3verfahren

Alle hier dargestellten Mefiverfahren mit Ausnahme des Absorptionskalorimeters und des
Laserresonators fiir hohe Ausgangsleistungen wurden mit der Zielsetzung entwickelt, grofie
Proben mit einem Durchmesser von bis zu 50 mm zweidimensional messen zu kénnen. Die
grolen Proben, die den Querschnitt eines ganzen Boules zeigen, sind im Gegensatz zu den
bereits ausgebohrten Stdben sehr hilfreich bei der Untersuchung von Wachstumsstérungen.
Die Bestimmung aller Parameter erfolgte mit einer riumlichen Auflésung im Bereich zwischen
30 — 100 gm. Diese hohe Auflésung orientiert sich an dem typischen Taillendurchmesser eines
Laserresonators (s. Abschnitt 4.4.1) von 100 ym. Ziel der Untersuchungen war es, Stérungen
bis zu einem Drittel des Durchmessers des Modenradius detektieren zu kénnen. Daher ist
die rdumliche Auflésung zur Bestimmung der optischen Parameter ungefihr um den Faktor
drei hoher als zur Bestimmung der Laserparameter.

Die zweidimensionale Messung erfolgt durch Verschieben der Probe mit Hilfe motorge-

triebener Verschiebeeinheiten, die von einer Computersteuerung kontrolliert werden.

4.1 Konzentration des laseraktiven Ions

4.1.1 Absorption
Mef3prinzip

Mit diesem Mefverfahren wird die Konzentration und Homogenitit der Dotierung der Kri-
stalle mit laseraktiven Ionen indirekt iiber die Transmission der Probe fiir zwei Laserquellen
bestimmt. Die Zentralwellenlingen der zwei Diodenlaser wurden so gewihlt, dal ein Laser
innerhalb einer Absorptionsbande des laseraktiven Ions emittiert (A; = );), und die Emission
des anderen auferhalb der Kristallabsorption (Ay = ;) liegt. Damit besteht die Moglichkeit,
Transmissionsverluste, die nicht dotierungsbedingt sind (wie Streuzentren, Oberflichendefek-
te oder Fremdeinschliisse), zu eliminieren. Auf diese Weise wird ausschliefflich dotierungs-
bedingte Absorption und damit letztendlich die rdumliche Verteilung der Konzentration der
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Abbildung 4.1: Aufbau zur Bestimmung der Dotierungsverteilung

laseraktiven Ionen bestimmt.

Abbildung 4.1 zeigt den Aufbau zur Bestimmung der Dotierungsverteilung. Der Kristall
wird mit beiden Laserstrahlen durchleuchtet, wobei gewéhrleistet ist, dafl beide Strahlen
rdumlich exakt iibereinanderliegen. Der Durchmesser des Laserstrahls am Ort der Probe
wird dabei klein gehalten (=~ 50pm).

Die Transmissionen werden relativ zu den Referenzintensititen gemessen. Das Teilungs-
verhiltnis von Referenz- zu Mearm ist mittels einer Halbwellenplatte und einem Polarisati-
onsstrahlteiler einstellbar, um einen grofien Mefibereich fiir Proben unterschiedlicher Trans-
mission abdecken zu kénnen. Bei Bedarf kann die Intensitdt im Referenzarm mit einem Neu-
tralfilter abgeschwéicht werden. Der Polarisator zwischen Diodenlaser und Halbwellenplatte
sorgt fiir eine definierte Polarisationsrichtung, damit sich das Teilerverhiltnis des Strahlteilers
nicht durch Polarisationsschwankungen des Diodenlasers wihrend der Messung veréndert.

Der Isolator verhindert, daf§ ein Riickreflex von der Probe den Diodenlaser und den Re-
ferenzdetektor erreicht. Da in diesen Aufbau Diodenlaser mit antireflex Beschichtung einge-
setzt werden (s. iibernichster Abschnitt), konnte ein Riickreflex die spektrale breitbandige
Emission der Quelle verindern, was sich negativ auf die Messung auswirken wiirde.

Die gemessenen Intensititen der Referenzarme werden mit Ry = R; und Ry = R, be-
zeichnet, wobei die Indizes ¢ und a die Zugehorigkeit zu den Strahlquellen der Wellenldngen
A1 = A; und Ao = A, ausdriickt. Ebenso wird das Transmissionssignal des Meflarms mit 7;

und 7, bezeichnet, je nachdem welche Strahlung gerade den Detektor trifft.
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Die rotierende Lochblende (,Chopper“) im Strahlengang sorgt dafiir, da§ die Strahlung
beider Quellen niemals gleichzeitig den Detektor erreicht. Somit kann die Transmission fiir
beide Wellenlidngen getrennt bestimmt werden, obwohl dazu nur ein Detektor vorhanden ist.

Die entsprechende Kristallprobe kann, wie bei allen anderen Mefiverfahren auch, lateral
verfahren werden. Die raumliche Auflésung wird durch den Durchmesser der Lichtstrahlen
am Probenort bestimmt. Die Positioniergenauigkeit der Probe relativ zum Strahl ist mit
5 pm wesentlich besser als die durch den Strahldurchmesser von 50 um definierte rdumliche

Auflésung.

Anforderungen an die Strahlungsquelle

Ein gew6hnlicher, schmalbandig emittierender Einstreifen-Diodenlaser, dessen Emissionswel-
lenléinge sich moglichst genau auf das Absorptionsmaximum (z. B. 808 nm fiir Nd:YAG ) des
zu untersuchenden laseraktiven Ions abstimmen 148t, kann als Strahlungsquelle aus folgenden

Griinden nicht verwendet werden:

1. Schmalbandige Diodenlaser haben freilaufend eine typische Bandbreite von 100 MHz.
Allerdings beobachtet man in der Regel eine Drift der Zentralwellenlinge von iiber
100 GHz wihrend einer Mef3zeit von 10 h. Damit dndert sich der effektive Absorptions-
wirkungsquerschnitt, was zu einem Fehler in der Bestimmung der Dotierungskonzen-

tration fithrt.

2. Bei diinnen, planparallelen Proben tritt Vielstrahlinterferenz zwischen den Probeno-

berflichen auf, die die Messung verfilscht.

Wiéhrend man dem erstgenannten Problem durch eine aktive Stabilisierung [Litt78] des
Diodenlasers oder durch Verwendung eines intrinsisch stabileren Diodenlasern wie z. B. ,, dis-
tributed Bragg (DBR)“ oder ,distributed feedback (DFB)“ Lasern [Kog71, Nak73] begegnen
konnte, ist der Interferenzeffekt schmalbandiger Quellen nicht zu eliminieren. Die Linien-
breite eines DBR oder DFB Lasers betréigt typischerweise wenige MHz [Lau00], was einer
Kohérenzlinge im Bereich von 10 — 100 m entspricht.

Zur zweidimensionalen Messung der Dotierungskonzentration sind daher nur spektral
breitbandige Quellen geeignet. Fiir vollstindiges Verschwinden des Interferenzmusters mufl
die Bedingung

4L, < d (4.1)

(L. = Kohérenzlidnge; d = Dicke der Probe) erfiillt sein. Aufgrund der geringen Absorption
ist es nicht sinnvoll, Proben mit d < 1 mm zu untersuchen. Damit muf} die spektrale Breite

Av des Diodenlasers [Sve89] folgende Ungleichung erfiillen.

L,
mit == 4.2
Ant,”’ o Te co (4.2)

Av > 100 GHz (4.3)

Av >
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Bei einer Zentralwellenlinge von 800 nm entspricht dies einer spektralen Breite von 0,2 nm.

Bei Verwendung einer breitbandigen Quelle wird iiber die Feinstruktur der laseraktiven
Tonen (z. B. des Neodym Ions, AE < 0,3cm ') gemittelt. Je grofer die spektrale Breite der
Quelle im Verhéltnis zur Drift ihrer Zentralwellenléinge ist, desto kleiner ist der Meffehler,
der noch durch diese Drift verursacht wird.

Fiir ein ausreichendes Signal zu Rausch Verhéltnis zur Detektion der Strahlung muf} die
Ausgangsleistung der Quelle mehr als 0,3 mW betragen.

Um eine rdumliche Auflssung von 50 um zu erzielen, sollte die Beugungsmafzahl M?
kleiner 4 sein. Damit ergibt sich eine zu fordernde rdumliche Leistungsdichte von P; >
200 kW /m?.

Da die zweidimensional aufgelésten Messungen fiir die groiten Proben mit einem Durch-
messer von 50 mm eine Mefizeit von ca. 12 h erfordern, ist auch Langzeitstabilitit der Quelle

zu fordern. Zusammenfassend muf} die Quelle folgende Bedingungen erfiillen:
1. Spektrale Breite Av > 100 GHz
2. Ausgangsleistung P > 0,3 mW
3. M? < 4 oder rdumliche Leistungsdichte P; > 200 kW /m?
4. Langzeitstabilitdt, geringes Eigenrauschen

5. Zentralwellenldnge liegt innerhalb einer Absorptionsbande des zu untersuchenden Ma-

terials

Auswahl der geeigneten Strahlungsquelle

Strahlungsquellen, die alle Bedingungen erfiillen, sind: Superlumineszenzdioden (SLD) oder
Emitter von verstirkter Spontanemission (ASE) [Che84] und Diodenlaser mit einer antireflex
(AR) Beschichtung der Frontfacette.

Leuchtdioden (LED) oder einfache thermische Strahler wie Glithlampen besitzen dagegen
keine ausreichend hohe Leistungsdichte und Bogenlampen sind nicht ausreichend intensitéts-
stabil.

Stellt man die in Frage kommenden Lichtquellen gegeniiber, so stellt man fest, dafl SLD
folgende prinzipielle Vorteile gegeniiber AR beschichteten Diodenlasern aufweisen:

Die SLD ist gekapselt und somit hermetisch gegen UmwelteinfliiBe abgeschirmt. Ein
Resonator im Sinne der Laserphysik ist nicht vorhanden. Stattdessen besitzen SLD oder
ASE-Emitter meistens eine unter einem Keilwinkel geschnittene Frontfacette. Daher ist die
SLD unempfindlich gegeniiber reflektiertem Licht, das auf die Frontfacette gelangt.

Ein AR-Diodenlaser ist eine Einzelanfertigung. Ein Diodenlaser aus der Serienfertigung
wird als Einzelstiick entspiegelt. Dazu mufl das Gehiuse des Diodenlasers getffnet werden.

Der Halbleiter ist somit nicht mehr gegen duflere Einfliisse geschiitzt. Da die Resonatorgiite
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Abbildung 4.2: Emissionsspektrum eines Diodenlasers vor und nach dem Atzprozess an
seiner Frontfacette.

lediglich durch die AR Beschichtung einer Endfliche sehr klein gemacht wurde, kann in Ver-
bindung mit einer beliebigen optischen Komponente im Strahlengang ein neuer Resonator
hoherer Giite gebildet werden, wenn von betreffender Komponente ein Riickreflex die Front-
facette des Diodenlasers trifft.

Gleichzeitig weist dieses Verfahren einen entscheidenden Vorteil auf, der schlieflich zur
Auswahl von AR beschichteten Diodenlasern als Lichtquelle gefithrt hat: Die Entspiegelungs-
technik 148t sich prinzipiell fiir jeden verfiigbaren Diodenlaser anwenden. Es bedarf hierfiir
keiner langen Entwicklungszeit wie z. B. zur Entwicklung einer neuen SLD oder ASE Quel-
le. So ist auch bis heute fiir das Absorptionsmaximum des Neodym-Ions um 800 nm keine
derartige Quelle verfiigbar.

Die oben angegebenen Nachteile der AR beschichteten Diodenlaser lassen sich durch ent-
sprechende technische Mainahmen wie Spiilen mit trockenem Stickstoff und durch die Ver-
wendung optischer Isolatoren (zur Vermeidung von unerwiinschten Einkopplungen in den
Halbleiterlaser) leicht kompensieren.

Als Alternative zu den relativ teuren und aufwendig herzustellenden AR beschichteten

Diodenlasern wurden Diodenlaser mit beschiddigter Frontfacette untersucht. Aus Vorexperi-
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menten mit durch COD! zerstérten Diodenlasern war bekannt, da8 diese ebenfalls ein breit-
bandiges Emissionsspektrum aufweisen kénnen. Da COD in der Regel zu einem undefinier-
tem Grad der Schidigung der Facette fithrt, wurde stattdessen die Schidigung gezielt durch
Atzen des Diodenlasers in konzentrierter FluBsiure herbeigefithrt. Als optimale Atzdauer
wurden 200 Sekunden ermittelt. Abbildung 4.2 zeigt das Spektrum des Diodenlasers vor und
nach dem Atzprozess. Man erkennt deutlich eine Verbreiterung (FWHM) um 2nm sowie
eine Anderung der Zentralwellenlinge, was unerheblich ist, da sich Diodenlaser immer durch
Anderung der Betriebstemperatur abstimmen lassen.

Allerdings wurde das Halbleitermaterial durch den Atzvorgang geschidigt, so daf8 dieser
Laser unter dem Einflul von Luft stark alterte, was seine Lebensdauer auf ca. 170 Betriebs-
stunden bzw. 2 Monate Lagerdauer begrenzte. Bei kiirzeren Atzdauern lag die Lebensdauer
deutlich hoher, allerdings zeigt der Diodenlaser nicht die gewiinschte spektrale Verbreiterung,
wie nach Gleichung 4.3 gefordert.

Da der technische Aufwand, um das schnelle Altern des geitzten Diodenlasers zu ver-
hindern, erheblich gréfler wére als fiir den Betrieb von Diodenlasern mit AR Beschichtung,
wurde dieses Verfahren nicht mehr angewandst.

Zusammenfassend ist festzustellen, dafl als sinnvolle Alternative zum AR beschichteten
Diodenlaser lediglich SLD bzw. ASE Diodenlaser in Frage kommen. Es wéren Fortschritte
bei der Entwicklung von SLD bei 800 nm abzuwarten bzw. zu forcieren.

Daher wurde dieses Mefiverfahren mit AR beschichteten Diodenlasern mit den Zentral-
wellenldngen von 630 nm und 799 nm ausgestattet. Die Wellenlingen wurden gew#hlt, um
eine moglichst grofle Vielfalt von Materialien untersuchen zu koénnen. So ist z. B. fiir die Nd
dotierten Materialien \; = 799 nm und )\, = 630 nm, wihrend fiir Cr3T:LiSAF und Cr3*:
LiCAF die Wellenlingen gerade vertauscht werden kénnen (A\; = 630 nm und A\, = 799 nm).
Dies muf lediglich bei der Auswertung beriicksichtigt werden. Der Mefivorgang ist bei beiden

Materialklassen identisch.

lengl.: ,Catastrophic optical damage“, d. h. Zerstérung der Frontfacette durch zu hohe Leistungsdichten.
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Charakterisierung der Strahlquellen

Zum Betrieb der Diodenlaser wurde die Temperaturregelung ,,Profile TED 200“ sowie die
Stromregelung ,, ILX Lightwave LDX3620“ mit einer Akku-Stromversorgung eingesetzt. Mit
dieser Gerédtekombination wurde das geringste Rauschen des damit betriebenen Diodenlasers
erzielt, was zu kleineren Meffehlern (s. Abschnitt 4.1.1) fiihrt.

Die Betriebsparameter der eingesetzten Diodenlaser kénnen aus Tabelle 4.1 entnommen
werden. Gleichzeitig wurde bei diesen Parametern ein Emissionsspektrum der Diodenlaser
aufgenommen, um die spektrale Breite zu iiberpriifen. Wie man an Abbildung 4.3 und 4.4
erkennen kann, wird die gestellte Forderung nach einer spektralen Breite von mindestens
0,2nm leicht erfiillt.

Lasertyp SDL5411-G1 | SDL7501-G1
Seriennummer RJ908 PO165
Zentralwellenlidnge / nm 799 630
spektrale Breite (FWHM) /nm 5 5
Gehiduse Temperatur /°C 22,5 18
Strom /mA 25 55
Ausgangsleistung / mW 1,5 0,36
Strahlradius (e%) am Probenort / um 25 22

Tabelle 4.1: Betriebsparameter der zur Absorptionsmessung eingesetzten Diodenlaser.
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Abbildung 4.3: Emissionsspektrum des antireflex beschichteten Diodenlasers SDL 5411-

RJ908 bei einer Temperatur von 22,5° C und einem Strom von 25 mA.
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Abbildung 4.4: Emissionsspektrum des antireflex beschichteten Diodenlasers SDL 7501-

PO165 bei einer Temperatur von 18,0° C und einem Strom von 55 mA.
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Detektionssystem

Zur Detektion der Intensititen M;, M,, R; und R, kommen MeBphotodioden (TYP: S2386-
8K von Hamamatsu) zum Einsatz, welche sich durch sehr gute Linearitdt zwischen einge-
strahlter Leistung und Photostrom auszeichnen [Hama]. Die Photodioden werden in Ge-
genspannungsschaltung betrieben (U=6V, R=20k(2), wobei auf eine Verstirkung verzichtet
werden kann, wenn die Ausgangsleistung der Strahlquellen mindestens den geforderten Wert
von 0,3 mW erreicht. Als Gegenspannungsquelle werden Batterien eingesetzt, was ebenfalls
zur Verringerung des Rauschens beitrigt.

Eine Besonderheit ist bei der Erfassung der Signale M; und M, zu erwdhnen: Diese Signa-
le werden von der gleichen Photodiode gemessen. Damit die Signale unabhéngig von einander
detektiert werden kénnen, sorgt der ,,Chopper“ fiir eine zeitliche Trennung der Signale (vergl.
Abbildung 4.1.1). Die Offnungen des ,,Choppers“ sind so angebracht, da niemals die Strah-
lung beider Quellen gleichzeitig den Detektor erreicht. Die zwei Signale werden mit einer
Frequenz von 45 Hz umgeschaltet. Daher werden fiir eine vollstindige Messung aller Signale
44 ms benotigt, was auch bei groflen Proben hinreichend schnell ist. Diese Methode weist ge-
geniiber der Verwendung eines dichroitischen Strahlteilers die Vorteile auf, dal die Trennung
der zwei Strahlen am Detektor 100% betrigt und unabhiingig vom Polarisationszustand des
Lichtes erfolgt. Eine vom Polarisationszustand unabhingige Detektion der transmittierten
Intensitit ist zwingend erforderlich, da dieser nach Durchlaufen einer optisch doppelbrechen-
den Probe nicht mehr determiniert ist.

Zur automatisierten Erfassung der Signale (s. Abschnitt 5.1.2) sind die drei Photodioden
an einem A/D-Wandler angeschlossen. Hierbei wird immer das Referenzsignal (R; bzw. R,)
mit dem korrespondierenden Transmissionssignal (M; bzw. M,) exakt gleichzeitig gelesen.
Dies ist mittels einer Mehrkanal Haltestufe (,,Sample and Hold“), die dem eigentlichen A /D-
Wandler vor geschaltet ist, realisiert.

Die Erfassung der Mefidaten geschieht mit einem A/D-Wandler mit einem Dynamik Be-
reich von 1:4096 (12 Bit). Die A/D-Wandlerkanile wurden einzeln mit einer Referenzspan-
nungsquelle kalibriert, so dafl der MeBfehler der Wandlung lediglich durch das Quantisie-
rungsrauschen von +0,5 Bit bzw. +1 : 8192 gegeben ist.

Konzentrationsbestimmung

Die Transmissionen der Probe fiir die Wellenlingen \; und A, (innerhalb und aufierhalb der
Absorptionsbande s. Abschnitt 4.1.1) werden getrennt als unabhéngige Messungen betrachtet,
und im folgenden gilt daher n € {i,a}.

Aus den Signalen der Mefidiode M,,, der Referenzdiode R, und mit dem Teiler Verhélt-
nis k, des Strahlteilers, das vor dem Einbau der Probe bestimmt wird, berechnet sich die
Transmission T, der Probe fiir Licht der Wellenléinge A,, zu:

M,

Tn=kn g™
()

(4.4)
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Aus T; und T, berechnet sich die dotierungsbedingte Absorption A, korrigiert um Streu- und
nicht dotierungsbedingte Absorptionsverluste:

T;
Ty

A=1- (4.5)

Die Berechnung der Absorption A ist korrekt unter der Voraussetzung, dafl die Reflektivitét
der Probenoberflichen fiir \; und )\, identisch ist. Dies ist fiir unbeschichtete Proben immer
erfiillt, da der Fresnel Reflexionskoeffizient [Kle88] unter senkrechtem Einfall unabhingig von
der Wellenlénge ist. Im Falle beschichteter Proben mufl mittels einer separaten Messung ein
Korrekturfaktor bestimmt werden (s. Abschnitt 4.1.2).

Bestimmt man aus der Absorption A und der Probenlinge L den Absorptionskoeffizienten
«a nach Gleichung 4.6, so 148t sich daraus die Dotierungskonzentration n, nach Gleichung

4.7 berechnen.

a = # (4.6)
a = o (4.7)

Die Konstante ¢ wird mittels einer Kalibriermessung bestimmt. Es handelt sich um eine Ma-
terialkonstante, die von der spektralen Abhéangigkeit der Absorption des Materials und dem
Emissionsspektrum der hier verwendeten speziellen Strahlungsquelle abhéngt. Der Vergleich
mit einem spektroskopischen Wirkungsquerschnitt ist nicht sinnvoll, da eine spektral breit-
bandige Strahlquelle eingesetzt wurde, wihrend Wirkungsquerschnitte fiir einen bestimmten
atomaren Ubergang definiert sind.

Fiir das Material Nd:YAG wurden zur Bestimmung von ¢ zwei Nd:YAG Proben benutzt,
deren Nd-Konzentration ng; durch eine chemische Analyse [Hofm] bestimmt wurde (s. Tabelle
4.2).

AOA09003 AOA09004
nge / 102%cm=3 | 1,08 +0,085 | 1,227 + 0,085
cat | at.% 0,778 +£0,06 | 0,884+ 0,06

Tabelle 4.2: Ergebnisse der chemischen Konzentrationsanalyse der Nd:YAG Proben
AOA09003 und AOA09004.

Die Umrechnung von atomarer Dichte n4; in atomare Konzentration ¢4; erhélt man durch
eine einfache Massen Betrachtung [Lhu99] mittels Gleichung 4.8 und Tabelle 4.3.

Mawirt
Nwirt N

(4.8)

Cat = Mat
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Trivialname Nd:YAG | Nd:YVO | Nd:YLF
chem. Summen Formel (undotiert) Y3Al5012 | YVOyu YLiF4
Masse eines Wirtmolekiils myir¢ / amu 593,63 203,85 171,85
Dichte Wirtmaterial m.irs / gcm*P’ 4,56 4,22 3,99
Anzahl Einbauplitze N 3 1 1

Tabelle 4.3: Parameter zum Umrechnen von n,; in atomare Konzentrationen fiir einige
Nd dotierte Materialien (1 amu = 1, 66055 * 10~24g).

Genauigkeit der Transmissionsbestimmung

Der Fehler des Mefiverfahrens setzt sich aus mehreren Einzelkomponenten zusammen:
1. Fehler der A/D-Wandlung
2. Meffehler der Photodioden
3. Drift der Intensitéit der Strahlungsquelle
4. Rauschen der Strahlungsquelle
5. Fehler in der Bestimmung des Teilerverhéltnisses des Strahlteilers
6. Drift in der Zentralwellenléinge der Strahlquelle

Insbesondere die nichtlinearen Anteile der A/D-Wandlung und der Photodioden fithren
in Verbindung mit einer Drift und Rauschen der Strahlungsquelle zu einem statistischen
Meffehler, da die Referenzbildung nur lineare Anteile korrigieren kann. Der Fehler in der
Bestimmung des Teilerverhéltnisses des Strahlteilers verursacht lediglich einen systematischen
Anteil.

Die statistischen Fehler lassen sich experimentell mittels einer Messung ohne Probe be-
stimmen. Dies wurde iiber eine Dauer von 14 h durchgefiihrt, was dem Zeitbedarf einer
Messung einer grofien Probe mit ca. 50 mm Durchmesser entspricht. Die Signale der Photo-
dioden sind in Abbildung 4.5 dargestellt. Man erkennt, dal die Signale der Wellenléinge von
799 nm iiber die gesamte MeBdauer annidhernd konstant bleiben, wihrend die Signale fiir die
Wellenlinge 630 nm eine Drift zeigen. Die quantitative Auswertung (Tabelle 4.4) zeigt daher
auch wesentlich hohere relative Standardabweichungen? der 630 nm Signale. Diese Drift wird
jedoch weitgehend durch die Referenzbildung ausgeglichen. Dies demonstriert Abbildung
4.6, wo die Signale fiir 630 nm und 799 nm nach der Referenzbildung aufgetragen sind. Die
Schwankungen sind jetzt fiir beide Wellenléingen wieder ungefdhr gleich, obwohl die Signale

bei 630 nm vorher eine wesentlich gréflere Abweichung gezeigt haben. Der Restfehler nach

2Standardabweichung bezogen auf den Mittelwert.
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der Referenzbildung wird durch Nichtlinearitdten in dem Detektor System verursacht, die
sich nicht eliminieren lassen.

Die Ergebnisse sind in Tabelle 4.4 dargestellt. Als Meflfehler der Transmissionsmessung
liest man die relative Standardabweichung des Quotienten aus Mef- und Referenzkanal ab
(Spalte: T;,). Er betrdgt ohne Nd:YAG Probe 0,06% fiir 799 nm und 0,13% fir 630 nm.
Der Betrag der Meffehler korreliert mit der Intensitdtsdrift der Strahlungsquellen. Daher
wurden die Strom- und Temperaturregelungen der Diodenlaser hinsichtlich méglichst kleiner
Drift ausgewdhlt. Man erkennt auch an Hand der Tabellen Werte gut die Wirkung der
Referenzbildung: Die Werte der Spalten 7; und 7, sind in der Regel immer kleiner als die
Werte der korrespondierenden Signale M;, und R;,. Eine Ausnahme bilden die Werte R;
und M; fiir die Messung mit der Nd:YAG Probe.

Dieses Verhalten ist auf eine Drift der Wellenlinge A; zuriickzufithren.Wie in Abschnitt
4.1.1 dargelegt, bewirkt sich eine Anderung der Zentralwellenlinge )\; eine Anderung des
Transmissionssignals. Dieses Verhalten ist in Abbildung 4.7 dargestellt, indem das Trans-
missionssignal fiir dieselbe Kristallposition einer Nd:YAG Probe iiber die gleiche Dauer wie
zuvor (14 h) aufgezeichnet wird.

Man erkennt eine Drift des Signals fiir A; = 799 nm, wihrend das zweite Signal konstant
bleibt. Dies driickt sich auch in einer angestiegenen Maximalabweichung des Transmissions-
signals von 0,3% auf 1,0% gegeniiber der Leer-Messung aus. Daher werden die Standard-
abweichung und Maximalabweichung dieser Messung als Fehler fiir die Absorptionsmessung
von Nd:YAG Proben angegeben, wobei die Maximalabweichung nur bei grofien Proben mit
vergleichbar langer Mefldauer von Bedeutung ist.

Die Wellenléingendrift des Diodenlasers mit der Wellenldnge A, hat auf die Bestimmung
der Mefifehler keinen Einfluf, da diese Strahlung in Nd:YAG nicht absorbiert wird. Dies wird
auch durch das Experiment bestétigt, da die maximale Abweichung fiir 7, auch im Falle der
Messung mit Nd:YAG Probe gleich bleibt.

Der Me8fehler der Transmissionsmessung einer Probe betrigt folglich 0,223%+0,086% =
0,3%. Bei einer Mefidauer in der Grofienordnung von 10 h ist ebenso der Maximalfehler von
1% + 0,37% = 1,4% zu beriicksichtigen.
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Signal R | M | Re | M, | 1o | T
ohne Probe
grofte relative Abweichung / % | 0,396 | 0,319 | 6,795 | 7,233 || 0,298 | 0,626
relative Standardabweichung / % | 0,065 | 0,047 | 1,806 | 1,916 | 0,055 | 0,129
mit Nd:YAG Probe
grofte relative Abweichung / % | 0,520 | 0,791 | 12,62 | 12,82 || 1,004 | 0,370
relative Standardabweichung / % | 0,061 | 0,189 | 3,476 | 3,557 || 0,223 | 0,086

Tabelle 4.4: Experimentell bestimmte Genauigkeit der Transmissionsmessung. Bedeutung
der Abkiirzungen R; , = Referenzsignal; M; , = Messignal; T; , = M; ,/R; o = Transmis-
sionssignal; 7T; ist hier immer bei A;=799 nm und 7, bei A\;=630 nm gemessen. Der Wert
der groBten relativen Abweichung gilt fiir eine Dauer von 14 h und berechnet sich aus der

Differenz zwischen maximalem und minimalem MeBwert bezogen auf den Mittelwert.

—— Referenzsignal 799 nm
— Messignal 799 nm

A Referenzsignal 630 nm
— Messignal 630 nm

Photospannung / bel. Einheiten

0 5 10 15
Zeit/ h

Abbildung 4.5: Signale der Photodioden der Absorptionsmessung ohne Probe (Leer Mes-

sung) iiber einen Zeitraum von 14 h aufgezeichnet.
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Abbildung 4.6: Transmissionssignal (=Messignal /Referenzsignal) der Absorptionsmessung

ohne Probe iiber einen Zeitraum von 14 h aufgezeichnet.
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Abbildung 4.7: Transmissionssignal (=Messignal /Referenzsignal) der Absorptionsmessung

einer Nd:YAG Probe an der selben Position iiber einen Zeitraum von 14 h aufgezeichnet.
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Genauigkeit der Konzentrationsbestimmung

Ausgehend von einem Fehler AT/T = 0,3% in der Bestimmung der Transmission der Probe
ergeben sich durch Fehlerfortpflanzung folgende Fehler in der Bestimmung des Absorptions-
koeffizienten a und in der Konzentration ng;. Es ist instruktiver, gleich den relativen Fehler

Ang;/ng: anzugeben.

S ™ (4.9)
Tat 1o o

Aa  AT| 1 | AL

Aa _ AT AL 4.1
o T ln(T)‘ 7 (4.10)
A Aa A

22 2 22 Sl (4.11)
g 67 Nat

Der Gesamtfehler nach Gleichung 4.9 setzt sich additiv aus einem Fehler in der Messung
des Absorptionskoeffizienten (1. Term) und einem Fehler in der Kalibrierung (2. Term) zu-
sammen. Man erhilt relative Fehler von 1,26% fiir den ersten Anteil und 8,6% fiir den zweiten
Term, was einen Gesamtfehler von 9,9% in der absoluten Bestimmung der Konzentration er-
gibt. Der grofite Anteil am Gesamtfehler wird also durch die Kalibrierung verursacht. Dies
ist damit zu begriinden, dafl die chemische Analyse der Kalibrierproben bereits mit einem
relativen Fehler von 7,3% behaftet ist.

Relative Konzentrationsbestimmungen sind mit einer Genauigkeit von 1,26% moglich.
Die Genauigkeit kann nochmals durch eine bessere Lingenbestimmung der Proben gesteigert
werden. Bei einer Messung der Probenlinge mit AL = 0,025 mm ergibt sich fiir typische
Proben mit L = 4mm bereits ein Fehler von 0,6%. Das ist doppelt so groff wie der Fehler
der Transmissionsmessung AT /T.

Konzentrationsbestimmung einer Nd:YAG Probe

Als Beispiel ist in Abbildung 4.10 die Absorptionsmessung einer Nd:YAG Probe (Probe
AOA13001) dargestellt. Es werden Transmissionsunterschiede von 10~3 nachgewiesen.

Vergleicht man die Transmissionsmessungen fiir die Wellenldingen A; = 810 nm und A\, =
670nm (Abbildungen 4.8 und 4.9), so wird deutlich, dafi die im Kristall zu erkennenden
Strukturen tatsichlich von einer unterschiedlichen Neodym Verteilung verursacht wird. Der
Kern als auch der Bereich der konzentrischen Wachstumsringe sind auch in Abbildung 4.8 zu
sehen, in der die Transmission bei );, also innerhalb einer Absorptionsbande von Nd:YAG,
gemessen wurde. Dagegen sind sie auflerhalb der Absorption durch laseraktive Ionen, d. h.
bei der Wellenldnge A\, (Abbildung 4.9), nicht mefibar.

Mit Hilfe der Kalibrierkonstante o und der Linge der Probe L kénnen nun die ermittel-
ten Werte fiir die Absorption (Abbildung 4.10) in die Dotierungskonzentration umgerechnet
werden. Das Ergebnis zeigt Abbildung 4.11. Man sieht die gleichen Strukturen wie bereits
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in Abbildung 4.10,die bei der Konzentrationsberechnung zu Grunde lag. Abbildung 4.11
wurde durch eine einfache Umskalierung nach Gleichungen 4.6 und 4.7 aus Abbildung 4.10

gewonnen.
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Abbildung 4.8: Verteilung der Transmission von 799 nm Strahlung, gemessen an Probe
AOA13001.
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Abbildung 4.9: Verteilung der Transmission von 630 nm Strahlung, gemessen an Probe
AOA13001.
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Abbildung 4.10: Verteilung der Absorption von 799 nm Strahlung, gemessen an Probe
AOA13001.
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Abbildung 4.11: Verteilung der Neodym Konzentration in Probe AOA13001.
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4.1.2 Spektrale Abhingigkeit der Absorption

Die spektrale Abhéngigkeit der Absorption wird mit einem Fourier-Transmissionsspektrometer
(Bruker FTIR 120) bestimmt. Die maximale Auflésung des Gerétes betrigt 0,14 GHz. Bei
der Untersuchung der Proben wird typischerweise eine Auflésung von 30 GHz (=1 cm™!) be-
nutzt.

Die Messung wird zur Untersuchung anisotroper Proben mit linear polarisierter Strahlung
durchgefiihrt, um das Absorptionsspektrum fiir die Orientierungen der Kristall Achse ¢ || E
und & L E bestimmen zu kénnen. Die Lage der ¢-Achse wird vorab durch Orientieren der
Probe zwischen gekreuzten Polarisatoren bestimmt. Durch Verwendung spezieller Proben
Halter ist gewéhrleistet, daB die Orientierung der Probe beim Einbau in das Spektrometer
erhalten bleibt.

Bei isotropen Proben wie z. B. Nd:YAG wird unpolarisierte Strahlung verwendet. Da-
durch steht eine groflere Intensitéit zur Verfiigung, was sich insbesondere bei langen Proben

glinstig auf das Signal zu Rausch Verhéltnis auswirkt.

Auswertung der spektralen Abh#ngigkeit der Absorption zur quantitativen Kon-

zentrationsbestimmung

Die Konzentrationsbestimmung mittels Spektrometer nutzt den Zusammenhang zwischen
Absorptionskoeffizienten und atomarer Konzentration wie bereits durch Gleichungen 4.6 und
4.7 beschrieben. Wihrend bei der Konzentrationsbestimmung mit der Absorptionsmethode
(Abschnitt 4.1.1) lediglich ein mittlerer Absorptionskoeffizient, der sich aus der Integration
iiber das Emissionsspektrum der Strahlungsquelle ergab, bestimmt wurde, liefert das Spek-
trometer den Absorptionskoeffizienten () als Funktion der Wellenlénge.

Damit 148t sich die Basislinie der Absorption (d. h. Transmission = 1) unabhéingig von
dem Wert der Oberflichenreflektivitit der Kristalle festlegen. Dies war insbesondere nach
dem in Abschnitt 4.1.1 beschriebenen Verfahren nicht moglich, wenn die Reflektivitdt der
beschichteten Oberflichen fiir die benutzten Wellenléingen ); und A, unterschiedlich war.

Im Falle von Neodym dotiertem Material wie Nd:YAG, Nd:YLF und Nd:YVOQOy4 legt man
die Basislinien zweckméBigerweise bei A = 850 nm fest, d. h. es gilt nach der Normierung:
T(850nm) = 1. Diese Wellenlidnge befindet sich gerade aufierhalb der Neodym Absorptions-
bande bei 800 nm, die zur Konzentrationsbestimmung herangezogen wird. Im Falle von AR
beschichteten Kristallen nutzt man die Tatsache aus, daf sich die Oberflichenreflektivitit in
dem betrachteten Wellenldngenbereich kaum dndert.

Zur Bestimmung der Kalibrierwerte fiir das Material Nd:YAG wurden dieselben Proben
wie zur Kalibrierung des Absorptionsverfahrens benutzt (Tabelle 4.2).

Die Konzentrationsbestimmung wird an Hand neun ausgewéhlter Absorptionslinien im
Bereich 792 — 822 nm durchgefithrt (Abbildung 4.12). Es wird mehr als eine Wellenlinge

betrachtet, um den Mefifehler entsprechend zu reduzieren. Fiir die ausgewilten Absorpti-
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Abbildung 4.12: Spektrale Abhingigkeit der Transmission der Nd:YAG Kalibrierproben
AOA09003 und AOA09004. Die Kurve wurde normiert, so da§ 7'(850 nm) = 1 gilt.

onslinien der Kalibrierproben werden zunichst die Absorptionskoeflizienten ;. g und mit
Gleichung 4.7 neun Konstanten o019 bestimmt. Die Konzentration n,; der Kalibrierproben
ist aus der chemischen Analyse bereits bekannt.

Es ist zu beachten, dal die hier ermittelten Kalibrierkonstanten oy g9 keine Wirkungs-
querschnitte im spektroskopischen Sinne darstellen, sondern noch mit der Apparatefunktion
des Spektrometers gefaltet sind. Da hier sowohl fiir den Kalibriervorgang als auch spéter fiir
den Meflvorgang das selbe Spektrometer mit identischen Einstellungen benutzt wird, kann
auf die Entfaltung der Apparatefunktion verzichtet werden, was die Auswertung vereinfacht.
Zur Eliminierung von weiteren systematischen Fehlern mufl ohnehin die Kalibrierung des
Verfahrens sowie Messung einer Probe mit den gleichen Parametern durchgefiihrt werden.

Die Konzentrationsbestimmung verlduft analog zur Kalibrierung. Fiir die ausgewéahlten
Absorptionslinien werden zunichst a;._g bestimmt. Mit den zuvor bestimmten Kalibrierwer-
ten o1, g laBt sich dann direkt ny; als Mittelwert der 9 Einzelwerte angeben. Die Umrechnung
in die atomare Konzentration c,; erfolgt nach Gleichung 4.8.

Mit diesem Verfahren 148t sich die absolute Konzentration des laseraktiven Ions auch fiir
bereits beschichtete Proben bestimmen. Damit kann die zweidimensional aufgeléste Konzen-
trationsbestimmung wie in Abschnitt 4.1.1 beschrieben kalibriert werden. Hierzu wird mittels

des Spektrometers die Konzentration an einer genau definierten Probenkoordinate gemessen,
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was man durch Anbringen einer hinreichend kleinen Blenden6ffnung erreichen kann, da das
Spektrometer selbst keine zweidimensional aufgelosten Messungen erlaubt. Durch Vergleich
mit der an der gleichen Position gemessenen Absorption 148t sich der tatséichliche Absorpti-
onskoeflizient an dieser Stelle ermitteln. Mit diesem zuséitzlichen Schritt ist es somit moglich,
an beschichteten Proben zweidimensional aufgeloste Konzentrationsbestimmungen vorzuneh-

men.

4.1.3 Fluoreszenzlebensdauer des oberen Laserniveaus
Mef3verfahren

Der wesentliche Meflparameter des hier benutzten Mefiverfahrens ist die Fluoreszenzlebens-
dauer des *Fy /2 = 41, /z-ﬁbergangs des Nd-Ions. Dazu wird die zeitliche Entwicklung der
Fluoreszenzintensitit nach Abschalten der Anregungsquelle mit einer Photodiode erfafit. An
den Intensititsverlauf wird eine Exponentialfunktion angepafit und daraus die Fluoreszenz-

lebensdauer 7 bestimmt.
_1
It)=Ip-e 7" + Iofyset (4.12)

In Abbildung 4.13 ist eine typische Meflkurve fiir einen Punkt des Kristalls dargestellt. Aus
dem Bereich I dieser Melkurve kann die Fluoreszenzintensitit Iy und aus Bereich II die
Fluoreszenzlebensdauer 7 bestimmt werden. Die Bestimmung des Wertes Iy, erfolgt
in Bereich III. Hier kann man davon ausgehen, daf3 die Fluoreszenzintensitdt vollstindig
abgeklungen ist.
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Abbildung 4.13: Gemessene Lebensdauerkurve von Nd:YAG . Eingezeichnet sind drei
Bereiche: Bereich I dient der Fluoreszenzintensititsbestimmung, Bereich IT der Fluores-

zenzlebensdauerbestimmung, Bereich III der Bestimmung der Nullinie.
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Abbildung 4.14: MefBaufbau zur zweidimensional aufgelésten Bestimmung von Fluores-

zenzlebensdauern und Dotierungskonzentrationen.

Abbildung 4.14 zeigt schematisch den Versuchsaufbau zur Bestimmung der Fluoreszenz-
lebensdauer.

Zur Anregung der laseraktiven Ionen wird ein Diodenlaser verwendet. Der Diodenlaser-
strom wird durch ein Computer generiertes Rechtecksignal moduliert. Dabei werden Am-
plitude und Offset des Rechtecksignals so angepaft, dal der Diodenlaser im oberen Plateau
des Rechtecks eine Leistung von 120 mW und im unteren Plateau keine Laserstrahlung emit-
tiert. Die Modulationsfrequenz wurde so gewéhlt, dal in der Zeit, in der der Diodenlaser
eingeschaltet ist, ein Gleichgewicht zwischen Pump- und Emissonsrate erreicht wird.

Mit fallender Flanke des Rechtecksignals beginnt die Messung des Abklingvorgangs der
Fluoreszenzintensitit (Bereich IT in Abbildung 4.13).

Ein Teil der Fluoreszenzstrahlung wird nach Passieren eines Langpassfilters auf eine Pho-
todiode fokussiert und dort detektiert. Der in der Photodiode erzeugte Photostrom wird in ei-

nem Verstéirker in eine dem Photostrom proportionale Spannung umgewandelt und verstéirkt.
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Dieses Signal wird mittels einer A/D-Wandlerkarte digitalisiert. Der Computer bestimmt
dann durch einen Kurvenfit die Fluoreszenzlebensdauer.

Der vom Diodenlaser emittierte Laserstrahl wird zunéchst kollimiert und dann mit einer
Linse auf den zu untersuchenden Kristall fokussiert. Ein Teil der vom Kristall emittierten
Fluoreszenzstrahlung wird iiber einen dielektrischen Strahlteiler auf die Photodiode gelei-
tet. Mit diesem Aufbau konnen alle Oberflichen eines Kristalls, also auch die Seitenflichen,
untersucht werden. Die mogliche rdumliche Auflésung ist nur durch die Gréfle des Fokus
begrenzt.

Eine detaillierte Beschreibung des Verfahrens sowie eine Abschétzung des Mefifehlers und
storende Einfliisse (z. B. Einflul von verstérkter Spontanemission in Verbindung mit Ober-
flichen- und Randeffekten) findet sich in der Diplomarbeit J. L’huillier [Lhu99].

Konzentrationsbestimmung und Genauigkeit

Durch Energieaustausch zwischen benachbarten Ionen, genannt Konzentrationsquenching,
dndert sich die Fluoreszenzlebensdauer des laseraktiven Ions. Die mefbare Lebensdauer 7;
nimmt mit steigender Nd-Konzentration C' gemifi Gleichung 4.13 ab [Pow98, Lhu99].

C=Q, )2 -1 (4.13)
Tf
Hierbei ist 7y die sogenannte intrinsische Lebensdauer (fiir den Fall C' — 0) und @Q ist der
Quenchingparameter.

Bestimmt man in einer Messung die effektive Lebensdauer 7 und kennt den Quenching-
parameter () sowie die intrinsische Lebensdauer 7y, 148t sich aus 4.13 die Dotierungskonzen-
tration des gemessenen Materials bestimmen. Die Anderung der Lebensdauer ist fiir niedrige
Konzentrationen klein [Lhu99]. Es ist deshalb notwendig, die Fluoreszenzlebensdauer 7 sehr
genau zu bestimmen, um Aussagen iiber Dotierungskonzentrationen machen zu kénnen.

Liegen Fluoreszenzlebensdauer Messungen bei verschiedenen bekannten Konzentrationen
vor, kann die Funktion 4.13 als Fitfunktion verwenden werden. Aus diesem Fit ergeben
sich Q und 7y direkt als Fitparameter. Im Allgemeinen liegen jedoch nur Messungen bei
einigen wenigen Konzentrationen vor. In diesem Fall ist es giinstig, zunichst die intrinsische

Lebensdauer 79 zu bestimmen. Lost man 4.13 nach 7y auf, erhilt man

To = Tf l(%)z—l-l

Fiir C — 0 folgt 79 = 74. Ist also €' < @, so ist die gemessene Lebensdauer 7; weitgehend

(4.14)

unabhingig von der Dotierungskonzentration und gibt direkt die intrinsische Lebensdauer 7y
an. Aus mindestens einem weiteren MeSpunkt 7,(C) kann @ bestimmt werden.
Der Quenchingparameter 148t sich bei bekannter Dotierungskonzentration und intrinsi-

scher Fluoreszenzlebensdauer aus der Messung der Fluoreszenzlebensdauer bestimmen. Aus
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Gleichung (4.13) folgt:

D=

Q:C-<@—4>_ (4.15)

Tf
Experimentell wurden die Werte fiir Q und 79 durch Messung der Fluoreszenzlebens-
dauer verschiedener Nd:YAG Proben, deren genaue Nd-Konzentration durch eine chemische

Analyse bestimmt worden war, gewonnen [Lhu01].

o = (256.47 £ 0.24)us (4.16)
Q = (4.4540.40)10%%cm 3 (4.17)

Damit sind absolute Nd-Konzentrationsbestimmungen mit einer Genauigkeit von 1072 at.%
moglich. Die erreichte Genauigkeit ist hierbei lediglich durch die Genauigkeit der chemischen
Analyse limitiert. Die relative Bestimmung einer Konzentrationsverteilung ist mit einer Ge-

nauigkeit von 1072 at.% moglich.

4.1.4 Vergleich der Verfahren

Da. sowohl die Fluoreszenzlebensdauermethode als auch die Absorptionsmethode letztendlich
die gleiche Gréfle — ndmlich die Konzentrationsverteilung der Dotierung — messen, ist ei-
ne sehr gute Korrelation zwischen den gemessenen Parametern Fluoreszenzlebensdauer und
Absorption fiir Strahlung der Wellenlidnge \; zu erwarten. Dieser Zusammenhang wird in
Abbildung 4.15 dargestellt. Am Beispiel der Probe AOA07002 sind diese zwei Parameter
jeweils fiir identische Probenkoordinaten gegeneinander aufgetragen. Man erkennt sehr deut-
lich den Zusammenhang zwischen gemessener Absorption und Fluoreszenzlebensdauer. Der
Regressionskoeffizient der eingezeichneten Ausgleichsgeraden betrégt |r| = 0, 97.

Zur Bestimmung der Konzentration liefern beide Verfahren das gleiche Ergebnis. Die
Genauigkeit der Fluoreszenzlebensdauermethode ist um einen Faktor 10 hoéher, wobei beide
Verfahren z. Z. noch durch die Genauigkeit der Kalibrierung mittels chemisch analysierter
Proben limitiert sind. Die zweitgrofite Fehlerquelle des Absorptionsverfahrens, die Lingen-
bestimmung der Probe, ist bei der Bestimmung der Fluoreszenzlebensdauer nicht vorhanden,
da das Verfahren keine Transmission messen mufl. Es empfiehlt sich zur absoluten Konzen-
trationsbestimmung, die Messung der Absorption mit der Fluoreszenzlebensdauermethode
zu kalibrieren.

Weitere Unterschiede zwischen den Verfahren liegen in den Anforderungen, die an die
Proben gestellt werden. So erfordert die Messung der Absorption immer sehr gut polierte
Oberflichen, wihrend die Bestimmung der Fluoreszenzlebensdauer weitgehend unabhéngig
von der Oberflichenbeschaffenheit ist. In der Diplomarbeit J. L’huillier [Lhu99] wird gezeigt,
daf eine korrekte Messung sogar an unpolierten Oberflichen méglich ist. Dies sind geradezu
ideale Bedingungen fiir den Einsatz zur direkten Kontrolle der Dotierung bei der Produktion,

da keine Priparation von Proben erfolgen muf.
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Nachteile dieser Methode liegen in der leichten Beeinfluflbarkeit der Fluoreszenzlebens-
dauer durch verstirkte Spontanemission, die sich lebensdauerverkiirzend auswirkt. Dieser
Effekt kann vor allem an den Réndern der Probe oder durch Interferenzeffekte zwischen par-
allelen Probenoberflichen auftreten. In diesem Fall ist die Messung der Absorption genauer,
da durch die kurze Kohirenzlinge der speziellen breitbandigen Laserquellen Interferenz nicht
moglich ist.

Bei bestimmten Materialien, wie z. B. Yb:YAG, die kein Konzentrationsquenching zeigen,
wird die Messung der Absorption die einzige Moglichkeit zur zerstérungsfreien Konzentrati-

onsbestimmung bleiben.
207
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Abbildung 4.15: Abhingigkeit der Fluoreszenzlebensdauer der Nd** Tonen von der Ab-
sorption fiir Strahlung der Wellenldnge A;=799 nm, gemessen an Probe AOA(07002.

4.2 Optische Homogenitét

Zur Bestimmung der optischen Homogenitéit wurde das abbildende Toeplersche Schlierenver-
fahren benutzt. Das Verfahren beruht auf der Tatsache, daf bei der Beleuchtung einer optisch
inhomogenen Probe Anderungen des Brechungsindex den Lichtstrahl ablenken. Durch die
Messung der Lichtablenkung kénnen die entsprechenden Brechungsindexgradienten mit hoher
Empfindlichkeit gemessen werden [Scha42].
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Abbildung 4.16: Schematischer Aufbau der Schlierenmethode.

Das realisierte Meflverfahren ist in Abbildung 4.16 schematisch dargestellt. Er besteht
im wesentlichen aus einer intensitétsstabilisierten Xenon-Bogenlampe, zwei Objektiven und
einer Schlierenblende sowie einer CCD-Kamera mit hohem Dynamikbereich.

Die Lichtquelle hat eine Leistung von 500 W und eine Ausdehnung von 1 mm?. Da eine
Weifllichtquelle verwendet wird, ist das Verfahren fiir alle Materialien geeignet, die im sicht-
baren Teil des Spektrums eine Transmission grofier als 1% aufweisen. Diese Forderung war
bei allen untersuchten Materialien leicht zu erfiillen.

Die Brennweite der Objektive betriigt 75 mm und 600 mm bei einem Offnungsverhiltnis
von 1:4 bzw. 1:9. Die Detektion hinter der Schlierenblende erfolgt mit einer CCD-Kamera
mit einem Dynamikbereich von 15 Bit (= 1:32000). Der CCD-Chip hat eine Abmessung
von 512 x 512 Pixel, was einer Kantenléinge von 9,73 mm entspricht. Die Abmessungen eines
Kamerapixels betragen 19 x 19 ym?.

Zur Bestimmung der Brechungsindexgradienten innerhalb einer Probe mufl zunéchst ei-
ne Kalibriermessung durchgefiihrt werden. Dazu wird die Schlierenblende im Lichtquellen-
bild ohne eingebrachte Kristallprobe bewegt. Man erhilt eine gleichméBige Bildhelligkeit,
deren Wert sich proportional zur Verschiebung der Schlierenblende dndert. Nach Einbrin-
gen der Kristallprobe verursachen Kristallinhomogenitéiten eine Lichtablenkung bzw. eine
entsprechende Helligkeitsinderung des zugehorigen Bildpunktes. Wie in der Dissertation
V. Wesemann [Wes01] gezeigt wird, ist die Bildhelligkeit H direkt proportional zur Strahla-
blenkung A am Ort der Schlierenblende. Fiir kleine Winkel ist die Strahlablenkung wiederum

direkt proportional den Brechungsindexgradienten dr in der Probe. So gilt zusammengefafit
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folgendes Meflprinzip:
H = klA = de’f‘, (4.18)

wobei die Konstante k; aus der Kalibriermessung bestimmt wird und ks aus den Abmessungen
des Versuchsaufbaus (wie Brennweite des Objektivs und anderer geometrischer Gréfien) folgt.

Mit jeder Messung wird jedoch nur die Komponente des Brechungsindexgradienten senk-
recht zur Schlierenblende, die in dem Versuchsaufbau eine gerade Kante ist, erfafit. Zur
vollstdndigen Beschreibung des Gradienten sind also zwei Teilmessungen mit senkrecht zu-
einander stehenden Schneiden erforderlich. Die Komponenten in x- bzw. y-Richtung werden
mit d; und dy bezeichnet. Um eine bessere, beurteilungsfdhige Darstellung der Gréfle und
der Verteilung des Brechungsindexgradienten zu erhalten, ist es sinnvoll eine Tranformation

der kartesischen Koordinaten in Zylinderkoordinaten (dr, ¢) durchzufiithren [Bro89]:

dr = \J&+d& (4.19)

¢ = @arctan (Z—y) (4.20)

™ T

Diese Darstellungsform ist direkt fiir den Vergleich mit den gemessenen Lasereigenschaften
des Kristalls geeignet.

Da die Messung einer Probe, deren Oberflichen nicht parallel zueinander sind, sondern
einen Keilwinkel ungleich Null bilden, sich lediglich durch einen konstanten Offset dr. von
der hypothetischen Messung derselben Probe mit parallelen Oberflichen unterscheidet, wird
die neue Grofle dr,sy der offsetkorrigierte Betrag des Brechungsindexgradienten eingefiihrt.

Man erhélt drof; aus dr durch Subtraktion dieses konstanten Anteils dr..
dropp = dr —dr, (4.21)

Die Abbildungen 4.17 und 4.18 zeigen das Ergebnis der Messung an Probe AOA05001
mit Koordinatentransformation. Die Abbildung 4.17 zeigt den Betrag des Brechungsindex-
gradienten dr. In der Abbildung 4.18 ist die gemessene Richtungswinkelverteilung ¢ des
Brechungsindexgradienten dargestellt. Dabei entspricht 0° der positiven x-Achse. Die Win-
kelskala lduft im Gegenuhrzeigersinn um. Man erkennt in Abbildung 4.18 sofort, da§ die
Richtung des Brechungsindexgradienten an jedem Punkt der Probe in Richtung Probenmit-
telpunkt, also auf den Kern zeigt. Man erkennt daran sehr gut die radialsymmetrischen
Zuchtbedingungen.

In der Darstellung des Betrages des Brechungsindexgradienten sind neben dem Kernbe-
reich, der leicht auf Grund der sehr groflen Brechungsindexgradienten zu erkennen ist, auch
sehr gut die konzentrischen Wachstumsringe erkennbar. Der Maximalwert des Betrages des
Brechungsindexgradienten betriigt bei dieser Nd:YAG Probe 4x10~* mm ™, was ein fiir dieses
Material typischer Wert ist.

Auf Grund der begrenzten Pixelanzahl der CCD-Kamera und einer gewiinschten rdum-

lichen Auflésung von etwa 30 um ist es notwendig, die Messung von Proben mit gréflerem
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Durchmesser in eine Vielzahl von Einzelmessungen zu unterteilen. Hierbei wird die Probe im
Strahlengang mit computergesteuerten Schrittmotoren bewegt (s. Abschnitt 5.1.5), wéhrend
die Computersteuerung die Aufnahme der Bilder mit der CCD-Kamera kontrolliert.

Eine detaillierte Beschreibung dieses Mefiverfahrens und eine genauere mathematische

Beschreibung der Auswertung findet sich in der Dissertation V. Wesemann [Wes01].
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Abbildung 4.17: Betrag der Brechungsindexgradienten dr gemessen an Probe AOA05001.

16.201 180
135
10.56
90
493 45
e
£ 0
>
-0.71 45
-90
-6.35
-135
-11.98 ° o - s | -180
-14.57 -7.41 -0.25 6.91 14.07

Abbildung 4.18: Richtung des Brechungsindexgradienten ¢ (°) (0° Richtung entspricht
der positiven x-Achse), in Probe AOA05001 der Abbildung 4.17
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4.3 Spannungsinduzierte Doppelbrechung
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Abbildung 4.19: Schematischer Aufbau zur Bestimmung der Doppelbrechung.

Die Untersuchung der spannungsinduzierten Doppelbrechung erfolgt nach dem Prinzip
des planen Polariskops [The79] wie in Abbildung 4.19 schematisch dargestellt.

Dazu erfolgt eine 2-dimensionale Messung der Intensitdtsverteilung von monochromati-
schem Licht nach Durchgang durch die Probe, die sich zwischen gekreuzten Polarisatoren
befindet. Dies bezeichnet man als Extinktionsmessung. Die Intensitétsverteilung wird von
dem computergesteuerten CCD-Kamerasystem detektiert. Da im Experiment mittels eines
Interferenzfilters die Wei8lichtquelle schmalbandig gefiltert wird, um die fiir die Messung ge-
forderte monochromatische Lichtquelle zur Verfiigung zu haben, kann durch einen einfachen
Austausch des Interferenzfilters das Meflverfahren an den Transparenzbereich des zu untersu-
chenden Materials angepafit werden. Somit ist dieses Verfahren prinzipiell fiir alle Materialien
mit einem Transparenzbereich zwischen 400 und 1000 nm geeignet.

Es werden mit dem hier beschriebenen Verfahren alle Elemente der Jones-Matrix be-
stimmt. Dazu werden Extinktionsmessungen fiir zwei verschiedene Orientierungen der Probe
relativ zu den Polarisatoren (die Winkel zwischen einer Probenachse und einer Polarisatorach-
se seien a1 und ), sowie fiir zwei benachbarte Wellenldngen durchgefiihrt. Bei optisch iso-
tropen Materialien betridgt der Winkel Aa = a1 — ap immer 45°, da man hierfiir die kleinsten
Fehler in der Bestimmung der Doppelbrechung erhilt.

Zur Messung der Doppelbrechung in anisotropen Materialien mufl man das Verfahren

geringfiigig modifizieren, da die natiirliche Doppelbrechung viel gréfler ist als die durch
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Spannungen induzierte. Man wiirde bei Anwendung der gleichen Mefivorschrift lediglich
die natiirliche Doppelbrechung messen. Zunéchst nutzt man die Tatsache, dafl die Phasen-
verschiebung zwischen ordentlichem und auflerordentlichem Strahl gleich Null ist, wenn die
Polarisationsrichtung der einfallenden Strahlung parallel oder senkrecht zu einer kristallogra-
phischen Hauptachse orientiert ist. Fiir diese Orientierung zwischen Probe und Polarisatoren
kann man die erste Teilmessung ohne Probleme durchfithren. Fiir die notwendige Messung
bei der zweiten Orientierung wihlt man A« < 45°. Dadurch vermeidet man eine Ubersteue-
rung des Detektors durch aus der natiirlichen Doppelbrechung folgende hohe Intensitéiten.
Nachteilig ist, dafl dadurch die Fehler in der Bestimmung der gesuchten Parameter anstei-
gen. Eine detailliertere Diskussion dieser Problematik sowie die praktische Anwendung des
modifizierten Verfahrens findet sich in der Dissertation V. Wesemann [Wes01].

Im folgenden soll lediglich auf Messungen isotroper Materialien niher eingegangen wer-
den. Aus den oben beschriebenen Einzelmessungen erhélt man die Groéfien € und ¢, wobei 6
der Winkel des Systems zweier aufeinander senkrecht stehender Hauptspannungsrichtungen
zum System der beiden aufeinander senkrecht stehenden Polarisatorachsen ist. Die Gréfe 0,
die nur Werte zwischen 0° und 45° annehmen kann, wird im folgenden kurz Hauptachsen-
winkel genannt. ¢ ist die Phasenverschiebung, die durch die Differenz der Brechungsindizes
entlang der Hauptspannungsrichtungen verursacht wird. Eine mathematische Beschreibung
der Ableitung der Groflen 6 und ¢ findet sich in der Literatur [The79, Wes01].

Eine eindeutige Bestimmung von ¢ ist nur moglich im Bereich zwischen 0 und (k + 1),
wobei fiir £ folgender Zusammenhang zu den Wellenlingen der bei den Einzelmessungen

benutzten Strahlung gilt:
A1

A2 — A1

Bei allen in dieser Arbeit gezeigten Messungen ist A\; = 633 nm und Ay = 670 nm, woraus

k< (4.22)

sich k£ < 17 ergibt. Dies stellt allerdings keine Einschrinkung bei der Messung dar, denn bei
allen untersuchten Proben war k = 0.
Aus der Phasendifferenz ¢ 148t sich dann die Differenz der Brechungsindizes An entlang

der Hauptspannungsrichtungen berechnen. Fiir diese folgt:

¢+ 2k

An =
n/\127rd’

(4.23)

wobei d die Probendicke ist.

Aus dem Hauptachsenwinkel und der Phasenverschiebung 148t sich bei Vernachlissigung
der Dispersion der doppelbrechungsinduzierte logarithmische Verlust bei der Laserwellenlange
fiir einen Laser berechnen, dessen Polarisationsvorzugsrichtung mit einer der Polarisatorach-

sen iibereinstimmt. Der logarithmische doppelbrechungsinduzierte Verlust ergibt sich dabei

Y(A) =—1In (1 — (% (1 — cos (}%gb)) sin2(29)>) , (4.24)

aus:
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wobei A die Emissionswellenldnge des Lasers ist.

Die Abbildungen 4.21 und 4.20 zeigen das Endergebnis des Verfahrens exemplarisch fiir
eine Nd:YAG Boulescheibe. Abbildung 4.21 zeigt eine im Kernbereich des Kristalls rotations-
symmetrische Verteilung der Achsen der Hauptspannungsrichtungen, ausgedriickt durch die
90° Symmetrie der Richtung der Hauptspannungsachsen in Bezug auf das kartesische Koordi-
natensystem. Die zugehorige Differenz der Brechungsindizes ist in Abbildung 4.20 dargestellt.
Die dreizéhlige Symmetrie in dieser Abbildung hat ihren Ursprung in der <111> Zuchtrich-
tung des Kristalls. Sehr gut erkennt man den konzentrischen Bereich der Wachstumsringe,
wo ebenfalls hohere Werte in der Differenz der Brechungsindizes auftreten.

Abbildung 4.22 zeigt die berechneten Verluste fiir Licht der Wellenldnge 1064 nm, falls
zusétzlich zur Probe ein polarisierendes Element in den Laserresonator eingefiigt wird. Man
erkennt hohe Verluste direkt am Kern und im Bereich der Wachstumsringe. Die 90° Symme-
trie ist auf die Symmetrie des angenommenen linear polarisierenden Elements zuriickzufiihren.

In Kapitel 6.2 erfolgt der Vergleich dieser Daten mit den Laserparametern eines Laserre-

sonators, der dem hier beschriebenen Modell entspricht.
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Abbildung 4.20: Differenz der Brechungsindizes An der Probe AOA05001

17.05 45.00
39.38
11.13
33.75
£
£ 22.50
> ar
0698 16.88
11.25
-6.61 §
5.62
-12.52 3 e—= e e ¢ 0.00
-14.94 -7.55 -0.16 7.24 14.63
X [mm]

Abbildung 4.21: Winkel der Hauptspannungsrichtungen 0 des gleichen Kristalls (°)
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Abbildung 4.22: Optische Doppelbrechung: Berechnete logarithmische Verluste v(1064)
bei der Wellenlédnge 1064 nm des Nd:YAG Kristalls AOA05001 fiir einen Resonator, dessen

Polarisationsvorzugsrichtung horizontal oder vertikal orientiert ist.
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4.4 Laserparameter

4.4.1 Raumlich aufgeloste Bestimmung der Laserparameter
Mef3verfahren

Die zu bestimmenden Laserparameter Schwelle (S) und differentieller Wirkungsgrad (n) wer-
den indirekt aus der Messung der durch die Probe absorbierten Anregungsleistung sowie der
Ausgangsleistung eines mit der Probe realisierten Lasers bestimmt.

Die Probe wird in einen linearen V-Resonator oder in einen linearen asymmetrischen fast
konzentrischen Resonator [Kne91] eingesetzt. Auf die unterschiedlichen Zielsetzungen, die
mit diesen zwei Resonatortypen verfolgt werden, wird spéter eingegangen. Das Mefprinzip
ist in beiden Fillen identisch.

Als Anregungslaser wird ein Diodenlaser benutzt. Die Stromstirke I, die durch den Di-
odenlaser fliefit, ist durch eine am Modulationseingang der Stromregelung angelegte Spannung
steuerbar. Ein Analogausgang der Computersteuerung ist daher mit diesem Eingang verbun-
den. Die Ausgangsleistung des Anregungslasers wird von der Computersteuerung in Stufen
zwischen zwei fest voreingestellten Grenzen gedndert, weshalb zunéchst die Abhéngigkeit
der Ausgangsleistung P,,;(I) von der Diodenlaserstromstirke I gemessen wird. Der niedrig-
ste Wert der Stromstirke liegt im Bereich der Schwelle des zu untersuchenden Lasers. Der
hochste Wert wird in der Regel durch die maximale Ausgangsleistung des Diodenlasers vor-
gegeben. Bei bestimmten Proben (z. B. einige Wolframate mit kleiner Bruchgrenze) kann es
sinnvoll sein, die obere Grenze etwas niedriger festzulegen.

Die Mefigrofien (Anregungsleistung und Laserausgangsleistung) werden mit Photodioden
in Gegenspannungsschaltung (U=12V, R=10k2) erfait. Damit liefert diese Schaltung ei-
ne der einfallenden Leistung proportionale Spannung, die mittels A/D Wandler mit 12 Bit
Auflésung von der Computersteuerung eingelesen wird. Zur Anpassung an den gewiinschten
Leistungsmefbereich kénnen Neutralfilter verschiedener optischer Dichte vor den Photodi-
oden plaziert werden.

Die absorbierte Anregungsleistung wird fiir eine beliebige aber feste Probenkoordinate
(zr,yr) vor Start der ortsaufgelosten Messung der Laserausgangsleistung bestimmt. Hierzu
sind folgende Messungen notwendig:

1. Bestimmung der gesamten Anregungsleistung Pfo.(/) am Ort der Probe. Die Probe

wird hierbei ausgebaut.

2. Messung der von der Probe transmittierten Anregungsleistung einschliefilich Fluores-
zenzstrahlung Pjges(I). Die Probe befindet sich dabei zwischen dem Anregungslaser
und dem Detektor.

3. Bestimmung der Fluoreszenzleistung Py(I), die in Punkt 2 zusammen mit der Anre-

gungsleistung den Detektor erreicht. Hierzu wird ein optisches Kantenfilter (Schott
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RG1000/3), das die Anregungsstrahlung absorbiert, zwischen Probe und Detektor pla-

ziert.

Ferner miissen noch der Transmissionkoeffizient einer Probenoberfliche T, fiir die Anre-
gungsstrahlung und der Transmissionskoeffizient des Kantenfilters fiir die Fluoreszenzstrah-
lung T} bekannt sein. Aus diesen Groéflen bestimmt sich die absorbierte Anregungsleistung

P,y zu:
Ptges(I) + Pfl(I)

Pus(I) = Ptoe(D)Tpr —
abs( ) foc( ) of Tof Tokaf

(4.25)

Die Probenkoordinate (zg,yr), fir die die Bestimmung der absorbierten Anregungsleistung
durchgefiihrt wurde, wird zusammen mit den Daten der Messung abgespeichert. Die Koordi-
naten werden bei der Auswertung benétigt, um eine Korrektur der Messung mit der zweidi-
mensionalen Verteilung der Absorption vornehmen zu kénnen (s. Abschnitt 4.4.1). Daher ist
es hier nicht erforderlich, die absorbierte Anregungsleistung ortsaufgeltst iiber den gesamten
Probenquerschnitt zu bestimmen.

Aus Pyys(I) und P,y (I) erhélt man durch eine lineare Regression die gesuchten Parame-
ter differentieller Wirkungsgrad 7 und Schwellenanregungsleistung S. Fiir eine detaillierte
Beschreibung des Ablaufs der Messung sei auf die Erlduterung der Software in Abschnitt

5.1.4 verwiesen.

Anregungslaser

Zur Anregung von Nd:YAG und Nd:YVO, Proben wurde ein Diodenlaser mit Lichtwellen-
leiteranschluff (Hersteller: Opto Power, Typ OPC-A002-808-FC/150, S/N ED-517) mit einer
maximalen Ausgangsleistung von 1,2 W bei einer Wellenldnge von 808 nm verwendet. Der
Durchmesser des Lichtleiters betrigt 150 yum. Zur Anregung von Nd:YLF Material steht
ein Diodenlaser gleichen Typs (S/N IH-082) mit einer Emissionswellenléinge von 795 nm zur
Verfiigung. Ein Wechsel zwischen beiden Anregungswellenldngen ist durch die Ausfithrung
der Diodenlaser mit Lichtwellenleiter leicht mdoglich.

Das Emissionsspektrum des erstgenannten Diodenlasers (ED-517) hat fiir den maximalen
Betriebsstrom von 1,8 A und bei einer Gehdusetemperatur von 20° C den gréfiten spektralen
Uberlapp mit der Absorption von Nd:YAG bei 808 nm, weshalb dieser Wert als Betriebstem-
peratur gewiihlt wurde. Auf eine Anpassung der Temperatur bei Anderung der Diodenla-
serstromstérke, um den Absorptionskoeffizienten konstant zu halten, wird bewufit verzichtet.
Dies wiirde fiir die automatisierte Messung eine ca. 100 mal lingere Meflzeit bedeuten, da
die Temperaturidnderung auf Grund der groflen Wiarmekapazitit des Diodenlasermoduls nur
sehr langsam durchgefithrt werden kann. Die schnellere Methode ist — wie oben beschrieben
— die Messung der tatsidchlich absorbierten Anregungsleistung fiir jeden Wert der Diodenla-

serstromstéarke.
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Nr. 3
Nr. 1
Anregungslaser N_[Z
(Diodenlaser) UV N
f=40 R=50mm

Probe mit x,y-
Verschiebeeinheit

Glassubstrat unter
Brewsterwinkel
(optional)

Nr. 4
R=0

L Modulationssignal —| Computersteuerung I Detektor |

Abbildung 4.23: Schematischer Aufbau des V-Laserresonators

V-Resonator

Die Abbildung 4.23 zeigt schematisch den Aufbau des v-férmigen Stehwellen-Resonators.
Er zeichnet sich gegeniiber dem fast konzentrischen Resonator (s. Abschnitt 4.4.1) dadurch
aus, dal die Lage und der Radius der Strahltaille iiber einen weiten Bereich einstellbar
ist, ohne dafl der Resonator am Rande des Gebiets der optischen Stabilitéit arbeitet. Der
Kriimmungsradius des Einkoppelspiegels betrigt R = 50 mm, der des Faltungsspiegels be-
trigt R = 200 mm, der Auskoppelspiegel ist plan.

Der Einkoppelspiegel (Nr. 1) besitzt eine hohe Transmission fiir den Wellenldngenbereich
750 — 960 nm. Im Bereich zwischen 1025 — 1080 nm ist er genau wie die Faltungsspiegel
(Nr. 2 und 3) hochreflektierend. Die Transmissionen der Auskoppelspiegel (Nr. 4) betragen
fiir eine Wellenlidnge zwischen 1025 und 1080 nm: 0,70%, 1,38%, 2,64%, 5,14% und 10,20%.
Durch diese universelle Beschichtung lassen sich so in einem Resonator alle Nd-, Yb- und
Er-dotierten Kristalle untersuchen, wenn die passende Anregungsquelle vorhanden ist.

Die Spiegelradien wurden dahingehend ausgewéhlt, daf sich sowohl eine kleine Strahltaille
als auch eine grofle Gesamtresonatorlinge ergibt, was sich bei einem Zwei-Spiegel-Resonator
gegenseitig ausschlieBt. Durch die grofie Resonatorlinge wirkt sich eine Anderung des Bre-
chungsindexgradienten stirker auf die Laserparameter aus als bei Verwendung eines kurzen
Resonators. Daher wurde dieser Resonator auch verstirkt dazu benutzt, die Auswirkungen
solcher Stérungen in den Proben auf die Laserparameter zu untersuchen.

Durch die insgesamt vier Resonatorspiegel sind die Verluste entsprechend hoher als bei
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einem Resonator mit zwei Spiegeln, was sich auch darin duflert, dafl der mit diesem Resonator
bestimmte differentielle Wirkungsgrad immer etwas niedriger ist als mit den anderen Reso-
natoren. Der Resonator wurde nicht darauf optimiert, mit einem einzelnen Laser-Kristall die
maximal mogliche Ausgangsleistung zu erhalten. Das Ziel war es, einen universellen Resona-
tor zur Verfiigung zu haben, der es erlaubt, sowohl Kristalle unterschiedlicher Abmessungen
als auch unterschiedliche Materialien reproduzierbar zu charakterisieren.

In den kollimierten Arm des Resonators kann optional ein unbeschichtetes Glassubstrat
unter Brewsterwinkel eingefiigt werden. Dieses erzeugt unterschiedliche Verluste fiir die Po-
larisationsrichtungen E || # und E || 7, was zur Folge hat, daB der Laser linear polarisierte
Strahlung mit einem Polarisationsgrad von mehr als 100 : 1 emittiert. Gleichzeitig macht sich
eine Drehung der Polarisationsrichtung beim Durchgang des Laserstrahls durch die Probe di-
rekt in einer Erhohung der resonatorinternen Verluste bemerkbar. Auf diese Weise lassen
sich die Ergebnisse der Laseruntersuchungen direkt mit den berechneten Verlusten durch

Spannungsdoppelbrechung vergleichen.

Fast konzentrischer Resonator

f=40 R=50 R=100
Anregungslaser N Z AY Detektor
(Diodenlaser) V) AN Z]

Probe mit x,y-
Verschiebeeinheit

L «——Modulationssignal————  Computersteuerung

Abbildung 4.24: Schematischer Aufbau des fast konzentrischen Laserresonators

Dieser Resonator wurde mit der Zielsetzung entwickelt, einen hoheren differentiellen Wir-
kungsgrad zu erreichen. Gleichzeitig mufl aber noch eine kleine Strahltaille einstellbar sein,
um rdumlich aufgeloste Messungen zu erlauben. Auf Grund dieser Forderungen kam nur
noch ein Resonator mit zwei Spiegeln in Frage, um die Verluste zu minimieren. Abbildung
4.24 zeigt den schematischen Aufbau dieses Resonators. Die Kriimmungsradien der Spiegel
wurden so klein wie moglich gewdhlt, um die kleine Taille zu erreichen, ohne den Resonator

am Rande seines Stabilitéitsbereichs zu betreiben. Damit ergaben sich fiir den Einkoppelspie-
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gel ein Radius von R; = 50 mm und fiir den Auskoppelspiegel ein Radius von Ry = 100 mm.
Die ungleichen Radien sind eine Folge des ebenfalls unsymmetrisch gefertigten Probenhalters,
der jedoch fiir eine ortsaufgeloste Messung notwendig ist. Wire Ry = R; = 50 mm, so liese
sich die Probe nicht mehr verschieben, da der Halter bereits mit einem der Resonatorspiegel
kollidieren wiirde. Der Einkoppelspiegel ist transmittierend fiir die Anregungsstrahlung und
hochreflektierend fiir Strahlung der Wellenlidnge 1064 nm. Zur Auskoppelung wurden Spiegel
mit einer Transmission von 1,90%, 2,58%, 4,40% und 9,00% fiir Strahlung der Wellenlinge
1064 nm benutzt.

Die restlichen Komponenten wie Diodenlaser, Detektor, die Computersteuerung und die
Verschiebeeinheit fiir die Probe ist identisch von dem Aufbau des V-Resonators iibernommen.

Auf Grund der geringen Verluste der Resonatorkomponenten eignet sich dieser Resonator
besser zur Bestimmung der Kristallverluste nach dem Findlay-Clay Verfahren (s. Abschnitt
4.5.2) als der V-Resonator.

Materialien wie z. B. Cr3*:LiSAF, die bei gleicher Anregungsleistungsdichte einen héheren
Wert fiir die Laserschwelle aufweisen, sind ebenso auf den Betrieb in einem Resonator mit
kleinen Verlusten angewiesen, da ansonsten die Schwelle erst gar nicht erreicht wird. Fiir

diese Materialien ist der V-Resonator nicht geeignet.

Bestimmung der Laserparameter

Abbildungen 4.25 und 4.26 zeigen die gemessenen Laserparameter Schwelle S und differenti-
eller Wirkungsgrad 1 am Beispiel von Probe AOA05001 eingebaut im V-Resonator. Bereits
im qualitativen Vergleich mit den Messungen der optischen Eigenschaften (z. B. der Homoge-
nitéit, wie in Abbildung 4.17 gezeigt) erkennt man eine gute Ubereinstimmung zwischen den
Laserparamtern und den optischen Parametern. Man erkennt sehr gut den Kern in der Mit-
te der Probe und den Bereich der konzentrischen Wachstumsstorungen, ,, Wachstumsringe*
genannt.

Eine genauere, quantitative Untersuchung dieser und anderer Korrelationen erfolgt in
Kapitel 6.

Wiederholgenauigkeit

Zur Untersuchung der Mefifehler in der Bestimmung der Laserparameter wurde eine Messung
der Wiederholgenauigkeit vorgenommen. Dazu wurde die Messung der Laserparameter einer
Probe zweimal im Abstand von 24 h hintereinander ausgefiihrt und die Differenz der Messun-
gen gebildet. Die Differenz bezogen auf den Messwert, relative Abweichung genannt, ist in
den Abbildungen 4.27 und 4.28 fiir die zwei Parameter Schwelle und differentieller Wirkungs-
grad dargestellt. Der Mittelwert iiber alle 93563 relative Abweichungen in den Abbildungen
der Fehler betrigt fiir den Parameter Schwelle 1,49% und fiir den differentiellen Wirkungs-
grad 2,26%. Der maximale Fehler im Falle dieser Probe betriigt fiir die Schwelle 3,37% und
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fiir den differentiellen Wirkungsgrad 4,50%.

Die Fehler werden bei dieser Probe zum Teil durch die Interferenzmuster, die auf eine
ungeniigende Entspiegelung der Probe fiir die Anregungsstrahlung zuriickzufiihren sind, ver-
ursacht. Es ist leicht einzusehen, daf§ schon durch kleine Bewegungen in der Halterung der
Probe das Interferenzmuster beim zweiten Durchgang gegeniiber der ersten Messung ver-
schoben ist und damit die Abweichungen produziert. Bei Verwendung von gut entspiegelten
Proben sollte sich die Wiederholgenauigkeit nochmal erheblich verbessern.

Die scharfen, horizontal verlaufenden Kanten sind auf Modenspriinge des Anregungslasers
zuriickzufithren. Hier wére lediglich durch Verwendung von stabilisierten Laserquellen eine
Verbesserung zu erwarten, was allerdings einen unverhiltnismafig hohen Aufwand bedeuten

wiirde.



4.4. Laserparameter 69

[mW]
17.10 160
151
11.18
142
526 133
E
E 125
>
10.66 16
107
6.58
98
112,50 90
1500 748 004 756  15.08

X [mm]

Abbildung 4.25: Schwellenanregungsleistung eines Lasers mit Probe AOA05001 bei einer
Auskoppelung von 5%
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Abbildung 4.26: Differentieller Wirkungsgrad eines Lasers mit Probe AOA05001 bei einer
Auskoppelung von 5%
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Abbildung 4.27: Wiederholgenauigkeit der Bestimmung der Schwelle eines Lasers mit
Probe AOA05001 bei einer Auskoppelung von 2,6%
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Abbildung 4.28: Wiederholgenauigkeit der Bestimmung des differentiellen Wirkungsgrades
eines Lasers mit Probe AOA05001 bei einer Auskoppelung von 2,6%
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Korrektur der Laserparameter mit Werten der Absorption

Die Daten fiir die Laserparameter S und n werden aus der Messung der Laserausgangsleistung
fiir alle Punkte der Probe sowie der absorbierten Anregungsleistung an einem Punkt der Probe
berechnet (s. Abschnitt 4.4.1). Da sich die absorbierte Anregungsleistung entsprechend der
Verteilung der laseraktiven Ionen, die z. B. mit Hilfe der Absorption A(z,y) (s. Abschnitt
4.1.1) bestimmt wurde, dndert, miissen die Parameter S(z,y) und 7(z,y) entsprechend der
Absorption korrigiert werden.

Diese Korrektur ist eine einfache Transformation, die auf eine Skalierung der absorbierten

Anregungsleistung zuriickgeht:

n'(ey) = nley) m (4.26)
S'(z,y) = S(w,y)A(jf;y) , it (4.27)
Ar = A(zr,yr) (4.28)

Die Koordinaten (zg,yr) bezeichnen die Probenposition, an welcher die absorbierte Anre-
gungsleistung bei der Messung der Laserparameter bestimmt wurde.

Am Beispiel des Kernbereichs einer Nd:YAG Probe kann man die Wirkung dieser Kor-
rektur gut verdeutlichen: Abbildung 4.29 zeigt die noch nicht korrigierte Messung des diffe-
rentiellen Wirkungsgrades einer Probe. Auf Grund groferer Absorption fiir die Anregungs-
strahlung im Kern (vergl. Abbildung 7.3) wird zunichst der differentielle Wirkungsgrad im
Kern zu hoch bestimmt. Nach Korrektur mit den Absorptionsdaten ist dieser scheinbare
Widerspruch aufgelost, wie Abbildung 4.30 zeigt. Der Wirkungsgrad ist jetzt wie erwartet

aufBerhalb des Kerns grofier.
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Abbildung 4.29: Differentieller Wirkungsgrad ohne Beriicksichtigung der Absorptionsver-
teilung fiir die Anregungsstrahlung, gemessen an Probe AOA13001. Im Bildmittelpunkt

ist der Kern des Kristalls zu erkennen.
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Abbildung 4.30: Differentieller Wirkungsgrad im gleichen Ausschnitt wie in Abbildung
4.29 mit Beriicksichtigung der Absorptionsverteilung fiir die Anregungsstrahlung (Probe
AOA13001).
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4.4.2 Bestimmung der Laserparameter ohne rdumliche Auflésung

Diodenlaser-Array _9_0_0—['— D

Teleskop ‘ Probe

-— 50 mm —»‘

Abbildung 4.31: Schematischer Aufbau des Laserresonators ohne riumliche Auflésung
aber hoher Anregungsleistung.

Meflprinzip

Mit diesen Messungen wird eine génzlich andere Zielsetzung als mit den Resonatoren in Ab-
schnitt 4.4.1 verfolgt. Der hier beschriebene Aufbau ist fiir kleine Laserstibe oder Quader,
wie sie auch in mit Diodenlasern angeregten Festkorperlasern eingesetzt werden, optimiert.
Da der Quotient aus dem maximalen Durchmesser der Proben zu dem Taillenradius dieses
Resonators lediglich ungefihr 10 betrigt, wurde auf eine zweidimensional rdumlich auflésen-
de Messung verzichtet. Dadurch war es wesentlich einfacher, die Probe aktiv zu kiihlen, was
eine wesentliche Voraussetzung fiir den Betrieb bei hoheren Anregungsleistungen ist. Dies
macht die Skalierbarkeit der Ergebnisse zu hoheren Leistungen iiberpriifbar. Der Aufbau
dieses Resonators ist in Abbildung 4.31 dargestellt. Der Anregungslaser ist ein Diodenla-
serarray bestehend aus 19 Emittern mit einer maximalen Ausgangsleistung von 30 W. Der
Resonator besteht aus zwei Planspiegeln im Abstand von 50 mm. Der Einkoppelspiegel ist
transmittierend fiir die Anregungsstrahlung und hochreflektierend fiir Strahlung der Wel-
lenlinge 1064 nm. Zur Auskoppelung wurden Spiegel mit einer Transmission von 3,05%,
5,41%, 8,98% und 12,66% fiir Strahlung der Wellenléinge 1064 nm benutzt.

Durch die thermische Linsenwirkung des longitudinal angeregten Laserkristalls bildet sich
fiir Anregungsleistungen groer 2 W ein stabiler Resonator aus. Auf Grund dieses Resonator-
designs traten im Betrieb hohe transversale Moden auf, was sich in einem entsprechend hohen
Wert fiir den Strahlparameter (M? = 8) ausdriickt. Dieses Design wurde bewuBt gewihlt,
um die geometrischen Uberlappverluste zwischen Anregungs- und Lasermode zu minimieren.
Im Idealfall wird die Diodenlaserstrahlung vollstindig fiir den Laserprozess genutzt. Damit
sollten Unterschiede in der Ausgangsleistung des Lasers nur von der Kristallqualitit und
nicht von anderen Parametern, wie z. B. der Linge des Kristalls, abhingen. Mit diesem
Resonatordesign wird ein Wert fiir den differentiellen Wirkungsgrad erreicht, der fast dem

theoretischen Maximum entspricht.
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4.5 Kiristallverluste im Bereich der Emissionswellenlinge

4.5.1 Kalorimetrische Bestimmung der Absorptionsverluste

Fokussier
1064 nm Shutter linse

Kristall

Laser

Lambda-1/2 Sensore}]
Platte ‘—ﬁ Verstarkel
- Kalorimeterkasten
MeRRwertaufnahme /
Shuttersteuerung

Abbildung 4.32: Schematischer Aufbau des Absorptionskalorimeters.

Zur Bestimmung sehr kleiner Absorptionsverluste im Bereich der Emissionswellenlinge
des laseraktiven Materials dient ein Absorptionskalorimeter [Wil98] wie in Abbildung 4.32
schematisch dargestellt. Die Probe wird durch einen Laser mit hoher Ausgangsleistung (ty-
pisch 10 W) und der gewiinschten Wellenlénge, fiir die die Absorptionsverluste bestimmt wer-
den sollen, bestrahlt. Durch Absorption der Laserstrahlung erwéirmt sich der Kristall, was
von der Apparatur gemessen wird. Diese Temperaturanderung ist ein Maf} fiir die im Kri-
stall absorbierte Energie und damit ein direktes Maf fiir die Verluste, wenn die eingestrahlte
Laserleistung bekannt ist. Dabei wird die Bestrahlung der Probe mit Hilfe eines Verschlusses
sowie die Meldatenerfassung der Temperatursensoren vollautomatisch von einem Computer
iibernommen.

Dieses Verfahren ist wesentlich genauer als der direkte Vergleich von eingestrahlter zu
transmittierter Leistung, da der Unterschied zwischen beiden Signalen in der Regel sehr klein
ist. Das Verfahren ist unabhingig von der Wellenldnge, fiir die die Absorption bestimmt
wird, da der Detektor lediglich eine Erwarmung der Probe mifit.

Zur Untersuchung von Neodym dotierten Materialien stand ein Nd:YVQ, Laser mit einer
Ausgangsleistung von 10 W bei einer Wellenlidnge von 1.06 pm zur Verfiigung.

Das Verfahren detektiert ausschlieflich strahlungslose Verlustmechanismen. Fiir alle Ma-
terialien mit 4-Niveau-System ist dies auch der einzige Verlustkanal, da hier keine Reabsorpti-
on der eingestrahlten Leistung stattfindet und damit keine Anregung von héheren Niveaus als

Quelle strahlender Verlustmechanismen moglich ist. Daher darf man annehmen, dafl der im
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Abbildung 4.33: Darstellung des Laserstrahls, der die Warmequellen in der Probe erzeugt,

sowie Lage der Temperatursensoren.

Kristall absorbierte Anteil der eingestrahlten Laserleistung vollstindig in Warme umgewan-
delt wird. Allerdings kann das Kalorimeter keine Streuverluste bestimmen, da die gestreute
Strahlung keine Erwidrmung des Kristalls verursacht.

Die wahrend der Einstrahldauer 77 des Lasers im Kristall erzeugte Warmemenge bewirkt
in Verbindung mit der Warmeleitung einen Temperaturanstieg am Kristallrand, der gemessen
werden kann. Nach Abschalten des Lasers kiihlt sich die Probe durch Strahlungsemission,
Wairmeleitung und Konvektion wieder auf Umgebungstemperatur ab. Aus der Zeitkonstante
des Abkiihlvorganges 148t sich die Summe dieser Verlustfaktoren bestimmen. Zusammen mit
der Messung des Aufheizvorgangs wird die im Kristall erzeugte Wirmeleistung ()1 bestimmt.
Als externe Grofien gehen die spezifische Wirmekapazitit und Warmeleitfihigkeit der Probe
sowie die eingestrahlte Leistung Py in die Auswertung ein. Auf Grund obiger Annahme, daf}
die im Kristall absorbierte Leistung P; vollstindig zur Erwirmung beitrigt (P, = @Q1), gilt
somit mit dem Lambert-Beerschen Gesetz

P = P (1—e*°‘L) (4.29)

a = —M, (4.30)

wobei L die Kristallinge und « der zu bestimmende Absorptionskoeffizient ist.

Damit die Messung nicht durch die Warmekapazitdt des Probenhalters verfialscht wird,
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wurde eine spezielle Anordnung zur Befestigung der Probe entwickelt. Vier Temperatursen-
soren angeordnet in einem quadratischen Grundrifl mit 2 mm Seitenléinge bilden die einzige
Auflagefliche der Probe. Die Anordnung der Temperatursensoren zusammen mit dem La-
serstrahl, der die Probe erwirmt, zeigt Abbildung 4.33. Die Temperatursensoren selbst — es
handelt sich um Thermoelemente — haben einen Durchmesser von wenigen pym. Daher ist die
Wirmekapazitit der Kristallauflage vernachlissigbar klein.

Die untere Nachweisgrenze wird im wesentlichen durch die zur Verfiigung stehende La-
serleistung begrenzt. Bei maximaler Laserleistung von 10 W, liegt der Mefifehler bei 0,002
%cm™!. Die Absorptionsverluste eines Nd:YAG Kristalls in Héhe von o = 0,05 % cm ™"
wurden mit 7.5 W eingestrahlter Leistung bestimmt. Der Kristall erwdrmte sich nach 20
miniitiger Einstrahlzeit der Laserquelle um 1,6 K.

Eine detaillierte Beschreibung dieses Mefiverfahrens findet sich in der Diplomarbeit P. v. Lo-
wis [vLo01].

4.5.2 Verlustbestimmung nach Findlay und Clay im Laserbetrieb

Dieses Verfahren zur Bestimmung von Absorptions- und Streuverlusten im Kristall sowie an
den Kristalloberflichen nutzt die lineare Abhéngigkeit der Schwellenanregungsleistung vom
Logarithmus der Auskoppelung (Findlay-Clay Plot) [Fin66]. Es muf lediglich das in Ab-
schnitt 4.4.1 beschriebene Verfahren zur Bestimmung der Laserparameter fiir drei bis fiinf
verschiedene Auskoppelgrade (fiir Nd:YAG im Bereich zwischen 0,7 % und 10 %) durchgefiihrt
werden. Dabei garantiert das kalibrierte Koordinatensystem, dafl die einzelnen Messungen
exakt an identischen Probenkoordinaten durchgefithrt werden. Dann wird fiir jeden Punkt
der Probe der Parameter Schwelle S iiber dem Logarithmus der Transmission des Auskoppel-
spiegels aufgetragen. Der X-Achsenabschnitt Xa, der aus einer linearen Regression ermittelt
wird, dient der Bestimmung der logarithmischen Kristallverluste ; (Gleichung 4.31). Daraus

folgen schlieBlich die auf die Kristallinge L normierten Verluste V' (Gleichung 4.33).

~Xa-—
- % mit (4.31)
Y1 = _ln(Rreso) (432)
1—e™
= ——° 4.
V 5T (4.33)

Die Resonatorverluste v, stellen die logarithmischen Verluste des leeren Resonators mit Aus-
nahme der Auskoppelverluste fiir einen Umlauf dar, und berechnen sich einfach aus der
Gesamtreflektivitit R,.s, aller Komponenten fiir einen Umlauf.

Diese Berechnung erfolgt automatisiert fiir alle Punkte der Probe mit Hilfe des entspre-
chenden Auswertungsmoduls (s. Abschnitt 5.2.2).

Man muf} beachten, dafl die mit diesem Verfahren bestimmten Werte die Reflexionsver-

luste an den Oberflichen beinhalten. Daher sind die Proben fiir die Emissionswellenldnge
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des Lasers entspiegelt, um die Oberflichenverluste klein gegeniiber den Kristallverlusten zu
halten.

Bestimmung der Kristallverluste

Dieses Verfahren ist am Beispiel eines Nd:YAG-Boules (Probe:AOA04001, Durchmesser:
25 mm, Linge: 51,5mm) dargestellt. Die Verluste sind in Abbildung 4.34 dargestellt. Es
handelt sich bei diesem Boule um eine sogenannte ,flat-interface“ Zucht, bei der die Wachs-
tumsfront nahezu senkrecht zur Zuchtrichtung gehalten wird. Wegen der flachen Wachs-
tumsfront bildet sich kein Kern im Kristall aus (vergl. Abschnitt 2.3.2 , Facettenbildung®).
Daher kann die Messung der Verluste keinen Kern und damit keine groflen Schwankungen der
Verluste zeigen. Die Strukturen, die in Abbildung 4.34 zu erkennen sind, lassen sich durch

Messung der Doppelbrechung auf kleine Spannungen im Kristall zuriickfithren.
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Abbildung 4.34: Findlay-Clay Plot: Verluste fiir die Laserwellenlinge der Probe
AOA04001.
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4.5.3 Vergleich der Verfahren

Da das Absorptionskalorimeter lediglich Absorptionsverluste detektiert, arbeitet das Verfah-
ren unabhingig von der Oberflichenbeschichtung. Es kann also auch fiir unbeschichtete Kri-
stalle oder fiir Kristalle mit AR Beschichtung, deren Restreflektivitdt nicht genau bekannt
ist, angewandt werden. Dies ist insbesondere von Vorteil, da das Findlay-Clay Verfahren
unter diesen Bedingungen nicht anwendbar ist.

Vor allen Dingen liegt die Fehlergrenze des Kalorimeters viel niedriger, was bei der Un-
tersuchung von Kristallen mit sehr kleinen Verlusten wichtig ist. Verluste, die in der gleichen
Grofenordnung wie die Restreflektivitdt der Antireflex Beschichtung liegen, sind mit der
Findlay-Clay Methode schwer zu bestimmen.

Auf Grund der extrem langen MeBzeit von ca. 40 Minuten pro Mefiwert eignet sich das
kalorimetrische Meflverfahren nicht fiir rdumlich zweidimensional aufgeléste Messungen.

Auflerdem sollte, um die Meffehler der Temperaturmessung klein zu halten, die Warme-
kapazitdt der Probe nicht zu grol sein. Die Abmessungen sollten so beschaffen sein, daf
der Abstand zwischen dem Laserstrahl, der die Lage der Wirmequellen festlegt, und den
Temperatursensoren nicht mehr als wenige Millimeter betrigt. Diese Bedingungen erfiillen
fertig bearbeitete Stidbe fiir den Einsatz in diodenlaserangeregten Festkorperlasern mit 3 —
5mm Durchmesser und 4 — 10 mm Lénge. Fiir solche Proben ist die kalorimetrische Absorp-
tionsmessung das richtige Mefiverfahren mit den kleinsten Mefifehlern.

Das Verfahren nach Findlay und Clay ist dagegen die richtige Wahl, um die Verluste von
groflen Boulescheiben mit grofler rdumlicher Auflésung zu bestimmen.

Zur Untersuchung von kleinen Proben mit unbekannter Restreflektivitéit der AR Beschich-
tung kann man beide Verfahren kombinieren. Man bestimmt mittels Findlay-Clay Plot die
Gesamtverluste einschliefilich der Oberflichenverluste und vergleicht diesen Wert mit der
kalorimetrischen Messung. So lassen sich die Oberflichenverluste von der Messung nach
Findlay-Clay subtrahieren. Das Ergebnis ist dann eine ortsaufgeloste Messung, korrigiert um
den Wert der Oberflichenverluste.

Daher kann also keinem der zwei Verfahren ein eindeutiger Vorzug zugesprochen werden.
Vielmehr ergénzen sich die Verfahren in idealer Weise. Je nach Geometrie und Oberflichen-

beschichtung der Probe ist das eine oder andere Verfahren vorzuziehen.
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Wie bereits in Kapitel 4 dargestellt, wurden im Rahmen dieser Arbeit MefBverfahren fiir
Kristallproben mit einem Durchmesser von bis zu 50 mm bei einer rdumlichen Auflsung
zwischen 30 — 100 pm entwickelt.

Aus diesen Werten ergibt sich eine maximale Anzahl von 2,8 - 10 MeBpunkten je Probe.
Dieser Wert ist noch mit der Anzahl der zu bestimmenden Parameter zu multiplizieren, um
die Gesamtzahl der Daten je Probe abzuschétzen. Es ist offensichtlich, dafl dies nicht mehr
manuell bewiltigt werden kann. Eine Verringerung der Anzahl der Mefipunkte durch Redu-
zieren der rdumlichen Auflésung bei grofien Proben wére nicht sinnvoll, da hierbei eine kleine
lokale Storung nicht mehr detektiert werden kann. Die Entwicklung einer Steuerung zur voll-
automatisierten Messung der gewiinschten Parameter ist aus diesem zwingenden Grund im
Rahmen dieser Arbeit erfolgt. Ebenso war ein Verfahren zur automatisierten Auswertung
der Daten notwendig. Ein wichtiger Aspekt bei dieser Entwicklung war eine moglichst fehler-
freie Ubertragung aller MeBdaten vom Experiment bis zum letzten Schritt der Auswertung.
Die Verfahren wurden so gestaltet, daf} alle Randbedingungen der Messung untrennbar mit
den Daten verkniipft wurden. So sind Fehler, die aus einer manuellen Eingabe von Daten

resultieren kénnten, ausgeschlossen.

5.1 Erfassung der Daten

Die Programme zur Steuerung der Mefiverfahren sind modular aufgebaut. Dadurch konnten
fertiggestellte Module leicht auf andere MefBverfahren iibertragen werden. Man unterscheidet

zwischen 3 Modulklassen, die schichtweise aufeinander aufbauen.

1. Ein- und Ausgabemodule: Diese Module sind das Bindeglied zwischen der eingesetzten
meftechnischen Ausriistung (A/D- und D/A-Wandler, Schrittmotorsteuerung, Zeitge-
ber, CCD-Kamera, Diodenlasersteuerung) und héheren Programmfunktionen. Diese
erste Schicht iibernimmt vor allem die Aufgabe einer Hardware-Abstraktions-Schicht,

stellt also die Funktionen unabhingig von der eingesetzen Mefitechnik bereit. Durch
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dieses Konzept kann man z. B. einen A/D-Wandler mit 8 Bit Auflésung gegen einen
A/D-Wandler mit 12 Bit Auflésung, der vollig andersartig angesprochen wird, tau-
schen. Die einzige Programmaéinderung, die hierfiir notwendig ist, ist der Austausch des

entsprechenden Moduls.

Die einzelnen Module sind also nicht an ein bestimmtes Experiment gebunden, sondern

an die benutzte Technik.

. Mef- und Kalibriermodule: Diese Module bauen auf den Ein- und Ausgabemodulen

auf und beinhalten die Mefvorschrift des jeweils zu messenden Parameters. Daraus er-
gibt sich, daf} jedem Experiment ein bestimmtes Modul zugeordnet ist. Das Mefmodul
fithrt die Messung der Parameter fiir genau einen Punkt der Probe durch, ohne die Ko-
ordinaten dieses Punktes zu kennen, und iibergibt das Ergebnis an die dariiberliegende
Schicht.

Jedes Mefimodul benétigt in der Regel noch ein Kalibriermodul, das vor Start der
Messung aufgerufen wird und alle Aufgaben zur Kalibrierung wenn méglich automatisch
oder ansonsten interaktiv mit dem Anwender durchfiihrt. Damit ist sichergestellt, daf}
sowohl die Messung als auch die Kalibrierung immer nach der gleichen Mefvorschrift

durchgefithrt wird, was die Reproduzierbarkeit der Ergebnisse erheblich verbessert.

Ein spezielles Modul zur Kalibrierung des Koordinatensystems findet in allen Mes-
sungen Verwendung. Dies ist notwendig, um die Ergebnisse verschiedener Messungen
miteinander in Beziehung setzen zu konnen. Nur mit einem kalibrierten Koordinatensy-
stem, das fiir alle Mefiparameter gilt, ist die in Abschnitt 6 beschriebene Untersuchung

von Korrelationen zwischen verschiedenen Parametern der Proben erst mdglich.

. Hauptprogramm: Dieses Modul ist von kleinen Anpassungen abgesehen fiir jedes Ex-

periment identisch. Hier ist im wesentlichen die Schnittstelle zum Anwender implemen-
tiert (Einstellen des MeBbereichs der x- und y-Probenkoordinate und der Schrittweite

zwischen zwei Mefipunkten).

Vor Start der Messung werden zuniichst alle notwendigen Kalibriermodule aufgerufen.
Dann werden zwei ineinander liegende Schleifen fiir die x- und y-Probenkoordinate fiir
den zuvor festgelegten MeBbereich durchlaufen. Die Rasterung der Probe geschieht
»zeilenweise“, d. h. es werden zunichst bei konstanter y-Koordinate alle x-Positionen
innerhalb des Mefbereichs durchlaufen. Dann wiederholt sich der Vorgang fiir eine neue
y-Koordinate, die gerade um die gewiinschte Schrittweite erh6ht wurde, bis so der ge-
samte MeBbereich abgearbeitet wurde. Fiir jede Probenposition wird das entsprechende
Mefimodul aufgerufen. Das Hauptprogramm speichert die von den Kalibrier- und Mef-
modulen gelieferten Ergebnisse sowie alle fiir die Messung relevanten Parameter in einer

Ergebnisdatei ab.
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Im folgenden wird nun auf die einzelnen Mef}- und Kalibriermodule genauer eingegangen,
da diese fiir das Verstdndnis des Mefablaufs von Bedeutung sind.

5.1.1 Kalibrierung des Koordinatensystems

Dieses Modul ist fester Bestandteil jedes MeBiverfahrens und gewéhrleistet die Konsistenz der
Koordinatenangaben der verschiedenen Meflparameter zueinander. Da in den Experimenten
Schrittmotoren zur Positionierung der Probe benutzt werden, geniigt es, die Schrittweite ei-
nes Einzelschritts einmalig zu kalibrieren. Vor jeder Messung mufl dann lediglich noch der
Nullpunkt des Koordinatensystems festgelegt werden. Hierzu wird an Stelle der Probe eine
Lochblende mit 100 gm Durchmesser in den Probenhalter eingebaut. Die Lochblende muf}
manuell vorjustiert werden, so dafl der Mef3strahl zumindest teilweise die Lochblende trifft.
Die transmittierte Intensitit wird mittels einer Photodiode detektiert, wobei entweder eine
vorhandene Photodiode der Mefapparatur (z. B. beim Aufbau zur Messung der Absorpti-
on) genutzt werden kann, oder es wird eine Photodiode an einer definierten Position zum
Zwecke dieser Kalibriermessung positioniert. Das Kalibriermodul verschiebt zunichst die
Lochblende solange in positiver x-Richtung bis der Rand des Strahles erreicht wird, bis also
die transmittierte Intensitidt unter die Nachweisgrenze fillt. Danach wird das Vorzeichen der
Bewegungsrichtung geéndert bis auch hier der Rand des Strahles erreicht wird. Bei einem
symmetrischen Strahlprofil mufl dann das Intensitdtsmaximum genau in der Mitte liegen.
Diese Position wird nun angesteuert. Der Zentriervorgang wird durch die Computersteue-

rung in drei Schritten automatisch durchgefiihrt.
1. Suche das Intensitdtsmaximum entlang der x-Koordinate
2. Wiederhole Punkt 1 fiir die y-Koordinate
3. Wiederhole Punkt 1 fiir die x-Koordinate

Die Blende befindet sich nun an der Stelle maximaler Intensitéit des Mef3strahls. Es ist leicht
nachvollziehbar, dafl dieses Verfahren bei einem rotationssymmetrischen Intensitéitsprofil des
MeBstrahls immer zum Ziel fithrt. Unter der Voraussetzung, dafl sich das Strahlprofil und
die Lochblende von Messung zu Messung nicht dndern, kann der Mittelpunkt des Mefistrahls
somit reproduzierbar aufgefunden werden und stellt den Koordinatenursprung der Messung
dar.

Nach der so erfolgten Kalibrierung kann nun jede Koordinate der Probe mit einer Wie-

derholgenauigkeit des Motorensystems von < 5 ym im Strahlengang positioniert werden.

5.1.2 Absorption

Die Aufgabe dieses Moduls ist die Erfassung der 4 Signale M;, M,, R; und R, (Definition s.
Abschnitt 4.1.1), die von drei Photodioden erzeugt werden. Die Photodioden sind an einen
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A /D-Wandler angeschlossen. Wie bereits in Abschnitt 4.1.1 beschrieben, werden die Signale
M; und M, mit Hilfe einer rotierenden Lochblende zeitlich getrennt und mit der gleichen
Photodiode detektiert. Zur Synchronisation mit der Datenerfassung generiert die Antriebs-
einheit der Lochblende bei einer definierten Blendenposition einen Synchronisationsimpuls,
der mit einem Digitaleingang der Computersteuerung verbunden ist. Da eine PLL-Regelung
gewihrleistet, dal die Lochblende mit einer konstanten Frequenz rotiert, konnen relativ zu
dem Synchronisationsimpuls die Zeitfenster, in welchen die Detektion von M; bzw. M, er-
folgen kann, als konstante GréBen bestimmt werden. Mit Hilfe dieser Zeitfenster (77 und
T,) ordnet die Computersteuerung das Signal der Photodiode den Meflkanilen M; und M,
eindeutig zu. Der Programmablauf des Moduls ist wie folgt realisiert:

1. Warte auf Synchronisationsimpuls von der Lochblende.
2. Setze Zeitgeber Z auf Null.
3. Warte bis Z > T7.

4. Lese N mal Kanal 1 und 3 des A/D Wandlers ein, bilde den Mittelwert und schreibe
den Wert in die Ergebnisvariablen R; und M;.

5. Warte bis Z > T5.

6. Lese N mal Kanal 2 und 3 des A/D Wandlers ein, bilde den Mittelwert und schreibe
den Wert in die Ergebnisvariablen R, und M,.

7. Riickgabe der Ergebnisse R;, M;, R, und M, an das iibergeordnete Modul.

Die Mittelwertbildung iiber N = 33 Werte dient der Erh6hung der Genauigkeit der Mes-
sung. Der Wert fiir N folgt direkt aus der Zeit, fiir die ein Lochblendenfenster getffnet bleibt,
sowie der Zeitdauer einer einzelnen Messung.

Zur Kalibrierung der Absorption mufy das Teilerverhiltnis des variablen Strahlteilers be-
stimmt werden. Das Kalibriermodul fordert hierzu den Anwender auf, die Probe zu entfernen
und dies zu bestétigen. Dann wird das oben beschriebene Mefimodul 100 mal aufgerufen und
der Mittelwert dieser 100 Einzelmessungen fiir alle vier Signale abgespeichert. Die Quo-
tienten von M; und R; bzw. M, und R, gehen in die Auswertung zur Bestimmung der
Teilerverhéltnisse ein.

Das Zusammenspiel der einzelnen Module und der Mefinstrumente ist in Abbildung 5.1
am Beispiel der Absorptionsmessung erldutert. Die erste Ebene bilden die benétigten De-
tektoren und die Stellglieder. Dies sind die Photodioden zur Messung aller Signale, die
Schrittmotoren zur Bewegung der Probe und der ,,Chopper“, der ein Signal entsprechend der
Position seiner Offnungen liefert.

In der nichsten Ebene finden sich die Instrumente, an welche die soeben aufgezihlten
Geréte angeschlossen sind. Zur Ansteuerung jedes Instrumentes gibt es in der unteren Mo-

dulebene genau ein korrespondierendes Softwaremodul. In diesem Falle findet man hier das
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Schrittmotoren Photodioden Chopper DeTekToren und
(sync. Impuls) | Stellglieder
Schrittmotor-Steuerung A/D-Wandler MeRinstrumente
1 1 Hardware
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Modul: Schrittmotor-Steuerung Modul: A/D-Wandler Untere
Modulebene
Modul: Kalibrierung Modul: Kalibrierung Modul: Obere
Koordinatensystem Absorptionsmessung Absorptionsmessung| Modulebene
I I |
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Abbildung 5.1: Darstellung des modularen Aufbaus des Programmes zur Messung der

Absorption in Verbindung mit den benétigten Meflinstrumenten. Die Pfeile zeigen die

Richtungen des Datenflusses.

Modul zur Schrittmotor-Steuerung und das Modul zur A /D-Wandlung. Mu8 ein Instrument

gegen einen anderen Typ ausgewechselt werden, geniigt es, das korrespondierende Modul der

unteren Modulebene auszuwechseln.

Auf die Module der unteren Ebene bauen die Module der oberen Modulebene auf. Bei-

spielsweise benotigt das Modul zur Kalibrierung des Koordinatensystems sowohl Zugriff auf

die Schrittmotor-Steuerung als auch auf den A /D-Wandler. Die Software zur Kalibrierung des

Koordinatensystems bewegt selbststindig die Motoren solange, bis die von einer Lochblende

transmittierte Intensitit maximal wird.
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Das Hauptprogramm koordiniert schlieflich den vollstindigen Mefablauf und mufl daher
Zugriff auf alle Module der oberen Modulebene besitzen. Zur Bewegung der Probe von
Meflpunkt zu Mefipunkt ist ferner noch der Zugriff auf das Schrittmotormodul der unteren
Modulebene notwendig.

Die Schnittstelle zum Anwender erfolgt iiber das Hauptprogramm. Ferner werden wichtige
Groflen (z. B. Abmessungen der Probe) in einer Parameterdatei festgehalten. Die Ergebnisse

der Messung speichert das Hauptprogramm in der Ergebnisdatei.

5.1.3 Fluoreszenzlebensdauer

Das Mefimodul zur Bestimmung der Fluoreszenzlebensdauer 148t sich in zwei Teile gliedern:
Im ersten Schritt erfolgt die Datenerfassung mit einem schnellen A/D Wandler danach die
eigentliche Bestimmung der Lebensdauer durch Anfitten einer Exponentialfunktion.

Zunichst wird der vollstindige Intensititsverlauf der Abklingkurve in einem separaten
Zwischenspeicher des A /D-Wandlers abgelegt. Dies ist erforderlich, um das Signal mit einer
Abtastraten von bis zu 30 MHz digitalisieren zu konnen. Danach werden die Daten wesentlich
langsamer mit einer Rate von 400 kHz in den Hauptspeicher des Computers iibertragen. An
diese Intensititsdaten wird eine Exponentialfunktion angefittet, deren Zeitkonstante die zu
bestimmende Fluoreszenzlebensdauer darstellt.

Als Fitverfahren wird das Anfitten einer Geraden mittels linearer Regression an den Lo-
garithmus der Meflwerte benutzt. Ebenfalls untersucht wurde das Anfitten einer Exponen-
tialfunktion durch x? Minimierung nach Levenberg und Marquardt [Mar63] [Pre98]. Die
Streuung der Fitwerte ist um 30% geringer als beim ersten Verfahren. Es ist zwar das hin-
sichtlich der Fitgenauigkeit bessere Verfahren, jedoch ist die benétigte Rechenzeit um den
Faktor 120 hoher. Die Mefzeit wiirde dadurch stark steigen, d. h. die mégliche raumliche
Auflésung wiirde sinken. Deshalb wird das erste Verfahren benutzt, welches im folgenden
kurz erliutert wird. Aus Gleichung 4.12, die den exponentiellen Intensitéitsverlauf der Fluo-
reszenzstrahlung beschreibt, liflt sich nach erfolgter Subtraktion des Offsets die Gleichung

In (%)) - (5.1)

T

gewinnen. Hieraus bestimmt man mittels linearer Regression % und damit 7. Wesentlich
hierbei sind eine gute Offsetkorrektur und das reproduzierbare Bestimmen der Anfangs- und
Endpunkte zwischen denen gefittet wird. So mufl man am Anfang den Bereich, in dem noch
Effekte des Diodenlasers, des Verstirkers, Upconversionprozesse und verstéirkte Spontanemis-
sion (ASE) eine Rolle spielen, unberiicksichtigt lassen. Auch am Ende darf man nicht den
gesamten Mefibereich fiir den Fit nutzen, sondern mufl Bereiche, in denen das Rauschen in
etwa die Grofle des Signals erreicht, vernachlissigen.

Die Riickgabewerte des Moduls sind die aus dem Fit bestimmten Gréfien, wie die Le-
bensdauer 7 und die Anfangsintensitit Iy sowie deren Fehler. Damit ist die Speicherung der

zeitlich aufgelosten Mefiwerte der Fluoreszenzintensitét nicht mehr notwendig.
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5.1.4 Laserparameter

Ziel dieses Moduls ist die Bestimmung der Laserparameter Schwelle S und differentieller
Wirkungsgrad n durch Messung der absorbierten Anregungsleistung P und der Ausgangs-
leistung des Lasers Py;.

Vor Start der Messung legt der Anwender in einer Parameterdatei n Werte, die die
Stromstédrke I des Anregungslasers annehmen wird, fest. Im folgenden wird daher I mit
einem Index 7 € {1,...,n} versehen. Die Werte Ii,...,I, sind streng monoton steigend.
Ublicherweise withlt man 10 < n < 15, wobei diese Zahl einen sinnvollen Kompromi§ zwi-
schen erreichter Genauigkeit der Parameterbestimmung und benétigter MeBzeit darstellt.

Eine Messung lduft prinzipiell so ab, daf} in einer Schleife, wobei die Variable i die Werte
von 1 bis n annimmt, die Stromstidrke I; eingestellt wird und daraufhin die gewiinschte
MefBgroBe bestimmt wird. Die Messung der Laserparameter gliedert sich in die Bestimmung
der absorbierten Anregungsleistung sowie der Laserausgangsleistung.

Da die absorbierte Anregungsleistung lediglich fiir einen ausgewihlten Punkt der Probe
bestimmt wird, wurde diese Aufgabe dem Kalibriermodul zugeordnet. Hier werden die in
Abschnitt 4.4.1 beschriebenen Schritte zur Bestimmung der absorbierten Anregungsleistung
interaktiv mit dem Anwender durchgefiihrt. Nach Durchlaufen aller Mefischritte stehen die
Werte fiir die Anregungsleistung (Pf..(;)), die von der Probe transmittierten Anregungs-
leistung (Piges(1;)) und der Fluoreszenzleistung (Py(I;)) fiir alle i zur Verfiigung. Nach
Gleichung 4.25 erfolgt daraus die Bestimmung der absorbierten Anregungsleistung (Ppps(;))-
Diese Werte werden in einem Feld zwischengespeichert, da sie zur Bestimmung der Laser-
parameter fiir jeden Punkt der Probe benétigt werden. Zusitzlich werden sie in einer Pa-
rameterdatei gesichert und stehen fiir weitere Messungen derselben Probe (z. B. mit einem
anderen Auskoppelspiegel) zur Verfiigung.

Die zweite Aufgabe des Kalibriermoduls ist die vollstdndige Initialisierung der Diodenla-
sersteuerung mit allen Betriebsparametern, welche einer Parameterdatei entnommen werden.
Die erforderlichen Befehle und Parameter werden hierzu an die Computerschnittstelle (GPIB)
der Diodenlasersteuerung iibermittelt. Da dies vollautomatisch geschieht, ist gewéhrleistet,
dafl die Messungen immer mit den gleichen Einstellungen durchgefiihrt werden. Fehlbedie-
nungen sind dadurch ausgeschlossen.

Zur ortsaufgelosten Bestimmung der Laserparameter wird die Ausgangsleistung Py ([;)
des mit der Probe realisierten Lasers fiir einen wihrend der Messung konstant bleibenden
Auskoppelgrad T gemessen. Hierbei durchlduft I; denselben Wertebereich wie bei der Be-
stimmung von Ppps(I;)-

Damit 148t sich die Funktion P,,;(Pgs) konstruieren, die fiir die Werte Pyys(I;), 7 €
{1,...,n} definiert ist. Aus dieser diskreten Funktion P,,;(P,s) erhélt man die gesuchten La-
serparameter 7 und S als Steigung und x-Achsenabschnitt einer per linearer Regression[Pre98|
berechneten Ausgleichsgerade. Aus der Giite der linearen Regression, ausgedriickt durch den

Regressionskoeffizienten r, gewinnt man direkt die Fehlergrenzen An und AS.
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Die Riickgabewerte des Moduls sind somit 7, S, An, AS und r. Damit kann die Speiche-
rung der Einzelwerte Py, (I;) entfallen.

5.1.5 Schlierenmethode und optische Doppelbrechung

Da sich eine Bestimmung der Brechungsindexgradienten oder der optischen Doppelbrechung
immer aus mehreren Mefschritten zusammensetzt, kann eine Berechnung und Auswertung
erst erfolgen, wenn alle Einzelschritte durchgefithrt wurden. Daher hat das Mefimodul hier
lediglich die Aufgabe, Daten aufzunehmen und zu speichern.

Im Gegensatz zu den anderen Mef3verfahren wird hier zur Detektion eine CCD-Kamera
mit 512 x 512 Bildpunkten an Stelle einer Photodiode eingesetzt. Dies entspricht am Ort der
Probe einem Ausschnitt von 3,485 mm x 3,485 mm, was durch die Abbildung der Objektebene
auf die Bildebene fest vorgegeben ist. Pro Mefischritt wird immer ein Gebiet dieser Grofle
gemessen und abgespeichert. Hierzu wird die Software der Kamera direkt angesteuert und
der Befehl zum Belichten des CCD-Sensors sowie zum Ubertragen und Speichern der Daten
iibermittelt. Daher ist der Wert von 3,485 mm als Schrittweite zwischen zwei Aufnahmen
fest vorgegeben. Aus diesen Angaben folgt auch, daf§ die rdumliche Auflésung immer 6,8 pm
betréigt, was viel besser als der geforderte Wert von 30 ym ist.

Da es zur weiteren Auswertung wiinschenswert wére, nicht jedes Bild einzeln verarbeiten
zu miissen, werden nach Abschluff der Messung die Daten der Einzelbilder in der urspriing-
lichen Reihenfolge zu einer Datei zusammengefiigt, die im Aufbau wieder dem Standard-
Datenformat (s. Abschnitt 5.2.1) entspricht. Durch gleichzeitige Reduzierung der rdumlichen
Auflésung auf einen ausreichenden Wert wird die anfallende Datenmenge erheblich verklei-
nert. Gleichzeitig wird die Dynamik der Messung erhéht, da durch Mittelwertbildung mehrere
benachbarte Mefpunkte zu einem Punkt zusammengefaflt werden.

Da die Software lediglich Daten der CCD-Kamera aufnimmt, kann sie universell sowohl
zur Steuerung einer Messung der Brechungsindexgradienten als auch der optischen Doppel-

brechung eingesetzt werden.

5.2 Verarbeitung der Daten

5.2.1 Datenformate

Fiir jede MeBimethode wurde ein spezielles Datenformat entwickelt, das an die Mefldaten

angepaflt ist. Das Format der gespeicherten Daten hat folgenden prinzipiellen Aufbau:
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Kennung 1

x- und y-Probenkoordinaten des Startpunktes

Anzahl der Meflpunkte in x- und y-Richtung

Abstand zwischen zwei Punkten in x- und y-Richtung

Spezifische Parameter der Messung, z. B. Kalibrierwerte

Kennung 2
Datensatz D(z,y)

Ein Datensatz D(z,y) fiir eine Probenkoordinate besteht in der Regel aus mehreren Wer-
ten, die sequentiell in der Reihenfolge D (Zmin, Ymin)s - - - » P (Tmaz Ymin)s D(Tmins Ymin+1)s - - -
D(Zmaz, Ymaz) abgelegt sind.

An Hand der Eintrige ,Kennung 1 und ,Kennung 2“ wird der Inhalt der Datei eindeutig
identifiziert, da jedem Mefverfahren ein Satz eigener Kennungen zugeordnet ist. Alle fiir die
Auswertung relevanten Parameter sind zwischen diesen Kennungen gespeichert. Durch eine
automatische Uberpriifung der Kennungen vor Verwendung der Daten werden Verwechslun-
gen ausgeschlossen, sowie Fehler, die bei manuellem Ubertragen von Parametern (z. B. aus

schriftlichen Aufzeichnungen) entstehen konnten, ausgeschlossen.

5.2.2 Auswertung und Archivierung

Die von den Mefiverfahren vollautomatisch erzeugten Daten werden mit Hilfe spezieller, in
der Hochsprache ,,id1“[Rese] entwickelten, Auswerteprogrammen gelesen. Die Vorteile von
,1d1* liegen vor allem in der Fiahigkeit der Verarbeitung grofler Datenmengen, der graphi-
schen Darstellung sowie der Moglichkeit, komplizierte Auswertungen vollstindig mit selbst
entwickelten Programmen zu automatisieren. Es wird einmalig aus den physikalischen Zu-
sammenhingen eine Berechnungsvorschrift entwickelt, die dann in ,,id1“- Anweisungen iiber-
setzt wird. Nach Einlesen der Daten werden die zur Auswertung notwendigen Berechnungen
gemiB der Berechnungsvorschrift automatisiert auf alle Datenpunkte angewandt.

Um die Vielzahl der untersuchten Proben und Parameter sinnvoll handhaben zu kénnen,
wurde im Rahmen der Auswertung ein Archivierungssystem erstellt. Die Daten eines Mefipa-
rameters einer bestimmten Probe werden dabei durch Angabe von Probennummer, Datum
der Messung und des gewiinschten Parameters automatisch aus dem Archiv aufgerufen und
stehen dann zur Auswertung bereit. Nach Abschlufl der Auswertung werden die Ergebnisse
wieder im Archiv gespeichert. Die jeweils beste Ergebnisdatei eines Parameters kann in einer
speziellen Liste vermerkt werden, welche sozusagen eine Liste der giiltigen Messungen fiir je-
de Probe darstellt. Uber einen Eintrag in diese Liste entscheidet derjenige, der die Messung
durchgefithrt hat. Auf diese Daten greifen dann die Programme zu, die mehrere Parameter
miteinander verkniipfen.

Der Vorteil dieser Methode besteht darin, da man nur noch angeben muf}; welcher Pa-

rameter fiir welche Probe aufgerufen werden soll. Fiir eine weitergehende Auswertung ist
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es nur noch wichtig, daf} ein benétigter Parameter korrekt gemessen wurde, das Datum und
die niheren Umsténde der Messung sind dagegen bei weiteren Auswertungen unerheblich.
Existieren mehrere Messungen des gleichen Parameters, wihlt die Software automatisch die
als beste Messung markierte aus. Die in Abschnitt 6 vorgestellten Verfahren zur Auswertung
machen von dieser Methode regen Gebrauch. Auch die in Abschnitt 4.4.1 beschriebene Kor-
rektur der der Laserparameter Schwelle S und differentieller Wirkungsgrad 7 mit Daten der
Absorptionsverteilung greift auf die im Archiv gespeicherte Daten der Absorptionsmessung

zu, um die Korrektur durchfithren zu kénnen.

Findlay-Clay Verfahren

Das Findlay-Clay Verfahren ist ein sehr gutes Beispiel fiir den Zugriff auf die im Archiv
gespeicherten Daten. Fiir eine zu betrachtende Probe mufl die Bestimmung der Laserpara-
meter bereits ausgefithrt worden sein und die Daten miissen im Archiv gespeichert sein. Zur
Berechnung der Verluste werden alle verfiigbaren Messungen des Parameters Laserschwelle S
bei verschiedenen Werten der Transmission des Auskoppelspiegels T aus dem Archiv geladen.

Die Anzahl der verschiedenen Auskoppeltransmissionen sei /. Es werden im Allgemei-
nen zwischen drei und fiinf verschiedene Auskoppelspiegel benutzt. Zur Unterscheidung der
Auskoppeltransmissionen wird der Index k € {1,...,[} eingefithrt. Damit werden fiir jeden
MeBpunkt (z,y) der Probe Wertepaare {T}, S} gebildet, wobei der Wert von T}, natiirlich fiir
alle (z,y) Koordinaten einer Messung konstant ist. Die Datenpaare {7}, Si} werden gemifl

Gleichung 5.2 und 5.3 transformiert.

up = —In(1—Tk) (5.2)
Vg = S’]c (5.3)

Die resultieren Datenpaare (u, v ) zeigen nach Findlay und Clay [Fin66] eine lineare Abhéngig-
keit, wobei sich aus dem X-Achsenabschnitt Xa die resonatorinternen Verluste bestimmen
lassen. Daher wird mittels linearer Regression die Funktion v = A + Bv an die Daten-
paare (ug,vg) angepaBt. Aus den Fitparametern A und B bestimmt man zunichst den
X-Achsenabschnitt Xa. 1

Xa = 3 (5.4)
Unter Berticksichtigung der restlichen Resonatorverluste v; (Gleichung 4.32) bestimmt man
daraus die logarithmischen Kristallverluste «y; (Gleichung 4.31) sowie schliefilich mit einer

einfachen Transformation (Gleichung 4.33) die auf die Kristallinge L normierten Verluste V.



Kapitel 6

Quantitative Analyse der
Korrelation optischer Parameter

mit den Laserparametern

6.1 EinfluB der Dotierungskonzentration auf die Laserpara-

meter

Die bekannte Abhingigkeit der Laserparameter Schwellenanregungsleistung S und differen-
tieller Wirkungsgrad n von der Dotierungskonzentration und damit von der Absorption wur-
de bereits in Abschnitt 4.4.1 diskutiert. Da die Ausgangsleistung eines Lasers zunichst
mit steigender Absorption der Anregungsstrahlung zunimmt, erfahren auch die Parameter
Schwelle und Wirkungsgrad eine Anderung, die mit der Absorption korreliert. Um diesen
Umstand zu beriicksichtigen, werden die gemessenen Laserparameter unter Beriicksichtigung
der tatsichlich absorbierten Anregungsleistung korrigiert.

In allen Untersuchungen dieses Kapitels ist diese konzentrationsbedingte Korrektur der
Laserparameter bereits erfolgt. Die Laserparameter wurden gemifi Gleichungen 4.26 und
4.27 transformiert.

Daher ist die Information der Nd-Konzentration bereits in den transformierten Laserpa-

rametern enthalten und kann daher nicht mehr mit ihnen korreliert werden.

6.2 Einflu3 der spannungsinduzierten Doppelbrechung auf die
Laserparameter
Die Anderung des Polarisationszustandes der Laserstrahlung bei Transmission durch ein op-

tisch aktives Material bewirkt alleine noch keine Erh6hung der Verluste fiir den Laserprozess.

Erst in Kombination mit einem polarisierenden Element, das unterschiedliche Verluste fiir
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7 und o polarisierte Strahlung verursacht, wirkt sich die Doppelbrechung des laseraktiven
Materials auf die Laserparameter Schwelle und differentieller Wirkungsgrad und damit letzt-
endlich auch auf die Ausgangsleistung aus.

Das polarisierende Element kann beispielsweise ein zusitzliches Element (Polarisator,
Glasplatte unter ihrem Brewster Winkel zum Strahl) sein oder es ist ein sekundirer Effekt
eines ohnehin im Resonator vorhandenen Elements (z.B. eines Resonatorspiegels). Ebenso
kann das verstirkende Medium eine spontane Polarisierung der Laserstrahlung bewirken,
falls die Emissions-Wirkungsquerschnitte fiir 7 und o Strahlung unterschiedlich sind. Das
Material Nd:YVOQOy zeigt beispielsweise dieses Verhalten.

Die Spannungsdoppelbrechung wire also lediglich im Falle eines fiir 7 und ¢ Strahlung
vollig isotropen Resonatordesigns zu vernachléissigen. Dieser Laser wiirde folglich auch un-
polarisierte Strahlung emittieren, was bei vielen Anwendungen unerwiinscht ist.

Vor diesem Hintergrund ist es kein Widerspruch, die durch Spannungsdoppelbrechung
induzierten Verluste auch bei einem isotropen Material wie Nd:YAG zu untersuchen. Man
benotigt lediglich ein zusétzliches polarisierendes Element innerhalb des Resonators.

Im Experiment erfiillt ein unbeschichtetes Glassubstrat diese Aufgabe, welches unter
Brewster-Winkel zur Resonatorachse eingebaut ist. Je nach Lage des Substrates 1dt sich
so ein Polarisationszustand des Lasers mit E || & oder E | 7 erzwingen. In beiden Fillen
ist der Polarisationsgrad der ausgekoppelten Strahlung grofler als 1:110. Man kann also im
Rahmen der MeBgenauigkeit von einer vollstindigen Polarisation des Lasers sprechen.

Ohne das Glassubstrat mifit man einen Polarisationsgrad von 1:3, was bedeutet, daf}
dieser Resonator nicht vollig polarisationsisotrop ist. Die kleine Asymmetrie wird durch die
beiden Faltungsspiegel verursacht, die unterschiedliche Reflexionskoeffizienten fiir # und o
Strahlung besitzen.

Im Falle des vollstéindig polarisierten Lasers ist ein direkter Vergleich der Laserparameter
mit den Verlusten durch Spannungsdoppelbrechung, deren Berechnung nach Gleichung 4.24
erfolgt, moglich.

Anhand Abbildung 6.1, 6.2 und 6.3 ist dieser Vergleich bereits qualitativ zu sehen. Abbil-
dung 6.1 zeigt die Schwellenanregungsleistung, Abbildung 6.2 den differentiellen Wirkungs-
grad und Abbildung 6.3 die an Hand der gemessenen Doppelbrechung berechneten Verluste
fiir den polarisierten Laserbetrieb. Man erkennt eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen
Laserparametern und den doppelbrechungsinduzierten Verlusten. Die Abbildung (6.3) der
durch Doppelbrechung induzierten Verluste zeigt zweimal je vier um den Kern symmetrisch
angeordnete Bereiche hoher Verluste. In diesen Bereichen sinkt der differentielle Wirkungs-
grad (Abbildung 6.2) des Lasers und die Schwelle (Abbildung 6.1) steigt an. Die 90° Symume-
trie dieser vier Bereich beruht wieder auf der Symmetrie des linear polarisierenden Elements.

Weiterhin erkennt man das fiir diesen in <111> Richtung gezogenen Nd:YAG Kristall
typische Bild der vom Wachstumskern ausgehenden Spannungen. Direkt an der Mantelfliche

des Kerns treten die grofiten Spannungen und damit auch die gréfiten Verluste auf.
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Abbildung 6.1: Schwellenanregungsleistung eines Lasers mit linear polarisierendem Ele-

ment im Resonator, gemessen an Probe AOA05001.
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Abbildung 6.2: Differentieller Wirkungsgrad eines Lasers mit linear polarisierendem Ele-

ment im Resonator, gemessen an Probe AOA05001.
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Abbildung 6.3: Spannungsinduzierte Verluste durch Doppelbrechung berechnet fiir einen
Resonator mit einem linear polarisierenden Element fiir Probe AOA05001. Der Bereich,

der in der quantitativen Analyse betrachtet wird, ist rot umrandet.

Probe AOA05001 AOA06001
Parameter 1/n und ¢ ‘ Sundd | 1/ und § ‘ S und §
A 11,14869 | 37,22840 | 10,27457 | 86,23502
B-103 3,63910 13,66944 6,08912 38,84287
AA-102 0,55835 | 18,84527 | 0,35815 | 16,91144
AB 6,8248 | 214,6596 | 11,2254 | 476,1881
Regressionskoeffizient r | 0,82918 0,60318 0,88863 0,70119

Anzahl Datenpunkte 3527 3527 2685 2685

Tabelle 6.1: Ergebnisse der linearen Regression zwischen den Parametern 1/7 und § sowie
S und ¢ gemessen an den Proben AOA05001 und AOA06001. Bedeutung der Parameter:
A, B und AA, AB bezeichnen die Fitparameter der linearen Regression Y = A+ B * X

bzw. deren Fehler.
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Im folgenden wird der in Gleichung 3.19 abgeleitete lineare Zusammenhang zwischen der
Schwelle und den resonatorinternen Verlusten ebenso wie der in Gleichung 3.20 dargestellte
Zusammenhang zwischen 1/7 und den resonatorinternen Verlusten § untersucht.

Die Verluste § werden bestimmt von Verlusten der Resonatorspiegel, durch Absorptionen
im aktiven Medium und Verluste des polarisierenden Elements. Bei der folgenden quantita-
tiven Analyse kann man davon ausgehen, daf letztere dominieren. Der Term § kann deshalb
gleich den doppelbrechungsinduzierten Verlusten gesetzt werden.

Die Hypothesen (Gleichungen 3.19 und 3.20) werden verifiziert, indem die entsprechen-
den Groflen in einem Diagramm dargestellt werden. Mittels einer linearen Regression wird
die Abhéngigkeit der Parameter voneinander bestimmt. Dabei gehen die Werte fiir die La-
serparameter S und 7 entsprechend ihrer Gewichtung, die sich aus den Fehlern AS und
An (Berechnung in Kapitel 5.1.4) ergibt, in den Fit ein. Die graphische Darstellung kann
diese Gewichtung nicht wiedergeben. Die Ausgleichsgerade ist aber in jedem Fall korrekt
unter Beriicksichtigung der Gewichtung eingezeichnet. Dies ist bei der Interpretation der im
folgenden gezeigten Bilder zu beachten.

Eine Ma#f fiir die Stirke des Zusammenhangs zwischen den aufgetragenen Parametern
ist der Regressionskoeffizient 7. |r| nahe eins bedeutet einen sehr engen Zusammenhang,
wihrend |r| nahe Null einen sehr schwachen oder keinen Zusammenhang bedeutet [Bro89].
Je hoher die Anzahl der Datenpunkte ist, desto weiter darf sich |r| von eins entfernen, um
trotzdem einen gleichstarken Zusammenhang auszudriicken.

Um das Ergebnis nicht durch andere Effekte, die in den folgenden Kapiteln noch dis-
kutiert werden, zu verfilschen, erfolgt die Auswertung fiir einen rdumlich eng begrenzten
Bereich der Probe. Trotzdem soll aber nach Moglichkeit der gesamte Wertebereich der durch
Doppelbrechung induzierten Verluste abgedeckt werden. Bereiche der Probe, die nur sehr
kleine Verluste aufweisen, werden nicht untersucht, da hier méglicherweise andere Parameter
iiberwiegen, die das Ergebnis verfilschen wiirden. Durch die Beschrinkung auf einen Aus-
schnitt der Probe, der in Abbildung 6.3 durch das rote Rechteck markiert ist, konnen die
restlichen den Laserprozess beeinflussenden Parameter als konstant angenommen werden.

Abbildung 6.4 und 6.5 zeigen eine deutliche Abhingigkeit der Parameter S und 1/n von
den Verlusten § fiir Probe AOA05001, ebenso Abbildung 6.6 und 6.7 fiir Probe AOA06001.
Die Laserparameter wurden fiir den kleinstmoglichen Auskoppelgrad von T = 0,7% be-
stimmt. Wie in Abschnitt 3.4.3 dargestellt, ist der EinfluBl der resonatorinternen Verluste
im Vergleich mit anderen Storfaktoren bei einer kleinen Auskoppelung am gréfiten. Daher
vereinfacht eine kleine Auskoppelung den Nachweis der Korrelation.

Die Ergebnisse der linearen Regression sind in Tabelle 6.1 zusammengefafit. Die Regressi-
onskoeffizienten r betragen fiir Probe AOA05001 0,83 bzw. 0,60 und fiir Probe AOA06001 0,89
und 0,70. Bei einer geniigend grofien Anzahl von 3500 bzw. 2700 untersuchten Datenpunkte
ist damit die postulierte Abhingigkeit der Laserparameter von den durch Spannungsdoppel-

brechung induzierten Verlusten bestétigt.
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Abbildung 6.4: Korrelation der Parameter Schwelle und spannungsinduzierte Verluste

durch Doppelbrechung, gemessen in einem Ausschnitt der Probe AOA05001.
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Abbildung 6.5: Korrelation der Parameter differentieller Wirkungsgrad und spannungs-
induzierte Verluste durch Doppelbrechung, gemessen in einem Ausschnitt der Probe
AOA05001.
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Abbildung 6.6: Korrelation der Parameter Schwelle und spannungsinduzierte Verluste

durch Doppelbrechun
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Abbildung 6.7: Korrelation der Parameter differentieller Wirkungsgrad und spannungs-

induzierte Verluste durch Doppelbrechung, gemessen in einem Ausschnitt der Probe

AOA06001.
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6.3 Einflul von optischen Homogenititsinderungen auf die

Laserparameter

Im folgenden wird der in Gleichung 3.23 abgeleitete lineare Zusammenhang zwischen der
Schwelle und dem Betrag des Brechungsindexgradienten dr ebenso wie der in Gleichung 3.22
dargestellte Zusammenhang zwischen 1/n und dr untersucht.

Wie in Abschnitt 3.4.3 dargestellt, ist der Einflufl des Brechungsindexgradienten im Ver-
gleich mit anderen Stoérfaktoren bei einer groflen Auskoppelung am groften. Daher verein-
facht eine groBe Auskoppelung den Nachweis der Korrelation.

Vor der Untersuchung der Korrelationen mufl der Einflufl des Resonators auf die gemesse-
nen Brechungsindexgradienten betrachtet werden. Prinzipiell kann jede Strahlablenkung im
Resonator durch einen Justiervorgang eines Resonatorspiegels ausgeglichen werden kann.

Im Experiment geschieht dies einmalig direkt nach dem Einbau der Probe. Durch das ka-
librierte Koordinatensystem 148t sich die Probenposition, fiir die der Resonator fiir maximale
Ausgangsleistung justiert wurde, sehr genau bestimmen. Diese Position wird im folgenden
durch die Koordinaten (zg,yr) beschrieben.

Durch die Justierung des Resonators wird die Uberlappeffizienz 7, an dieser Position ma-
ximal. Dies beschreibt man im Modell damit, daf} die effektive Strahlablenkung A fir die
Koordinaten (zg,yr) gleich Null ist. Da die Strahlablenkung A identisch dem Brechungsin-
dexgradienten dr gesetzt wurde, muf} also auch der effektive Brechungsindexgradient dr' an
dieser Stelle gleich Null sein:

dr'(zg,ygr) =0 (6.1)

Aus der Bedingung 6.1 ergibt sich die einfache Berechnungsvorschrift fiir den effektiven Bre-

chungsindexgradienten eines fiir die Probenkoordinate (z g, yr) optimal justierten Resonators:
dr'(z,y) = dr(z,y) — dr(zr, yr) (6.2)

Der relevante Parameter zur Untersuchung der Korrelation ist der Betrag der vektoriellen
GroBe dr', bezeichnet mit dr'.

In den Abbildungen 6.8, 6.9 und 6.10 sind zunichst die Mefigréflen effektiver Betrag des
Brechungsindexgradienten, differentieller Wirkungsgrad und Schwellenanregungsleistung dar-
gestellt. Man erkennt hier bereits qualitativ eine gute Ubereinstimmung der Laserparameter
mit dem Brechungsindex. Besonders gut ist diese Ubereinstimmung an dem Wachstumskern
und an den Facetten am oberen und rechten Bildrand zu erkennen, die in allen Abbildungen
wiedergegeben werden. Der Kern und die Facetten werden durch einen diinnen Bereich, in
dem die hochsten Brechungsindexgradienten auftreten, von dem Rest der Probe abgegrenzt.
In dieser diinnen ,Haut* beobachtet man den kleinsten differentiellen Wirkungsgrad und die
grofite Schwelle.

Die Korrelation zwischen den Parametern wird nach dem im vorherigen Abschnitt 6.2
beschrieben Verfahren durchgefiithrt. Abbildung 6.11 und 6.12 zeigen die Abhingigkeit zwi-
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schen dem effektiven Brechungsindexgradient dr’ und den Laserparametern S und 1/7 fiir
Probe AOA007002.

Parameter ‘ 1/n und dr' | S und dr'

A 3,19521 114,52199
B-10° 0,03006 1,12538
AA-1072 0,02077 2,26135
AB - 103 0,00524 0,55711
Regressionskoeffizient r 0,64128 0,65293
Anzahl Datenpunkte 264765 264765

Tabelle 6.2: Ergebnisse der linearen Regression zwischen den Parametern 1/n und dr’
sowie S und dr’ gemessen an der Probe AOA(07002. Bedeutung der Parameter: A, B und
AA, AB bezeichnen die Fitparameter der linearen Regression Y = A + B x X bzw. deren
Fehler.
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Abbildung 6.8: Betrag des effektiven Brechungsindexgradienten, gemessen an der Probe
AOA07002.
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Abbildung 6.9: Differentieller Wirkungsgrad bei einer Auskoppelung von 10%, gemessen
an der Probe AOA(07002.
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Abbildung 6.10: Schwellenanregungsleistung bei einer Auskoppelung von 10%, gemessen
an der Probe AOA07002.
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Abbildung 6.11: Korrelation der Parameter Schwelle und Betrag des effektiven Brechungs-
indexgradienten, gemessen an der Probe AOA07002.
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Abbildung 6.12: Korrelation der Parameter 1/differentieller Wirkungsgrad und Betrag des
effektiven Brechungsindexgradienten, gemessen an der Probe AOA07002.
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Die Ergebnisse der linearen Regression sind in Tabelle 6.2 zusammengefafit. Die Regres-
sionskoeffizienten betragen 0,64 bzw. 0,65 bei einer untersuchten Anzahl von 265.000 Daten-
punkten. Damit ist auch hier die Abhéingigkeit der Parameter voneinander bestéitigt. Bei
dieser grofien Datenmenge wire auch ein Regressionskoeffizient gréfiler 0,2 noch als Bestati-
gung des vermuteten Zusammenhangs der Parameter anzusehen [Bra75, Kre91].

Diese Ergebnisse zeigen auch, daf§ die in Gleichung 3.21 gemachte Niherung 7, o 1/A fiir
die vorliegenden Daten hinreichend genau war. Bedingt durch die Interferenzeffekte der An-
regungsstrahlung verursachte starke Streuung der Mefiwerte, die in Abbildung 6.9 und 6.10
zu sehen sind, ist mit den vorliegenden Daten keine genauere Auswertung des Zusammen-
hangs zwischen 7, und A moglich. Terme héherer Ordnung kénnten nur mit Messungen von
Proben mit einer AR-Beschichtung fiir sowohl die Anregungs- als auch die Laserstrahlung
nachgewiesen werden.

Dies ist jedoch nicht zwingend notwendig, da die hier vorliegenden Messungen bereits den
EinfluB der Brechungsindexgradienten auf die Laserparameter hinreichend deutlich zeigen.
Der genaue Zusammenhang kann nun auch analytisch abgeleitet werden.

Die Abhéngigkeit der Korrelation der Parameter von dem Auskoppelgrad T' wird in einer
zweiten Mefireihe untersucht (vergl. Abschnitt 3.4.3). Das Verfahren wird fiir insgesamt vier
verschiedene Transmissionen des Auskoppelspiegels wiederholt. Dabei wird analog zur Vor-

gehensweise beim Erstellen eines Findlay-Clay Plots nichts am Resonator verdndert, sondern
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Abbildung 6.13: Abhingigkeit des Regressionskoeffizienten zwischen den Parametern 1/7
und dr’ von der Transmission 7" des Auskoppelspiegels, gemessen an der Probe AOA07002.
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lediglich der Auskoppelspiegel gewechselt.

Abbildung 6.13 zeigt die Abhingigkeit des Regressionskoeffizienten r zwischen den Para-
metern 1/n und dr’ von der Transmission T' des Auskoppelspiegels. Man erkennt deutlich,
wie in Gleichungen 3.22 und 3.23 beschrieben, eine Verbesserung der Korrelation mit zuneh-
mendem 7', da der Einflufl der resonatorinternen Verluste § mit grolem 7' immer geringer
wird.

Abschlieflend soll noch illustriert werden, wie entscheidend die Beriicksichtigung der Re-
sonatorjustierung in die Korrelation eingeht. Hierzu wurde die Korrektur nach Gleichung 6.2
nicht durchgefiihrt, sondern die Laserparameter dem unkorrigierten Betrag des Brechungs-
indexgradienten gegeniibergestellt. Die Ergebnisse zeigen die Abbildungen 6.14 und 6.15.
Wie man sieht, ist keine Korrelation zwischen den Parametern nachweisbar. Der Betrag des
Regressionskoeffizienten ist deutlich kleiner als zuvor. Er betrigt lediglich 0,37 bzw. 0,12.
Allerdings ist die Steigung der Regressionsgerade in beiden Féllen negativ, daher kann kei-
ne positive Korrelation zwischen den Laserparametern und dem unkorrigierten Betrag des

Brechungsindexgradienten nachgewiesen werden.
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Abbildung 6.14: Korrelation der Parameter Schwelle und Betrag des Brechungsindex-
gradienten (ohne Beriicksichtigung der Resonatorjustierung), gemessen an der Probe
AOA07002.

3.704

3.588

3.472

3.356

3.241

1 / differentieller Wirkungsgrad

. PR iR
0.000 1.818 3.636 5.454 7.273
Betrag des Brechungsindexgradienten / mm™ (*107)

Abbildung 6.15: Korrelation der Parameter 1/differentieller Wirkungsgrad und Betrag des
Brechungsindexgradienten (ohne Beriicksichtigung der Resonatorjustierung), gemessen an
der Probe AOA07002.
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6.4 Einflul der Dotierungskonzentration auf den Brechungs-

index

Wie in der Literatur [Dem95, Vas71] niher erliutert, besteht fiir homogene Materialien ei-
ne Proportionalitdt zwischen der Dotierungskonzentration und dem Brechungsindex. Dieser
Zusammenhang kann hier nicht direkt gezeigt werden, da die Schlierenmethode nicht den
Brechungsindex sondern dessen Gradienten als Mefiparameter liefert. Eine numerische Inte-
gration der Mefiwerte liefert auf Grund der Randwerte kein verwertbares Ergebnis.

Weiterhin beeinflussen Oberflicheneffekte die Messung der Brechungsindexgradienten.
Das Schlierenverfahren unterscheidet prinzipbedingt nicht zwischen einer Strahlablenkung
durch Inhomogenititen oder durch eine gekriimmte Probenoberfliche. Es wird also immer
die Summe aus der Homogenitétsinderung und der Oberflichenkriimmung bestimmt. Die
Konzentrationsmessung (gewonnen aus der Messung der Fluoreszenzlebensdauer oder aus
der Absorptionsmessung) ist dagegen unabhéngig von der Oberflichenform. Daher wire
eine Ubereinstimmung zwischen diesen Messungen auch nur bei absolut planparallelen Ober-
flichen zu erwarten, was bei den betrachteten Proben nicht gegeben war, da dies bei groflen
Proben einen groBen Aufwand bei der Politur bedeutet hitte.

Auf Grund dieser Inkompatibilititen wird der Zusammenhang zwischen der Dotierungs-
konzentration und dem Brechungsindex hier lediglich mit Abbildungen 6.16 und 6.17 quali-
tativ gezeigt. Man erkennt in beiden Abbildungen die gleichen Strukturen wieder. An den
besonders auffilligen Strukturen kann man auch trotz der oben geschilderten Probleme den
Zusammenhang recht gut nachweisen:

In Abbildung 6.17 erkennt man im Wachstumskern die héchste Nd-Konzentration, die
sehr scharf vom Rest der Probe abgegrenzt ist. Korrespondierend dazu findet man im Bild
6.16 genau in dieser Grenzschicht zwischen Kern und dem Rest der Probe die hchsten Werte
des Brechungsindexgradienten, was auch mathematisch korrekt ist. Der Bereich der gréfiten
Gradienten umschlieft sozusagen den Kern wie eine diinne ,Haut“. Dies gilt natiirlich analog
fiir die beiden Facetten im dufleren Bereich der Probe.

Diese qualitative Ubereinstimmung zeigt, daB es vielversprechend ist, diesen Zusam-
menhang nidher zu untersuchen. Allerdings sollte man zweckmifBigerweise die Brechungs-
indexdnderungen der Probe direkt iiber ein interferometrisches Verfahren bestimmen, da
hierbei nicht der Umweg iiber die numerische Integration bemiiht werden mufl und man auch
leichter zwischen Effekten der Probenoberflichen und echten Anderungen des Brechungsindex
unterscheiden kann.

Dieser Ansatz wurde allerdings im Rahmen dieser Arbeit nicht verfolgt, da er hinsichtlich
der bereits beschriebenen Korrelation mit den Laserparametern (Kapitel 6.1, 6.2 und 6.3)
keine neuen Informationen mehr liefert. Trotzdem wére dieses Verfahren interessant, da man
bei erfolgreich gezeigter Korrelation zwischen Konzentration und dem Brechungsindex auf

ein Mefiverfahren verzichten konnte, ohne Information zu verlieren.
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Abbildung 6.16: Betrag des Brechungsindexgradienten, gemessen an der Probe AOA07002.
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Abbildung 6.17: Konzentration von Nd3*, gemessen an der Probe AOA07002 mit der

Methode der Fluoreszenzlebensdauerbestimmung.



Kapitel 7

Qualifizierung von Nd:YAG Proben
mit einer Dotierungskonzentration

von 2 at. %

Auf dem Gebiet der mit Diodenlasern angeregten Festkorperlaser ist Nd:YAG mit einer Do-
tierungskonzentration von bis zu 1,3 at.% ein sehr verbreitetes Material, das — wie in Kapitel
8 beschrieben — in sehr guter optischer Qualitit hergestellt werden kann.

Insbesondere die endflichenangeregte Resonatorkonfiguration verspricht hohe Effizienzen
in Kombination mit einer guten Strahlqualitit, vorausgesetzt, dal die Anregungsstrahlung
des Diodenlasers mit dem Modenvolumen des Lasers iiberlagert werden kann. Fiir einen
effizienten Laserbetrieb wird weiterhin ein kleiner Fokusdurchmesser benotigt. Da jedoch
Hochleistungsdiodenlaser hohe M? Werte aufweisen (M2 =~ 100), folgt daraus eine kurze
Rayleighlinge (zp = 1.5 mm fiir wy = 200 pm).

Um Effizienzverluste durch einen kleinen Uberlappfaktor zu vermeiden, sollte die Absorp-
tionslénge fiir die Anregungsstrahlung ungefihr den gleichen Wert haben. Daher ist 1 at.%
dotiertes Nd:YAG nicht die beste Wahl als laseraktives Material in einem mit Diodenlasern
angeregten Festkorperlaser in endflichenangeregter Konfiguration.

Zunéchst wurde versucht, die Nd-Konzentration in Nd:YAG zu erhohen. Allerdings war
es bis zum Jahr 2000 auf Grund der unterschiedlichen Atomradien der Nd- und Y-Ionen
schwierig, Nd:YAG mit einer wesentlich gréfieren Nd-Konzentration als 1,3 at.% herzustellen.

Lediglich die Gruppe von Gavrilovic et al. [Gav94] berichtete 1994 iiber Nd:YAG mit
einer Nd-Konzentration von 4,2 at.%. Allerdings mufite bei der Kristallzucht auf ein Fluf3-
mittel zuriickgegriffen werden, was zu einer wesentlich geringeren Ausbeute im Vergleich zur
Czochralski-Methode fiihrte.

Um die komplizierte Zucht von hochdotiertem Nd:YAG zu umgehen, wurden andere
Wirtsmaterialien fiir das Neodym-Ion entwickelt, die ebenfalls kiirzere Absorptionslingen auf-
weisen. Ein Beispiel dafiir ist Nd:YVO4. Mit diesem Material erreicht man Absorptionslangen
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von 1,1 mm bei Nd-Konzentrationen von 1 at.%. Damit wurde Nd:YVOy ein erfolgreicher
Kandidat in kompakten, diodenlaserangeregten Lasersystemen [Bro97, Feu95, Nig99].

Ein schwerwiegender Nachteil von Nd:YVOy ist die niedrige Bruchgrenze [Che94] von ca.
50 MPa. Im Vergleich zu Nd:YAG mit einer Bruchgrenze [Bra94] von 220 MPa ist dieser
Wert um einen Faktor 4 niedriger. Dies begrenzt die maximale Pump- und Ausgangsleistung
im Vergleich zu Nd:YAG.

Das ideale Material fiir endflichenangeregte Lasersysteme sollte beide Kriterien aufweisen,
eine kurze Absorptionslinge und eine hohe Bruchgrenze. Diese Bedingungen erfiillt Nd:YAG
mit einer neuen Dotierungskonzentration von 2 at.%. Es wurde im Jahr 2000 erstmals er-
folgreich nach der Czochralski-Zuchtmethode am F.E.E. in Idar Oberstein hergestellt. Dieses
Material hat eine Absorptionslinge von 1,4 mm fiir die Anregungsstrahlung, was dem Wert
von 1 at.% dotiertem Nd:YVOQ, fast entspricht.

Um das Potential fiir Hochleistungs-Lasersysteme basierend auf 2 at.% dotiertem Nd:YAG
und Diodenlaseranregung zu untersuchen, wurde eine vollstéindige Charakterisierung dieses
Materials mit den in dieser Arbeit entwickelten Meimethoden durchgefithrt. Weiterhin wur-
den die Ergebnisse der optischen Charakterisierung durch Laserexperimente bei hohen An-
regungsleistungen iiberpriift. Die Qualitit des neuen Materials und dessen Eignung in einem
endflichenangeregtem Laser wird mit 1 at.% Nd:YAG und 0,7 at.% Nd:YVO, Kristallen
verglichen.

Insgesamt wurden drei Proben des 2 at.% dotierten Nd:YAG untersucht. Fiir die optische
Charakterisierung und die Laserexperimente bei niedrigen Leistungen wurden zwei Scheiben
des gleichen Boules mit einem Durchmesser von 20 mm und einer Dicke von 1 mm verwendet.
Eine dritte Probe, deren Abmessungen von 3 x 6 mm? besser zur aktiven Kiihlung geeignet
waren, wurde fiir das Laserexperiment bei hohen Anregungsleistungen und zur Messung der
Verluste bei der Emissionswellenléinge von 1064 nm benutzt. Die Abmessungen dieser Proben
und der oben erwihnten Vergleichskristalle aus 1 at.% dotiertem Nd:YAG (XOA03001) und
0,7 at.% dotiertem Nd:YVO, (QOB03001) kénnen Tabelle B.1 entnommen werden.

7.1 Optische Homogenitét

Die Messungen in Abbildung 7.1 und 7.2 zeigen den offsetkorrigierten Betrag des Brechungs-
indexgradienten dr,;; fiir die Proben AOA13001 und AOA13002. Es handelt sich um die
beiden Scheiben aus dem gleichen Boule. Die erste Scheibe (Abbildung 7.1) wurde aus dem
Bereich des Bouleanfangs, in der Nidhe des Keimlings, herausgeschnitten, die zweite Schei-
be stammt vom Boule-Ende. Der Abstand im Boule zwischen beiden Scheiben betrug vor
dem Auseinanderschneiden 32 mm. Damit ist iiberpriifbar, ob sich die Kristallparameter im
Verlauf des Wachstumsprozesses verindert haben.

Der Betrag des Brechungsindexgradienten der ersten Probe (Abbildung 7.1) weist eine

konzentrische Wachstumsstérung mit einer Amplitude von 2+ 10~° mm~! im Betrag des Bre-
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chungsindexgradienten auf. Diese sogenannten Wachstumsringe treten im Anfangsbereich des
Boules verstirkt auf und werden durch Stoérungen in der Kristallzuchtapparatur verursacht,
die in dieser frithen Phase des Kristallwachstums noch nicht abgeklungen sind.

Dies bestétigt die Messung der zweiten Scheibe vom Ende des Boules (Abbildung 7.2), in
der keine Wachstumsringe mehr zu erkennen sind.

Trotzdem ist die optische Homogenitéit bereits am Bouleanfang gut genug, um die Probe
in einem Laserresonator zu benutzen. Dies wird im Detail untersucht, indem man den Mit-
telwert und die Standardabweichung des offsetkorrigierten Betrags des Brechungsindexgradi-
enten in kleinen 2x2 mm? grofien Gebieten bildet. Damit fillt der Einfluf} einer gekriimmten
Oberfliche weg, da der Offset fiir jedes betrachtete Gebiet individuell korrigiert werden kann.
Die Werte sind fiir verschiedene Bereiche beider Proben in Tabelle 7.1 zusammengefafit.

Man erkennt deutlich, dafl die grofiten Werte erwartungsgemif in der Kernregion auftre-
ten. Hier ist sowohl der offsetkorrigierte Betrag des Brechungsindexgradienten mit dr,; =
1,4-10"*mm™" als auch die relative Standardabweichung mit 113% sehr hoch, was auf star-
ke Anderungen in der Homogenitéit hinweist. Das zweitschlechteste Gebiet ist der Bereich
unterhalb des Kerns dicht gefolgt von dem Bereich der Wachstumsringe. Die kleinsten Stan-
dardabweichungen erhélt man ebenfalls wie erwartet in einem Gebiet, das keine auffilligen
Storungen beinhaltet. Hier betrégt droy = 1,6 - 10~° mm ™! und die relative Standardabwei-
chung 23%.

Typische Werte fiir 1 at.% dotiertes Nd:YAG guter Qualitit sind 1-107* mm~! im Kern
und 5 - 107 mm™! auBerhalb des Kerns. Fiir die relative Standardabweichung erhilt man
Werte von ca. 100% im Kern und 30% auBerhalb. Diese Werte bestétigen, dafl die optische
Homogenitit von 2 at.% dotiertem Nd:YAG vergleichbar zu der von Standard 1 at.% dotier-
tem Nd:YAG ist. Lediglich der Betrag des Brechungsindexgradienten dr,; unterscheidet sich

um einen Faktor zwei bis drei, wihrend die relative Standardabweichung gleich ist.
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Trmin ‘ Ymin ‘ drop - 1074 ‘ e |/ % ‘ Anzahl
Probe AOA13001:
Kernmitte -16,05 | -1,13 1,369 112,7 1361
direkt unterhalb des Kerns | -16,05 | -3,89 0,101 39,15 1369
Ringe links Mitte -20,75 | -1,13 0,205 30,71 1369
homogener Bereich -23,02 | -1,13 0,155 23,42 1369
Probe AOA13002:
Kernmitte -17,76 | -1,28 2,177 69,40 1369
direkt unterhalb des Kerns | -17,76 | -4,03 0,286 39,35 1369
Ringe rechts oben -15,39 | +1,31 0,244 30,34 1367
homogener Bereich -22,57 | +2,83 0,412 26,12 1369

Tabelle 7.1: Ergebnisse der Messung der optischen Homogenitét der Proben AOA13001
und AOA13002 fiir verschiedene 2 x 2 mm? groBe Ausschnitte. Bedeutung der Abkiirzun-
gen: Tymin, Ymin = Koordinaten der linken, unteren Ecke des betrachteten 2x2mm? groBen
Ausschnittes (s. Abbildung 7.1 und 7.2 zur Zuordnung der Koordinaten); dr,; = offset-
korrigierter Betrag des Brechungsindexgradienten, ¢, = relative Standardabweichung von

dr,s; Anzahl = Anzahl giiltiger Mefiwerte im betrachteten Ausschnitt.
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Abbildung 7.1: Offsetkorrigierter Betrag des Brechungsindexgradienten, gemessen an der

Probe AOA13001 (aus dem Bouleanfang).
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Abbildung 7.2: Offsetkorrigierter Betrag des Brechungsindexgradienten, gemessen an der

Probe AOA13002 (vom Bouleende).
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7.2 Konzentrationsbestimmung des Nd-Ions

Die Nd-Konzentration und dessen rdumliche Verteilung in der Probe wurde durch Messung
der Fluoreszenzlebensdauer des oberen Laserniveaus bestimmt. Das Ergebnis der Messung
ist in Abbildung 7.3 dargestellt.

Wie bei jedem Nd:YAG Kristall mit durchgebogener Grenzschicht ist in der Mitte der
Kern mit deutlich héherer Nd-Konzentration zu sehen. Mit Ausnahme des Kerns sind kei-
ne weiteren grofleren Konzentrationsschwankungen auszumachen. Man erkennt wieder den
Bereich der konzentrischen Wachstumsstérungen, der bereits in der Messung der Brechungs-
indexgradienten zu sehen war. Dies ist ein weiteres Beispiel fiir den in Abschnitt 6.4 ange-
deuteten Zusammenhang zwischen Nd-Konzentration und Brechungsindex.

LaBt man die Kernregion bei der Auswertung unberiicksichtigt, so erhilt man als Mit-
telwert der Nd-Konzentration des restlichen Kristalls einen Wert von 2,0 at.% fiir die Probe
vom Bouleanfang und von 2,1 at.% fiir die Probe vom Bouleende. Dies bedeutet, dafl man

hinsichtlich der Konzentration sehr homogene Kristalle aus diesem Boule erhalten wird.
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Abbildung 7.3: Nd-Konzentration der Probe AOA13001, bestimmt durch Messung der

Fluoreszenzlebensdauer des oberen Laserniveaus.
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7.3 Spektrale Abhingigkeit der Absorption

Die Kurvenform der spektralen Abhingigkeit der Absorption sollte keine Abhéngigkeit von
der Dotierungskonzentration zeigen. Lediglich die Peakhohe dndert sich entsprechend der
Gleichungen 4.6 und 4.7 mit der Konzentration ng. Auf Grund von Hinweisen eines Kristall-
herstellers aus China [Cas00], der eine Verbreiterung der Absorption vor allem in dem fiir die
Anregung mit Diodenlasern interessanten Spektralbereich um 808 nm beobachtet hat, wurde
dies genauer iiberpriift.

Dazu wurde das Spektrum einer 1 at.% dotierten Nd:YAG Probe (Nr. AOA09003) zum
Vergleich herangezogen. Die Apparateauflosung des Spektrometers betrug bei beiden Messun-
gen eine Wellenzahl. Die gemessenen Spektren wurden zum Vergleich auf gleiche Peakhthen
normiert.

Das Ergebnis ist in Abbildung 7.4 dargestellt: Es konnte keine spektrale Verbreiterung
der Absorption in dem untersuchten Spektralbereich festgestellt werden.

Da das Material aus China nicht zu einem Vergleichstest geliefert werden konnte, kann
man nur vermuten, daf} die dort beobachtete Verbreiterung durch eine erhohte Verunreinigung

gegeniiber dem 1 at.% dotierten Material verursacht wird.
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Abbildung 7.4: Spektralen Abhéngigkeit der Absorption im Bereich von 770 bis 840 nm
von der Probe AOA13001 (Konzentration: 2 at.%) und einer 1 at.% dotierten Nd:YAG
Probe (AOA09003) im direkten Vergleich. Die Spektren wurden auf gleiche Peakhdhe

normiert.
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7.4 Spannungsinduzierte Doppelbrechung

Abbildung 7.6 zeigt die Richtung der Hauptspannungsachsen und Abbildung 7.5 die Differenz
der Brechungsindizes fiir ordentlichen und auferordentlichen Strahl.

Man erkennt in Abbildung 7.6 die 90° Symmetrie der Richtung der Hauptspannungsachsen
in Bezug auf das kartesische Koordinatensystem. Dies entspricht einer rotationssymmetri-
schen Verteilung der Hauptspannungsrichtung. Die dreizdhlige Symmetrie in der Differenz
der Brechungsindizes (Abbildung 7.5) hat ihren Ursprung in der <111> Zuchtrichtung des
Kristalls.

Aus einer quantitativen Analyse erhiilt man 2,2-107° als Maximalwert der Differenz der
Brechungsindizes in der Kernregion. Auflerhalb des Kerns ist die Differenz der Brechungsin-
dizes sogar eine GréBenordnung kleiner (1,4 - 107°).

Die Werte, gemessen an einem 1 at.% dotierten Nd:YAG Kristall guter Qualitit, liegen
im gleichen Bereich: Man findet 2- 1075 in der Kernregion und 5 - 10~% auBerhalb des Kerns.

Diese Werte bestitigen, dafl die spannungsinduzierte Doppelbrechung der 2 at.% dotierten
Kristalle vergleichbar mit den Werten der 1 at.% dotierten Kristalle ist. Es soll an dieser
Stelle auch schon auf Kapitel 8.3 verwiesen werden, wo gezeigt wird, dafl die hohen Werte der
Differenz der Brechungsindizes nach dem Ausbohren von Stiben nicht mehr zu beobachten
sind. Das bedeutet, dafl man bei Proben, die in einem Laser eingesetzt werden, von kleineren

Werten als 1,4 - 10~% ausgehen kann.
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Abbildung 7.5: Differenz der Brechungsindizes, verursacht durch Spannungen ausgehend
vom Kern der Probe AOA13001.
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Abbildung 7.6: Richtung der Hauptspannungsachsen (°), verursacht durch Spannungen
ausgehend vom Kern der Probe AOA13001.



114 Kapitel 7. Nd:YAG mit einer Dotierung von 2 at.%

7.5 Absorptionskoeffizient fiir die Emissionswellenlinge

Die Messung der Absorptionsverluste bei der Emissionswellenldnge von 1064 nm erfolgte mit-
tels des Absorptionskalorimeters. Daher wurde die Messung mit der Probe AOA13003, die
auch fiir Laserexperimente bei hohen Anregungsleistungen benutzt wurde, durchgefiihrt. Die
Proben AOA13001 und AOA13002 eignen sich auf Grund ihres groen Durchmessers nicht
zur Bestimmung der Verluste im Kalorimeter. Da Probe AOA13003 aus dem gleichen Bou-
le stammt wie die anderen Proben, ist davon auszugehen, dafl die Verluste fiir alle Proben
identisch sind.

Die Verwendung einer lingeren Probe zur Bestimmung der Verluste ist sogar von Vorteil,
da hierdurch der relative Fehler kleiner wird.

Der Absorptionskoeffizient o, bei der Wellenldnge 1064 nm wird damit bestimmt zu af, =
(0,04840,002)% cm!. Dieser Wert liegt etwas iiber den Verlusten von (0, 0240, 002)% cm !,
die fiir einen guten 1 at.% dotierten Nd:YAG Kristall gemessen wurden.

Trotzdem sind die Kristallverluste von 2 at.% Nd:YAG immer noch niedrig genug fiir
einen effizienten Laser-Betrieb im Vergleich zu den gesamten Resonatorverlusten im Bereich
von 0,1 - 0,2 %.

7.6 Laserparameter

Die Ergebnisse der optischen Charakterisierung haben ergeben, daf die Kristallqualitit des 2
at.% dotierten Nd:YAG auf gleichem Niveau wie von 1 at.% dotiertem Material liegt. Nach
den Ergebnissen aus Kapitel 6 sollten sich daraus ebenso gute Werte fiir die Laserparameter
ergeben.

Um dies zu bestitigen, wurden zunéchst die bekannten rdumlich aufgeldsten Messungen
der Laserparameter fiir die Proben AOA13001 und AOA13002 durchgefithrt. Fiir die Mes-
sungen wurde der fast konzentrische Zweispiegelresonator benutzt, da dieser die kleineren re-
sonatorinternen Verluste besitzt. Die gemessenen Werte fiir die Schwellenanregungsleistung
und den differentiellen Wirkungsgrad bei einer Auskoppelung von 3,2% zeigen Abbildung 7.7
und 7.8. Beide Laserparameter weisen Schwankungen in der Nihe des Kerns und in der Re-
gion der Wachstumsstreifen auf. Hier betragen die relativen Anderungen des differentiellen
Wirkungsgrades 0,5% und die der Schwelle 1,1%. Bedingt durch die kleine relative Anderung
des differentiellen Wirkungsgrades dndert sich die Ausgangsleistung ebenfalls um nur 0,5%
in diesen Regionen des Kristalls.

Die Interferenzstreifen, die in Abbildung 7.7 zu sehen sind, werden durch eine Restrefle-
xion der parallelen Probenoberflichen, die nicht fiir die Anregungswellenlinge von 808 nm
entspiegelt wurden, verursacht.

Beide Bilder zeigen nochmals, dal keine unerwarteten Stérungen in der rdumlichen Ver-

teilung der Laserparameter vorhanden sind. Die maximalen relativen Schwankungen des
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differentiellen Wirkungsgrads iiber den ganzen Probenquerschnitt betragen 11% und die der
Schwelle 17%. Damit kénnen die Ergebnisse der optischen Charakterisierung quantitativ
bestitigt werden. Die Schwankungen der Laserparameter liegen in der gleichen Gréfienord-

nung wie die relative Standardabweichung des Brechungsindexgradienten.
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Abbildung 7.7: Schwellenanregungsleistung eines Lasers mit Probe AOA13001 bei einer
Auskoppelung von 3,2%.
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Abbildung 7.8: Differentieller Wirkungsgrad eines Lasers mit Probe AOA13001 bei einer
Auskoppelung von 3,2%.
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7.7 Vergleich der Lasereigenschaften mit anderen Neodym

dotierten Materialien

Die bisher vorgestellten Ergebnisse der Charakterisierung zeigen, dafl 2 at.% dotiertes Nd:YAG
ein exzellenter Kandidat fiir einen endflichenangeregten Hochleistungs-Festkorperlaser sein
mufl. Daher ist es sinnvoll, das Material gerade in einem solchen Laser unter praxisnahen
Bedingungen zu untersuchen und mit anderen Materialien zu vergleichen.

Der Versuchsaufbau zu dieser Messung wurde bereits in Kapitel 4.4.2 vorgestellt. Als
Vergleichsmaterialien wurden 1 at.% dotiertes Nd:YAG und 0,7 at.% dotiertes Nd:YVO, un-
tersucht. Insbesondere Nd:YVOQy, ist als direkter Konkurrent zu dem hochdotierten Nd:YAG
zu sehen, da es iiber eine vergleichbar kurze Absorptionslinge verfiigt. Die Messungen an dem
1 at.% dotierten Nd:YAG wurden durchgefiihrt, um den Einflufl der Dotierungskonzentration
auf die Laserparameter von Nd:YAG demonstrieren zu konnen. Man erwartet in einem di-
odenlaserangeregten System natiirlich einen Vorteil durch die hohere Dotierung, woraus eine
kiirzere Absorptionslinge folgt.

Abbildung 7.9 zeigt die Laser-Ausgangsleistung fiir die drei Materialien in Abhéngigkeit
von der absorbierten Anregungsleistung im Falle optimaler Auskoppelung (s. Tabelle 7.2).

Die Ausgangsleistung steigt bei allen drei Materialien nahezu linear mit der Einganglei-
stung an. Erwartungsgemifl unterscheidet sich der differentielle Wirkungsgrad des Lasers
mit dem 2 at.% dotierten Nd:YAG nicht sehr von dem mit 1 at.% dotierten Nd:YAG . Der
Wirkungsgrad ist im Falle des 2 at.% dotierten Kristalles etwas hoher.

Obwohl der Laser mit dem Nd:YVO, Kristall den hochsten differentiellen Wirkungsgrad
von 66,4% aufweist, betrigt die maximale Ausgangsleistung lediglich 12,1 W. Dies ist etwas
geringer als die maximale Ausgangsleistung von 12,3 W, die mit dem 2 at.% dotierten Nd:YAG
erzielt wird.

Eine numerische Analyse der maximalen Oberflichenspannung bei der maximalen Anre-
gungsleistung zeigt, dafl die Spannungen des Nd:YVO, Kristalls bereits 60% seiner Bruch-
grenze betragen. Da dies lediglich eine numerische Rechnung unter idealen Bedingungen
ist, kann ein Bruch in der Praxis auch wesentlich frither erfolgen, wenn z. B. noch zusétz-
liche Spannungen durch die Halterung des Kristalls verursacht werden. Daher wurde die
Anregungsleistung nicht weiter erh6ht, um eine Zerstérung des Kristalls zu vermeiden.

Obwohl der Nd:YAG Kristall die hohere Ausgangsleistung lieferte, betrigt hier die ma-
ximale Oberflichenspannung nur 30% seiner Bruchgrenze. Dies bedeutet letztendlich, daf§
2 at.% dotierte Nd:YAG Kristalle bei hoheren Anregungsleistungen als Nd:YVO, betrieben
werden kénnen und damit auch die héhere Ausgangsleistung liefern werden.

Dies zeigt die Uberlegenheit von 2 at.% dotiertem Nd:YAG gegeniiber einem entsprechen-
dem Nd:YVOy4 Kristall.
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Nd:YAG mit einer Dotierung von 2 at.%

Nd:YVOy, | 2 at.% Nd:YAG
Anregungsleistung / W 21,3 25,7
Ausgangsleistung / W 12,1 12,3
differentieller Wirkungsgrad / % 66,4 56,6
Auskoppelung / % 12,7 9,0
max. Oberflichenspannung / MPa 30 86
Bruchgrenze / MPa 50 220
max. Oberflichenspannung in % der Bruchgrenze 60 39

Tabelle 7.2: Vergleich der Laserdaten bei jeweils optimaler Auskoppelung und fiir diese

Bedingungen berechnete maximale Oberflichenspannung,.
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Abbildung 7.9: Ausgangs- zu Eingangsleistungskurven eines Lasers mit den Nd:YAG Pro-
ben AOA13003 (2 at.%) und XOA03001 (1 at.%) und der Nd:YVO4 Probe QOB03001 als

verstiarkendes Medium.
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Qualitatskontrolle von Nd: YA G

Proben aus der Serienfertigung

Ziel dieser Untersuchungen ist die Demonstration des Einsatzes der Charakterisierungsver-
fahren zur Qualitdtskontrolle von Laserkristallen in der Serienfertigung. Hierfiir wurde das
Material Nd:YAG auf Grund seiner grofen Marktbedeutung ausgewihlt.

Konkret handelt es sich um zylindrische Laserstibe (5x8 mm?) hergestellt aus Nd:YAG
Material mit einer Dotierungskonzentration von 0,9 at.%. Stidbe dieser Art wurden in grofie-
ren Stiickzahlen fiir den Einsatz in diodenlaserangeregten Festkorperlasern produziert. Die
untersuchten Proben stellen eine zufillige Auswahl aus einem der ersten Boules des Produkti-
onsvorgangs dar. Zur Bestitigung der Meflergebnisse der Kristallcharakterisierung wurde ein
praxisnahes Laserexperiment bei hoheren Anregungs- und Ausgangsleistungen durchgefiihrt.
Die Charakterisierungsverfahren werden hier in zwei unterschiedlich weit fortgeschrittenen
Produktionsstadien eingesetzt.

Zunichst wurde ein unbeschichtetes Segment des Boules untersucht, das bereits auf die
Lénge der zu fertigenden Stibe zugeschnitten war. Damit lassen sich schon in einem frithen
Produktionsstadium Kristallfehler erkennen und der Zuchtprozel weiterer Boules kann ent-
sprechend korrigiert werden. Je nach Art und Umfang des Fehlers kénnen gegebenenfalls
noch fiir die Produktion von Laserstiben geeignete Bereiche im Boule identifiziert werden.
Auf jeden Fall kann die weitere Bearbeitung der ungeeigneten Kristallbereiche entfallen.

Im Anschlufl wurden die aus derselben Probe gefertigten und mit einer AR-Beschichtung
versehenen Laserstibe untersucht. Diese Untersuchung entspricht der Endkontrolle einer
Produktionsumgebung.

Da die Koordinaten der ausgebohrten Stdbe in dem vorher untersuchten Boulesegment
bekannt sind, lassen sich daraus Zusammenhinge zwischen der Kristallqualitit und der Po-
sition im Boulesegment ableiten. Dariiber hinaus gibt es im Falle der spannungsinduzierten
Doppelbrechung noch einen bemerkenswerten Unterschied zwischen den Meflwerten der aus-

gebohrten Kristalle und den Werten im Boulesegment an der gleichen Position (s. Abschnitt
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8.3).

8.1 Quantifizierung der Kristallqualitit des Ausgangsmateri-

als

Abbildung 8.1 zeigt die Lage des untersuchten Segmentes im Boule. Zu beachten ist, dafl das

Segment den Bereich des Wachstumskerns enthélt.

Abbildung 8.1: Fotographie der Boulescheibe, aus der Probe AOA11001 herausgeschnitten
wurde, zusammen mit Probe AOA11001 abgebildet [FEE99].

8.1.1 Konzentrationsbestimmung des Nd-Ions

Die vom Hersteller angestrebte Nd-Konzentration in den Laserstidben betriagt 0,9 at.%. Die-
ser Wert konnte anhand des vorliegenden Boulesegmentes iiberpriift werden. Die Messung
erfolgte mittels Bestimmung der Fluoreszenzlebensdauer und Absorptionsmessung. Da die
Verfahren gleichwertig sind, ist hier lediglich das Ergebnis der Absorptionsmessung gezeigt.

Zur Kalibrierung wurde die Fluoreszenzlebensdauermessung herangezogen.
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Abbildung 8.2: Nd-Konzentration der Probe AOA11001, bestimmt durch Messung der
Absorption von 799 nm Strahlung.

Die Nd-Konzentrationsverteilung ist in Abbildung 8.2 dargestellt. Man erkennt neben
dem Kern, dessen Konzentration immer deutlich hoher als die des umgebenden Kristalls ist,
zwei konzentrische Kreise an denen jeweils in radialer Richtung ein Sprung in der Konzen-
tration auftritt. Es liegt nahe zu vermuten, dafl an diesen Gebieten eine kleine Stérung (z.B.
Temperaturidnderung) den Wachstumsproze§ beeinfluit hat. Die stetige Konzentrationszu-
nahme von innen nach auflen, die ebenfalls recht gut zu beobachten ist, ist bei Kristallen mit
durchgebogener Wachstumsfront immer vorhanden und spiegelt den Verlauf der Wachstums-
front wahrend des Zuchtprozesses wieder.

Eine quantitative Analyse ergibt 0,92 at.% fiir den Mittelwert der Nd-Konzentration,
wenn die hohen Werte im Kern unberiicksichtigt bleiben. Damit wurde die gewiinschte Kon-
zentration von 0,9 at.% sehr gut erreicht. Die Standardabweichung betrigt 3,0 - 1072 at.%.
Dies entspricht einer relativen Schwankung der Konzentration von 3,3%. Diese hohe Schwan-
kung wird primér durch den radialen Konzentrationsgradienten verursacht. Die ausgebohrten
Stabe werden auf Grund ihrer sehr viel kleineren Abmessungen deutlich homogener in diesem

Parameter sein.

8.1.2 Optische Homogenitét

Die Darstellung des Betrags des Brechungsindexgradienten (Abbildung 8.3) 148t keine grofe-

ren Storungen erkennen. Die durch den Konzentrationssprung verursachten konzentrischen
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Abbildung 8.3: Betrag des Brechungsindexgradienten, gemessen an der Probe AOA11001.

Kreise sind auch als Homogenitétsstorung zu erkennen. Allerdings ist der Betrag der Stérung
sehr klein (< 107° mm™!), so daB kein negativer Einflu auf den Laserbetrieb zu erwarten
ist.

Leider sind die Probenoberflichen nicht planparallel sondern keilférmig und gekriimmt,
was bewirkt, da der Betrag des Brechungsindexgradienten einen Offset von 3,5-107° mm™!
aufweist und in der Abbildung von rechts oben nach links unten stetig ansteigt.

Nach Subtraktion des Offsets und Ausblenden der hohen Werte im Kern betrigt die
Standardabweichung der Brechungsindexgradienten 5,2 - 107 mm™! und deren Mittelwert
3,5-10"°mm™~!. Dies entspricht einer relativen Anderung von 15%. Hauptsichlich wird
dieser Wert durch die gekriimmten Probenoberflichen verursacht. Der Beweis dieser These

folgt in Abschnitt 8.2, wo die MeBBwerte der einzelnen Stibe diskutiert werden.

8.2 Quantifizierung der Kristallqualitéit der Laserstibe

Nach dem Ausbohren aus Probe AOA11001 wurden die beschichteten Stibe nochmals der
kompletten Untersuchung inklusive einer Messung der Laserparameter unterworfen.

Da die einzelnen Proben in allen untersuchten Parametern sehr homogen sind, kann die
Darstellung der zweidimensional aufgelosten Mefiwerte entfallen. Es wire jeweils nur eine
einfarbige homogene Fliche zu erkennen, was viel genauer durch Mittelwert und Standard-

abweichung des jeweiligen Parameters ausgedriickt werden kann. Diese Werte werden durch
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Abbildung 8.4: Position der ausgebohrten Laserstibe in der Probe AOA11001 zusam-
men mit der Darstellung der Nd-Konzentration in der selben Probe. Die Zahlen 2 — 6
bezeichnen die Positionen der untersuchten Proben AOA11002 — AOA11006.

Betrachten eines 2 x 2mm? grofien Quadrates in der Mitte der Probe gewonnen. Es wird
nicht der gesamte Probenquerschnitt ausgewertet, damit Stérungen durch den Rand der Pro-
be nicht die Ergebnisse beeinflussen.

Zur Orientierung zeigt Abbildung 8.4 zunéchst die Position der einzelnen Stibe AOA11002
— AOA11006 in der Ausgangsprobe AOA11001. Zur Orientierung ist ein Bild der Konzen-
trationsmessung der Probe AOA11001 unterlegt. Damit erkennt man auch gut, dafl Probe
AOA11006 ein Sonderfall darstellt: Diese Probe enthilt einen Teil des Wachstumskerns. Auf
Grund empirischer Daten fertigen alle Kristallhersteller aus diesem Gebiet keine Laserstibe.
Die Probe AOA11006 wurde aus diesem angeblich ungeeigneten Kerngebiet gefertigt, um die
Erfahrungen der Hersteller an Hand von Meflwerten zu iiberpriifen.

Die Ergebnisse der Messungen sind in Tabelle 8.1 zusammengefait. An Stelle der Stan-
dardabweichung wird hier die relative Standardabweichung e,, also der Quotient aus Stan-
dardabweichung und Mittelwert, angegeben. Daraus erkennt man sehr gut die Homogenitét
der Probe in dem jeweiligen Parameter.

So schwankt z. B. die nach der Fluoreszenzlebensdauermessung bestimmte Verteilung
des Nd-Tons um weniger als 1%, was auch durch die alternative Methode der Messung des
Absorptionskoeffizienten fiir 799 nm Strahlung bestétigt wird.

Der offsetkorrigierte Betrag des Brechungsindexgradienten und die Differenz der Bre-

chungsindizes An sind in den untersuchten Proben so klein, da sie nur etwas iiber der
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Auflésungsgrenze der Apparatur liegen. Daher erscheint der Wert fiir die relative Schwan-
kung mit ca. 30% recht hoch. Tatséchlich wird diese Zahl bereits im Wesentlichen durch das
Rauschen der Apparatur verursacht.

Die Werte von dr,s < 5-107% und An < 7-1078 weisen auf eine ausgezeichnete Kri-
stallqualitéit hin. Bei diesen sehr kleinen Absolutwerten ist die Schwankung von 30% ohne
Bedeutung. Die Werte fiir dr, sind etwa eine Gréfienordnung kleiner als der Mittelwert des
ganzen Boulesegments AOA11001. Dies bestétigt, dafl die Oberfliche der Probe AOA11001
gekriimmt war. Dadurch entsteht ein iiber die Probenoberfliche variierender Offset in dr,
der nun fiir jede einzelne Probe getrennt ermittelt und subtrahiert werden kann.

Diese Ergebnisse werden auch durch die Messungen mit dem fast konzentrischen Laser-
resonator (Abschnitt 4.4.1) bestétigt. Hier liegen die relativen Schwankungen der Parameter
Schwelle und differentieller Wirkungsgrad unter 1%. Die Absolutwerte der Proben AOA11001
— AOA11005 unterscheiden sich um weniger als 5%.

Probe AOA11006 aus dem Kerngebiet 1483t sich an Hand der hohen Werte von dr,; und
An leicht von den restlichen Kristallen unterscheiden und bestétigt die Erfahrungen, die mit
anderen Proben mit einem Wachstumskern (z.B. AOA13001/002 und AOA05001) gemacht
wurden.

Zusammenfassend léBt sich als Ergebnis der Charakterisierung der Kristallqualitit fest-
halten, da§ im Rahmen der Mefgenauigkeit keine signifikanten Unterschiede zwischen den
Proben AOA11001 — AOA11005 festgestellt werden konnte. Die Kristallqualitit ist so hoch,
dafl bei Messung der Brechungsindexgradienten und der spannungsinduzierten Doppelbre-
chung die Nachweisgrenze der Verfahren erreicht wurde. Dies wurde durch Messung der

Laserparameter quantitativ bestitigt.
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Kristallprobe AOA. ..
Methode Parameter 11002 | 11003 | 11004 | 11005 | 11006
Fl-Lebensdauer K [ at.% 0,916 | 0,896 | 0,872 | 0,868 | 1,105
e | % 0,57 0,77 1,10 0,64 1,10
Absorption ap 1,069 1,058 1,052 1,046 1,105
fir 799 nm e | % 0,07 0,11 0,05 0,08 0,29
Doppelbrechung | An / 1077 0,630 | 0,448 | 0,624 | 0,565 | 67,08
e | % 29,3 12,45 | 24,98 | 24,94 | 46,13
Schlieren dros / 107° | 0,447 | 0,294 | 0,367 | 0,301 | 5,162
e | % 29,14 | 32,94 | 32,74 | 32,38 | 91,46
Laser n/ % 47.0 46,8 47.1 46,5 48,2
e | % 0,29 0,64 0,43 0,48 3,02
S / mW 100,3 | 102,9 | 96,34 | 97,39 | 101,5
e | % 0,72 0,63 0,495 0,61 2,70
Kalorimeter ar, / %em~! | 0,0173 | 0,0214 | 0,0174 | 0,0171 | 0,0228

Tabelle 8.1: Ergebnisse der Messung der optischen und Laser-Parameter der Proben
AOA11002 — AOA11006 in einem 2x2 mm? groBen Ausschnitt. Bedeutung der Abkiirzun-

gen: ¢, = relative Standardabweichung des jeweiligen Parameters fiir den Ausschnitt, K =

Nd-Konzentration, ap = Absorptionskoeffizient fiir Strahlung der Wellenlénge 799 nm, An

= Differenz der Brechungsindizes zwischen ordentlichem und auflerordentlichem Strahl,

dr,; = offsetkorrigierter Betrag des Brechungsindexgradienten, = differentieller Wir-

kungsgrad, S = Schwellenanregungsleistung, a;, = Absorptionskoeffizient fiir Strahlung
der Wellenléinge 1064 nm.
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8.3 Spannungsinduzierte Doppelbrechung

Die gemessenen Werte fiir die Differenz der Brechungsindizes (Abbildung 8.5) und die Rich-
tung der Hauptspannungsachsen (Abbildung 8.6) entsprechen dem bekannten Bild (vergl.
auch Abbildung 7.6 und 7.5) eines in <111>-Richtung gezogenen Kristalls.

Man erkennt in Abbildung 8.5 die 90° Symmetrie der Richtung der Hauptspannungsach-
sen, was einer rotationssymmetrischen Verteilung der Hauptspannungsrichtungen entspricht
. Die dreizéhlige Symmetrie in der Differenz der Brechungsindizes, wie in Abbildung 8.5 zu
sehen, geht direkt auf die Symmetrie, die sich aus der <111> Zuchtrichtung des Kristalls
ergibt, zuriick.

Man beobachtet fiir die Differenz der Brechungsindizes — wie bei anderen Nd:YAG Kri-
stallen auch — sehr hohe Werte von 2,4-1075 in der Kernregion, wihrend die Werte auBerhalb
des Kerns mindestens eine Gréfenordnung kleiner sind.

Abbildung 8.7 zeigt die Position der Kristalle AOA11002 — AOA11006 vor dem Hinter-
grund der Messung aus Abbildung 8.5, wo die Differenz der Brechungsindizes An dargestellt
ist. Man erkennt, dafl direkt um den Kern der Probe AOA11001 die hochsten Werte auf-
treten, die mit wachsendem Abstand vom Kern schnell kleiner werden. Dies belegt auch die
Auswertung in Tabelle 8.2, wo jeweils der Mittelwert von An eines 2x2mm? grofen Aus-
schnitts genau an den Positionen, wo spéter die Proben AOA11002 — AOA11006 ausgebohrt
werden, dargestellt ist. Diese Werte kann man nun mit den Mefiwerten der einzelnen Proben,
die bereits in Tabelle 8.1 gezeigt wurden, vergleichen.

Es fillt sofort auf, dafl die Mefwerte in den Proben AOA11002 — AOA11005 um bis zu
zwei Groflenordnungen kleiner sind. Lediglich Probe AOA11006, die einen Teil des Wachs-
tumskerns enthilt, weist vor und nach dem Ausbohren einen ungefihr gleich groen Wert
auf. Ist also der Kristall von der Stérquelle Kern mechanisch getrennt, ist er spannungsfrei.

Man kann aus dieser Messung folgende wichtige Schlufolgerungen ziehen:

e Der Kristall zeigt fiir Spannungen, die vom Kern ausgehen, kein Erinnerungsvermégen
nach Abkiihlen der Schmelze.

e Hinsichtlich des Wertes des Betrags des Brechungsindexgradienten ist die Position des

Kristalls im Boule unerheblich, wenn der Kristall den Kern selbst nicht enthilt.

e Bei Untersuchung einer Probe, die den Kern noch enthilt, kann keine verliafiliche Aus-

sage iiber die zu erwartenden Spannungen im ausgebohrten Kristall gemacht werden.
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Kristallprobe AOA. ..

Parameter | 11002 | 11003 | 11004 | 11005 | 11006
vor Ausbohren | An / 1077 | 3,206 | 3,033 | 4,209 | 30,00 | 78,45
& | % 13,75 | 10,42 | 7,03 | 37,75 | 55,82
nach Ausbohren | An / 107 | 0,630 | 0,448 | 0,624 | 0,565 | 67,08
e | % 29,3 | 12,45 | 2498 | 24,94 | 46,13

Tabelle 8.2: Differenz der Brechungsindizes An fiir die Proben AOA11002 — AOA11006
vor und nach dem Ausbohren aus Probe AOA11001.

Abbildung 8.5: Differenz der Brechungsindizes, verursacht durch Spannungen in der Probe
AOA11001.
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Abbildung 8.6: Richtung der Hauptspannungsachsen (°), verursacht durch Spannungen in
der Probe AOA11001.
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Abbildung 8.7: Position der ausgebohrten Laserstiabe in der Probe AOA11001 zusammen

mit der Darstellung der Differenz des Brechungindizes.
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8.4 Laserparameter bei hohen Anregungs- und Ausgangslei-

stungen

Zur Kontrolle der Charakterisierungsergebnisse erfolgt abschlielend der Betrieb der Proben
AOA11002 — AOA11006 in einem Laserresonator (s. Kapitel 4.4.2) bei hohen Anregungslei-
stungen. Dabei wird der Kristall bis zu 50% seiner Bruchgrenze belastet, was einen guten
Kompromif§ zwischen der Forderung nach einem zerstorungsfreien aber gleichzeitig anwen-
dungsnahen Test der Kristallqualitit erfiillt.

In einem ersten Schritt wurde die optimale Auskoppelung bei der zur Verfiigung stehenden
Anregungsleistung von 30 W fiir alle Proben identisch zu T=6% bestimmt. Alle im folgenden
dargestellten Messungen wurden bei dieser Auskoppelung durchgefiihrt.

Abbildung 8.8 zeigt die Ausgangs- zu Anregungsleistungskurven der Proben. Die 5 Kur-
ven zeigen keine erkennbare Abweichung vom linearen Verlauf und sind in dieser Darstellung
fast nicht voneinander zu unterscheiden. Eine genauere Analyse erlaubt der Vergleich der
Parameter Schwelle S und differentieller Wirkungsgrad n in Tabelle 8.3. Zur Verdeutlichung
sind die Werte der 5 Proben zusétzlich in Abbildungen 8.9 und 8.10 graphisch dargestellt.
Man erkennt nun leicht, daf} sich die Werte der Laserparameter S und 7 innerhalb der Fehler-
grenzen nicht signifikant unterscheiden.

Entgegen der ersten Erwartung zeigt die Probe AOA11006 aus dem Kerngebiet keinen
Unterschied zu den anderen Proben. Man koénnte zunichst vermuten, daf§ diese Probe auf
Grund der massiven Doppelbrechung und ihres héheren Betrags des Brechungsindexgradien-
ten ein abweichendes Verhalten im Laserbetrieb zeigen sollte.

Daf} dies hier nicht beobachtet wird, ist in dem Aufbau des Resonators begriindet. Da
es sich um einen hinsichtlich der Polarisation der Laserstrahlung isotropen Resonator und
laseraktiven Kristall handelt, hat die Doppelbrechung keine Auswirkungen auf die Laser-
parameter 7 und S. Diesen Effekt konnte man erst nach Einfiigen eines polarisierenden
Elementes nachweisen (vergl. Kapitel 6.2).

Die hohen Brechungsindexgradienten um das Kerngebiet wirken sich auf Grund der feh-

lenden rdumlichen Auflésung des Resonators in Kombination mit einem nicht zu groflen Mo-

Kristallprobe AOA. ..
11002 | 11003 | 11004 | 11005 | 11006
diff. Wirkungsgrad n / % | 64,89 | 65,41 | 64,44 | 65,83 | 66,12
Schwelle S /| W 1,06 1,08 1,09 1,08 1,06

Tabelle 8.3: Differentieller Wirkungsgrad n und Schwellenanregungsleistung S fiir die
Proben AOA11002 — AOA11006 in dem Hochleistungsresonator bei einer Auskoppelung
von 6%.
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denvolumen nicht negativ aus. Wie Abbildung 8.3 zeigt, treten besonders hohe Gradienten
immer in einer diinnen Schicht um den Kern auf. Der Kern selbst hat wieder vergleichsweise
niedrige Gradienten. Da das Kerngebiet eine grofiere Ausdehnung als der Taillendurchmesser
des Lasermode besitzt, ist es leicht moglich, die Probe so zu justieren, daf§ der Lasermo-
de vollstindig innerhalb des Kerns verlduft und nicht durch den Bereich hoher Gradienten
abgelenkt wird.

Trotzdem sollte dieses Ergebnis nicht als Empfehlung verstanden werden, auch die Mitte
des Kerngebiets zur Produktion von Laserstiben zu verwenden, da doch negative Einfliisse auf
die Strahlqualitét zu erwarten sind. Auflerdem sind fiir viele Anwendungen linear polarisierte
Laser erforderlich, was bei einem Kristall aus dem Kerngebiet zu erheblichen Verlusten durch
Doppelbrechung fithren wiirde.

Zusammenfassend ist festzustellen, dal der Laserbetrieb bei hohen Leistungen die Ergeb-
nisse der optischen Charakterisierung bestitigt. Im Rahmen der Meflgenauigkeit sind die
Proben AOA11002 — AOA11005 von identisch guter Kristallqualitéit.

Es wurde im Multimodebetrieb ein differentieller Wirkungsgrad von maximal 68% er-

reicht, was sehr nahe an der theoretischen Obergrenze von 72% liegt [Fie89)].

209 _m— AOA11002
1 —e— AOA11003
= 154 —a— AOA11004
> | —v— AOA11005
% 101 —e— AOAL1006 o/
Q S
o y
S
2 5-
o
=S
O T T T | ! 1
0 10 20 30

Absorbierte Anregungsleistung / W

Abbildung 8.8: Ausgangs- zu Anregungsleistung der Proben AOA11002 — AOA11006 in

einem Hochleistungsresonator.
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Abbildung 8.9: Vergleich der Schwellenanregungsleistung in einem Hochleistungsresonator
mit den Proben AOA11002 — AOA11006 bei einer Auskoppelung von 6%.
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Abbildung 8.10: Vergleich des differentiellen Wirkungsgrades der Proben AOA11002 —
AOA11006 im gleichen Resonator wie in Abbildung 8.9 bei einer Auskoppelung von 6%.
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8.5 Umsetzung des Verfahrens

Die vorgestellten Mefireihen in diesem Kapitel haben demonstriert, wie eine Qualitédtskon-
trolle bei einem Hersteller von laseraktiven Kristallen ablaufen kann.

Zunichst erfolgt fiir jeden hergestellten Boule eine Kontrolle der optischen Parameter
durch Untersuchung von beispielsweise drei Querschnitten vom Anfang, der Mitte und dem
Ende des Boules.

Dieses Vorgehen erlaubt die Identifikation von fehlerhaften Bereichen im Boule und stellt
sicher, daf} die optischen Parameter des Ausgangsmaterials innerhalb spezifizierter Parameter
bleiben.

Die Anzahl der zu messenden Parameter kann fiir den praktischen Einsatz gegeniiber
der hier vorgestellten Charakterisierung sinnvoll reduziert werden. Die Messung der Fluores-
zenzlebensdauer und der Absorption bei der Anregungswellenléinge sind redundante Groflen.
Weiterhin wurde in Kapitel 6.4 eine Korrelation zwischen der Dotierungskonzentration und
dem Brechungsindex angedeutet, so daf} als relevante Parameter die Messung der Doppelbre-
chung und der Fluoreszenzlebensdauer verbleiben.

Danach erfolgt das Ausbohren der Stéibe in den Bereichen, deren Qualitét fiir ausreichend
befunden wurde.

Weitere Tests sind nicht zwingend notwendig. Man wird aber zweckmiifligerweise Stich-
probentests an einigen Stdben durchfithren, um auch andere Fehlerquellen, die erst nach der
Kristallzucht relevant werden, aufdecken zu kénnen. Denkbar sind Fehler in der Beschichtung
und Politur oder Beschidigungen beim Ausbohren der Stibe, was sehr leicht zu mechanischen
Spannungen im Kristall fithren kann.

Durch Messen der optischen Parameter kann man komplett auf den aufwendigen Test im
Laserbetrieb verzichten. Zeigt die Messung der optischen Parameter keine Abweichungen,
sind auch im Laserbetrieb keine Leistungseinbriiche zu erwarten.

Dies konnte hier am Beispiel der 5 Proben AOA11002 — AOA11005 gezeigt werden.



Kapitel 9
Zusammenfassung

Ein Schwerpunkt dieser Arbeit lag auf der Entwicklung von zweidimensionalen Mefverfah-
ren zur Bestimmung der optischen und laserphysikalischen Eigenschaften von kristallinen
Festkorpermaterialien mit einer rdumlichen Auflésung zwischen 30 und 100 ym. Dazu wurden
bekannte Methoden wie Messung der Absorption, Bestimmung der Fluoreszenzlebensdauer,
die Schlierenmethode, das Polariskop und das Absorptionskalorimeter hinsichtlich Genauig-
keit und rdumlicher Auflésung verbessert, um fiir die zweidimensionalen Messungen eingesetzt
werden zu kénnen.

Bei der Entwicklung der Mefiverfahren wurde erkannt, daf} allein ein motorisiertes Posi-
tioniersystem fiir die Probe und eine hohe raumliche Auflésung von beispielsweise 30um nicht
geniigt, um zweidimensionale Messungen durchfiihren zu kénnen.

Dariiber hinaus miissen die Meflverfahren langzeitstabil sein, einen vollautomatischen
Ablauf und eine quantitative Auswertung erlauben. Alle diese Anforderungen konnten im
Rahmen dieser Arbeit erfiillt werden. FKin spezielles Problem, das Auftreten von Interfe-
renzeffekten bei planparallelen Probenoberflichen, wurde durch die Verwendung spektral
breitbandig emittierender Strahlungsquellen geltst.

Die erreichten Genauigkeiten und die maximale ridumliche Auflésung der einzelnen Mef-
verfahren sind zur besseren Ubersicht in Tabelle 9.1 zusammengefafft. Wie man sieht, erfiillen
alle optische Charakterisierungs-Verfahren die Mindestanforderung von 30-50 pm raumlicher
Auflésung, um Stérungen in der Gréfenordnung eines Drittels des Modenradius des Laserre-
sonators erkennen zu kénnen.

Um die grofen Datenmengen von maximal 2,8 - 106 Werten je Mefparameter und Probe
handhaben zu kénnen, wurde eine umfangreiche Softwarebibliothek zur vollstindigen Auto-
matisierung der Messungen und zur Auswertung der Daten entwickelt. Die Auswertungs-
programme erlauben dabei beliebige Verkniipfungen zwischen den gemessenen Parametern.
Voraussetzung hierfiir war die Einfithrung eines kalibrierten Koordinatensystems fiir alle Mef3-
verfahren.

Mit den entwickelten Mefiverfahren wurde eine Vielzahl verschiedener Proben und Ma-
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terialien charakterisiert, um im ersten Schritt einen Uberblick iiber mégliche Kristallfehler
und deren Auswirkungen auf den Laserprozel zu erhalten. Eine derart umfassende Charak-
terisierung von laseraktiven Materialien mit den dargestellten Genauigkeiten ist bisher noch
nicht publiziert worden.

Die prizise Charakterisierung der optischen Parameter und der laserphysikalischen Ei-
genschaften war in Verbindung mit der selbst entwickelten Software die Voraussetzung zur
Untersuchung der Korrelationen zwischen diesen Parametern.

Insbesondere die Untersuchung der Boulequerschnitte mit grolem Durchmesser von bis
zu 50 mm war sehr wichtig, da hier in derselben Probe Bereiche sehr unterschiedlicher Kri-
stallqualitét gemeinsam auftreten. Dies war wiederum nur mit entsprechend langzeitstabilen
MeBverfahren moglich, was die hohen Anforderungen an die Meimethoden begriindet. Aus
den Untersuchungen der Boulequerschnitte konnten Hinweise auf eine Korrelation zwischen
den oben genannten Parametern abgeleitet werden, welche im Anschluf} in einer quantitati-
ven Analyse untersucht wurden. Daher war eine quantitative Bestimmung aller Parameter
der Proben unabdingbar.

Es konnte, wie theoretisch abgeleitet, ein linearer Zusammenhang zwischen den durch
mechanische Spannungen induzierten Verlusten und den Laserparametern differentieller Wir-
kungsgrad und Schwelle nachgewiesen werden. Der Regressionskoeffizient der Korrelation
zwischen diesen Parametern betrug fiir 3100 untersuchte MeBpunkte im Mittel r» = 0, 76.

Ebenso wurde der lineare Zusammenhang zwischen dem Betrag des Brechungsindexgradi-
enten, der ein Ma#f fiir die optische Homogenitit darstellt, und den gleichen Laserparametern
gezeigt. Der mittlere Regressionskoeflizient ist mit = 0, 65 etwas kleiner als im vorigen Fall,
allerdings wurde der komplette Boulequerschnitt mit 265.000 MeBpunkten betrachtet, was
kleinere Werte fiir r bei gleichstarker Korrelation erlaubt.

In Einklang mit der Theorie wurde die Abhingigkeit der Korrelation der Parameter von
der Transmission des Auskopplungsspiegels gezeigt.

Eine Abhingigkeit des Brechungsindex von der Konzentration der Dotierung wurde qua-
litativ an einer Nd:YAG Probe gezeigt. Vorbehaltlich einer quantitativen Uberpriifung folgt
daraus, daf sich bereits die meisten Kristallfehler aus einer Messung der Dotierungskonzen-
tration erkennen lassen. Kann man andere nicht dotierungsbedingte Kristallfehler wie z. B.
Versetzungslinien ausschlielen, so wiirde unter dieser Voraussetzung bereits eine Messung der
Dotierungskonzentration und der spannungsinduzierten Doppelbrechung fiir eine vollstindige
Beurteilung der Kristallqualitéit gentigen.

Zur Bestimmung der Konzentration der Dotierung wurde gezeigt, dafl die Messung der
Absorption des laseraktiven Ions gleichwertig der Bestimmung der Fluoreszenzlebensdauer
eines angeregten Niveaus desselben Ions ist. Dieser Zusammenhang gilt fiir alle laseraktiven
Materialien, deren Dotierungsion ein Konzentrationsquenching zeigt. Zur absoluten Konzen-
trationsbestimmung ist die Messung der Lebensdauer die genauere Methode.

Die Verfahren wurden erfolgreich zur Charakterisierung von Czochralski-Nd:YAG, das
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erstmals mit einer Dotierungskonzentration von 2 at.% hergestellt werden konnte, angewandt.
Der Vergleich mit dem sehr gut bekannten Nd:YAG mit einer Konzentration von 1 at.% zeigte
keine Verschlechterung der Kristallqualitdt durch die Verdopplung der Dotierungskonzentra-
tion. Die Variationen im Betrag des Brechungsindexgradienten sind fiir beide Konzentratio-
nen gleich groB. Der Betrag des Brechungsindexgradienten liegt mit 1 * 1073 mm™" auf sehr
niedrigem Niveau und ist nur um den Faktor zwei bis drei grofler als bei sehr guten 1 at.%
Nd:YAG Kristallen. Das Absorptionsspektrum in dem fiir die Anregung mit Diodenlasern
interessanten Spektralbereich um 808 nm weist keinen Unterschied im Vergleich zu 1 at.%
Nd:YAG Material auf. Diese Ergebnisse der optischen Charakterisierung konnten in Laser-
experimenten auch bei hohen Ausgangsleistungen von 12 W bestétigt werden. Es wurde fiir
das 2 at.% dotierte Material ein differentieller Wirkungsgrad von 56,6% und fiir 1 at.% do-
tiertes mit 53,8% nahezu der gleiche Wert bestimmt. Gegeniiber einem Vergleichskristall aus
Nd:YVOy lieferte der 2 at.% Nd:YAG die hohere Ausgangsleistung, wobei zusétzlich beriick-
sichtigt werden muf, dafl der Nd:YVO, Kristall bei 60% seiner Bruchgrenze und der 2 at.%
Nd:YAG Kiristall bei 39% seiner Bruchgrenze betrieben wurde.

Mit der gleichen Systematik wurde die Qualitdtskontrolle am Beispiel von Nd(0,9%):YAG
Stében aus der industriellen Fertigung demonstriert. Das Ausgangsmaterial wurde nach dem
Zuchtvorgang einer Vorabpriifung unterzogen, um Defekte frithzeitig erkennen zu kénnen. In
Form einer Endkontrolle wurden die optischen Eigenschaften von fiinf Stiben nach Durch-
laufen des letzten Produktionsschrittes untersucht. Die Ergebnisse der Charakterisierung
lieferten die kleinsten im Rahmen dieser Arbeit bestimmten Werte fiir den Betrag des Bre-
chungsindexgradienten. Weiterhin demonstrierte die Untersuchung der Doppelbrechung, daf
die vom Kern verursachten Spannungen, die sich iiber den ganzen Kristallboule ausbreiten,
in den einzelnen Stdben nicht mehr vorhanden sind. Lediglich der Stab, der den Kernbereich
enthilt, zeigte die gleichen Werte fiir die Differenz der Brechungsindizes wie zuvor im Aus-
gangsmaterial. Durch die hervorragenden Werte der optischen Homogenitit und der Doppel-
brechung sowie der sehr homogenen Verteilung der Dotierung konnte auf eine ausgezeichnete
Kristallqualitéit geschlossen werden, was sowohl durch die zweidimensional aufgeléste Bestim-
mung der Laserparameter bei niedrigen Leistungen als auch bei hohen Ausgangsleistungen
bestitigt werden konnte. Es wurde im Multimodebetrieb ein differentieller Wirkungsgrad
von maximal 68% erreicht, was sehr nahe an der theoretischen Obergrenze von 72% liegt.

Mit der vorliegenden Arbeit wurde gezeigt, dal eine verldfiliche Vorhersage der Laserei-
genschaften aus optischen und spektroskopischen Daten mdoglich ist. Damit ist eine wichtige
Vorbedingung zur Klassifizierung von laseraktiven Materialien nach bestimmten Qualitits-
merkmalen erfiillt. Eine Einfiihrung von Qualitdtsnormen mit definierten Priifverfahren fiir
laseraktive Materialien ist nun mdglich. Die Umsetzung der in dieser Arbeit vorgeschlagenen
Verfahren kann fiir die Laserindustrie der entscheidende Durchbruch von der Einzelfertigung

in den Massenmarkt bedeuten.
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Verfahren bestimmter Parameter RA /pm | ¢ | %
Absorption Transmission 50 0,3
Konzentration relativ 50 1,3
Konzentration absolut 50 9,9
Fluoreszenzlebensdauer Lebensdauer 30 0,08
Konzentration relativ 30 0,1
Konzentration absolut 30 1,0
Schlierenmethode Betrag des Brechungsindexgradienten 27,2 1,1
Winkel des Brechungsindexgradienten 27,2 1,1
Doppelbrechung Differenz der Brechungsindizes 27,2 2,3
Hauptachsenwinkel 27,2 0,8
Laserresonator differentieller Wirkungsgrad 100 2,3
Schwellenanregungsleistung 100 1,5

Tabelle 9.1: Spezifikationen der in dieser Arbeit entwickelten Mefverfahren. Erklarung

der Abkiirzungen: RA = rdumliche Auflésung; €, = relative Genauigkeit.



Anhang A
Definition der Probenbezeichnung

Im Rahmen der automatisierten Archivierung der Daten war es erforderlich, eine einheit-
liche Bezeichnung der untersuchten Proben zu entwickeln, die gleichzeitig eine eindeutige
Identifikation gewihrleistet. Dies bedeutet die Identifikation der Kristalle (d. h. Name des
Herstellers, Material) und die Identifikation der Lage der Kristallprobe im Boule. In diese
selbstentwickelte Kennzeichnung (s. Abbildung A.1) gehen alle wesentlichen Kristalldaten wie
z.B. Material, Hersteller, Boulenummer und Probennummer ein.

Die erste Stelle der 8-stelligen Kristallkennung gibt den Kristallhersteller an, die zweite
und dritte das Material, die 4 und 5 die Nummer des Boules und die letzten 3 Stellen die

Nummer der Probe aus dem Boule.
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Anhang A. Definition der Probenbezeichnung

Kennzeichnung der Kristalle:

Institut laut Verbundpartnerliste

Nummer des Boules

/

AXB01-001

\

Materialkennung Nummer der Probe

X =Ffir E]uoride , X = O fir Oxide,
X =T fir ,Ubergangsmetalle’ (1I-VI Materialien)
X = N fir nichtlineare Materialien

Es mul’ ein Datenblatt vom Kristallhersteller existieren, das die Position der Probe im
Boule eindeutig festlegt.

In

= W0

U

OIOTMMmMOoOOwW>

stitute:

: FEE, Idar-Oberstein, Dr. L. Ackermann

: HAM, Schwendi-Hoérenhausen, Dr. W. Huben

: Institut fur Kristallztichtung, Berlin, Dr. P. Reiche

- Universitat Hamburg, Institut fir Laser-Physik, Prof. Dr. G. Huber

. Universitat Stuttgart, 2. Physikalisches Institut, Prof. Dr. H. J. Paus
Haas Lasertechnik, Schramberg, Dr. Ifflander

: Universitat Bonn, Mineralogisch-Petrologisches Institut, Dr. F. Wallrafen
: Basel Lasertechnik

1Tl

:VLOC

: Crystal Associates

: Casix

: Castech

V: Cristal Laser
W: Virgo Optics, USA

X
Y

: sonstige
: Cleveland Crytals, Ohio, USA

Z: Creol, Orlando, USA, Dr. B. Chai

Materialien:

Fluoride Oxide Ubergangsmetalle

FA: Cr’":LiSrAIFg OA: Nd:YAG TA: Cr*":CdSe

FB: Cr*LiCaAlFs OB: Nd:YVO,

FC: Nd:YLF OC: Yb:YAG Nichtlineare Materialien
FD: Er":YLF OD: Nd:Y,03 NA: KTP

FE: Tm>:YLF OE: Nd:LSB NB: KTA

FF: Prr"YLF OF:. YAIO; NC: RTA

FG: Yb:ErYLF OG: Nd:YAIO; ND: KNbO;

OH: YDb:Sc,0;

OV: Nd:NaBi(WO,),
OwW: NaGd(WO4)2
OX:  Nd:NaGd(WOQy),
oY: Nd:NaY(WO4)2
0OZ: Nd:NaLa(WO,),

Abbildung A.1: Probenbezeichnung zur Identifikation der untersuchten Kristalle.



Anhang B

Eigenschaften der untersuchten
Kristalle

Die folgende Tabelle enthilt die Kristallbezeichnung, das Material, den Kristalldurchmesser
d und die Kristallinge [. Auflerdem sind Informationen iiber die Oberflichenbeschaffenheit
aufgefiithrt. Sind Angaben iiber die Dotierungskonzentration verfiigbar, sind diese ebenso wie
Besonderheiten beim Zuchtverfahren aufgefithrt. Wenn nicht anders angegeben, handelt es

sich bei den Kristallen um Kristalle mit durchgebogener Grenzschicht.
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Kristall Material | d[mm] | I[mm] | Oberfliche | Bemerkung
AOA04001 | Nd:YAG | 26x23.5 | 51.5 AR1064 | ,flat-interface“
AOA05001 | Nd:YAG 30 2.8 AR1064
AOA06001 | Nd:YAG 25 3.0 AR1064 | ,flat-interface®
AOA07001 | Nd:YAG 40 4.3 AR1064 | C = 0.9at.%Nd
AOA07002 | Nd:YAG 40 44 AR1064 | C = 1.5at.%Nd
AOA09003 | Nd:YAG 9.7 3.6 poliert Cehem. = (0.76 £ 0.06) at.%Nd
AOA09004 | Nd:YAG 9.7 3.8 poliert Cehem. = (0.88 £0.06) at.%Nd
AOA11001 | Nd:YAG 35x28 8.05 AR1064
AOA11002 | Nd:YAG 5 8.0 AR1064
AOA11003 | Nd:YAG 5 8.0 AR1064
AOA11004 | Nd:YAG 5 8.0 AR1064
AOA11005 | Nd:YAG 5 8.0 AR1064
AOA11006 | Nd:YAG 5 8.0 AR1064
AOA13001 | Nd:YAG 20 1.0 AR1064
AOA13002 | Nd:YAG 20 1.0 AR1064
AOA13003 | Nd:YAG 3 6.0 AR1064
XO0A03001 | Nd:YAG 4 8.0 AR1064 C ~ 1.0at.%Nd
QOB03001 | Nd:YVOq 4x4 4.0 AR1064 | C = 0.7at.%Nd

Tabelle B.1: Eigenschaften und Abmessungen der untersuchten Kristalle.
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