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Abstract

Stimulated Brillouin backscattering and phase conjugation were theoretically
and experimentally investigated in the highly transient regime characterized by the
condition szl ~ tf < tpp where Awy, and t7, denote bandwidth and duration
of the the laser pulse and typ, the life time of the sound wave. The infrared laser
pulses used had a wavelengh of 1.32um and a pulse duration of typically 1 ns.
Under these conditions gas breakdown prevents high reflectivities to be achieved
with a single pulse. By using a sequence of pulses and a scattering medium with a
long phonon life time it is, however, possible to bypass the breakdown limitation.
Due to the sequential excitation of the sound wave the reflectivity can then be
increased from pulse to pulse with reflection coefficients approaching 100 % for
the third and further pulses. At high reflectivities the Stokes pulse reproduces
the pump pulse. The measured reflection coefficients and shapes of the scattered
pulses agreed satisfactorily with the results found from a numerical integration of

the equations simulating the experimental conditions.

For high reflection coefficients and gaussian pump pulses the wavefronts of the
pump and the scatterd pulses were observed to be reversed to each other. This
means that phase conjugation took place. Aberrated pump pulses turned out to

be only partially phase conjugated with a maximum fidelity of 50 %.

The multi-pulse-reflection-scheme is a convenient method to measure long
phonon lifetimes in the range from 10 t0 100 ns; it is able to show the existence
and importance of non-classical absorption mechanisms. It can also be used in a

high power amplifier chain for amplifier decoupling and prepulse suppression.
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Zusammenfassung

Stimulierte Brillouin-Riickstreuung und Phasenkonjugation wurden experi-
mentell und theoretisch im hochtransienten Bereich untersucht, der durch die
Bedingung Aw;l ~t, Lty gekennzeichnet ist. Aw, und ¢ bedeuten die Band-
breite und Dauer des Laserimpulses, t,, die Lebensdauer der Schallwelle. Die
Wellenlinge der benutzten Laserimpulse liegt im nahen Infrarot bei 1.32um; ihre
Dauer betrug typischerweise 1 ns. Unter diesen Bedingungen verhindern Durch-
bruch und Ramanstreuung das Erreichen hoher Reflektivitaten, wenn nur ein ein-
ziger Laserimpuls benutzt wird. Diese Beschrankung li8t sich jedoch mit einer
Folge von Einzelimpulsen umgehen, wenn die Phononenlebensdauer grofler als
der Impulsabstand ist. Dann ermdglicht die sequentielle Anfachung der Schall-
welle ein Ansteigen des Reflexionskoeffizienten von Impuls zu Impuls, wobei vom
dritten Impuls ab Werte nahe bei 1 erreicht werden. Bei diesen hohen Reflexi-
onskoeffizienten reproduziert der Stokesimpuls die Form des Pumpimpulses. Als
Brillouin-Medien erwiesen sich Ny (100 bar) und SFg (20 bar) als besonders ge-
eignet. Die gemessenen Reflexionskoeffizienten und Stokesimpulsverlaufe konnten
numerisch mit einem 1-D Code (1 Ortskoordinate in Ausbreitungsrichtung + Zeit)

erfolgreich simuliert werden.

Fiir einen idealen TEM,,- Pumpstrahl tritt bei hohen Reflexionskoeffizien-
ten vollkommene Wellenfrontumkehr auf, d.h. der Stokesimpuls ist das konju-
gierte Gegenstiick zum Pumpimpuls. Bei einem aberrierten Pumpstrahl wurde
nur eine teilweise Phasenkonjugation beobachtet; der phasenkonjugierte Anteil im

riickgestreuten Licht betrug maximal 50 %.

Das auf stimulierte Brillouinstreuung beruhende Mehrimpulsreflexionsschema
kann vorteilhaft in einem Hochleistungslaser zur Verstdrkerentkopplung und
Vorimpulsunterdriickung eingesetzt werden. Auflerdem stellt es eine brauchbare
Methode zur Vermessung der Phononenlebensdauern in hochverdichteten Gasen
dar. Es ist insbesondere in der Lage, Existenz und AusmaB nicht-klassischer Ab-

sorptionsmechanismen nachzuweisen.
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1. Einleitung

Seit ihrer Entdeckung im Jahre 1964 durch /Chiao, Townes und Stoicheft,
1964/ ist die stimulierte Brillouinstreuung (SBS) Gegenstand intensiver experi-
menteller und theoretischer Untersuchungen. Bis Anfang der 70-Jahre konzen-
trierte sich das Interesse auf das grundsitzliche Verstandnis dieses nichtlinearen
Prozesses sowie darauf, damit Aussagen {iber die Schalldimpfung, Schallgeschwin-
digkeit und Relaxationsmechanismen in Gasen, Fliissigkeiten und Festkorpern
bei Frequenzen im Hyperschallbereich von 108 bis 101! Hz zur Uberpriifung und
Erginzung bestehender Daten zu gewinnen. Die umfangreichen Ergebnisse sind
in mehreren Ubersichtsartikeln ausfithrlich dokumentiert worden, von denen hier
nur die beiden von /Kaiser und Maier, 1972/ und von /Starunov und Fabelinskii,

1971/ erwahnt seien.

Mitentscheidend fiir die anhaltende Beschaftigung mit der Brillouinstreuung
ist die Entdeckung der Phasenkonjugation im Jahre 1972 durch /Zel’dovich et
al. , 1972/ und durch /Eidmann und Sigel,1972/. Wihrend die erste Autoren- |
gruppe hochverdichtetes Methan als einen die Wellenfront umkehrenden Spiegel
benutzte, war es bei der zweiten ein lasererzeugtes Plasma. Wie viele nachfol-
gende Untersuchungen gezeigt haben, kommen Halbleiter, Kristalle, Flissigkeiten,
Fliissigkristalle, Aerosole und atomare Dampfe ebenso in Betracht. In den letzten
Jahren haben sich die stimulierte Brillouinriickstreuung und die Vierwellenmi-
schung als die beiden Standardmethoden zur Erzeugung phasenkonjugierter Wel-
len duchgesetzt. Wahrend die stimulierte Brillouinriickstreuung mehr auf Impulse
mit Dauern von einigen 10 Nanosekunden oder darunter beschrankt ist, eignet
sich die Vierwellenmischung mehr fiir lingere Impulse oder sogar fir einen zeitlich
kontinuierlichen Betrieb. Mittlerweile ist die Literatur auf diesem Gebiet gewal-
tig angewachsen. Der gegenwartige Stand ist in den beiden Biichern von /Fisher,
1984/ und /Zel’dovich, Pilipetsky und Shkunov, 1985/ hervorragend dokumen-

tiert.

Die stimulierte Brillouinriickstreuung besitzt ein grofes Anwendungspotential
fiir gepulste Hochleistungslaser. Sie ermdglicht eine verlustarme Impulskompres-

sion in Verbindung mit Verstirkerentkopplung und Vorimpulsunterdriickung so-



wie die Aufhebung von Wellenfrontdeformationen, die in optischen Elementen un-
geniigender Homogenitat entstanden sind. Diese Eigenschaften sind vor allem fiir
Nd:Glas-Laser /Hon, 1982/ und KrF-Laser /Damzen und Hutchinson, 1983/, /To-
mov, Fedosejevs and McKen,1985/ von Bedeutung, die zur Erzielung eines hohen
Wirkungsgrades und geringer Kosten relativ lange Impulse meist unzureichender
Strahlqualitdt erzeugen und darum der Impulsverkiirzung und der Phasenkonju-

gation bediirfen.

Vor diesem Hintergrund sind die zahlreichen neueren, vor allem russischen
Aktivitaten zu verstehen, die sich mit stimulierter Brillouinriickstreuung befassen,
die von einer breitbandigen Laserstrahlung erzeugt wird. Zum Verstindnis der
dabei auftretenden Problematik muf man sich vergegenwirtigen, daB unter diesen |
Verhaltnissen mehrere Lingen - und Zeitskalen von Bedeutung sind. Der Laser
hat eine Tragerfrequenz w; (entsprechend einer Wellenlinge A; = 2wc/w, ), eine
Bandbreite Aw, (entsprechend einer Kohdherenzlinge 27¢c/Aw ;) und eine Impuls-
dauer t;. Fourierbegrenzte Impulse mit Aw, ~ 7 /t, sind bei Lasern mit grofer
Verstarkungsbandbreite wie Nd:Glass oder KrF nur unter Zuhilfenahme beson-
derer Vorkehrungen zu verwirklichen. Brillouinriickstreuung verursacht eine Fre-
quenzverschiebung ) im riickgestreuten oder Stokeslicht, die durch 2 = 47a,/A 5.
(rad/s) gegeben ist, wobei a, die Schallgeschwindigkeit des Brillouinmediums be-
deutet. Die Schallwelle klingt im Medium mit der Zeitkonstante toh = 2p0/ (ng?)
ab, die auch Phononenlebensdauer genannt wird; :rrt;hI ist die Bandbreite der
spontanen Brillouinstreuung. q bedeutet die Wellenzahl der Schallwelle, n die
dynamische Zahigkeit und p, die Dichte des Mediums. Der charakteristische
Langenmafistab fiir die Brillouinriickstreuung ist entweder die Linge des Medi-
ums oder der inverse Verstarkungskoeffizient (gBIL)"l, wobei g, der stationdre
Brillouinverstidrkungsfaktor (gewShnlich in den Einheiten ¢m/MW) und I, die

Laserintensitat sind.

Der hdufig benutzte Ausdruck ,,Breitbandige SBS” (broadband SBS) steht fiir
zwei verschiedene Situationen. Bei der ersten ist die Bandbreite des Laserimpul-
ses grofler als die Bandbreite der spontanen Brillouinstreuung, Aw, > t;hl, wobei
bei nicht-fourierbegrenzten Impulsen mit kurzer Koharenzlinge durchaus tp > tpp

sein kann. Bei der zweiten ist die Laserimpulsdauer kleiner als die Phononenle-



bensdauer, t; < fpp, 50 daBl wegen Aw; > 7/t; auf jedem Fall auch Aw, > t;hl

gilt. Die Bezeichnung hochtransienter Bereich bezieht sich auf die Situation mit
t, < tpp, in der die Phononenlebensdauer auf den Ablauf der Wechselwirkung

zwischen den Licht- und Schallwellen praktisch keinen EinfluB mehr ausiibt.

Breitbandiger SBS mit Aw, > t;hl und ¢, > t,, ist den letzten 4 bis 5 Jah-
ren viel Beachtung geschenkt worden. Wesentliche Prozefiparameter wie effektiver
Verstarkungskoeffizient, Schwelle (erforderliche Laserleistung, um einen Reflexi-
onskoeffizienten von einigen Prozent zu erreichen) und im Kleinsignalbereich er-
zielbarer Konjugationsgrad gelten als gut verstanden. Weniger Klarheit besteht
{iber den Einflu8 der Sittigung auf den Konjugationsgrad. Hier gibt es z. Zt. nur
qualitativ formulierte Vorstellungen, die alle davon ausgehen, dafl Sittigung die
Phasenkonjugation verbessert, was sich experimentell zu bestatigen scheint. Weit
geringere Aufmerksamkeit wurde dem hochtransienten Bereich zuteil, der vor al-
lem fiir Laser relevant ist, die mit Impulsen arbeiten, deren Dauer im Bereich 1
ns liegen, wie z. B. dem Jodlaser. Der Grund ist nicht schwer einzusehen. We-
gen des extrem transienten Charakters der Licht- Schallwechselwirkung liegen die
Laserintensititen zur Erreichung eines Reflexionskoeffizienten von nur einigen Pro-
zent so hoch, daB andere nichtlineare Effekte wie Durchbruch, Selbstfokussierung
und Ramanstreuung als begrenzende Prozesse im Erscheinung treten. Die vor-
liegende Arbeit zeigt, wie diese Begrenzung durch Verwendung einer
Impulsfolge statt eines einzelnen Impulses und eines geeigneten Bril-
louinmediums umgegangen werden kann, so dafl es auch unter diesen
zunichst widrig erscheinenden Umstinden moglich wird, hohe Reflexi-
onskoeffizienten zu erzielen. Die Phasenkonjugation aberrierter Pump-
strahlen ist jedoch schwieriger zu bewerkstelligen als im stationiren
Bereich, weil die Verstirkungsdiskriminierung des nicht- phasenkonju-

gierten Anteils im riickgestreuten Licht nicht ganz so giinstig ausfallt.



2. Mehrimpulsreflexionsschema

Im ersten Abschnitt dieses Kapitels wird die prinzipielle Wirkungsweise des
Mehrimpulsreflexionsschemas besprochen. Der zweite Abschnitt legt dar, wieso
Gase fiir ns- Impulse ein geeigneteres Streumedium darstellen als Fliissigkeiten

und Festkorper.

2.1. PRINZIPIELLE WIRKUNGSWEISE

In Abb 2.1 ist das Prinzip des Mehrimpulsreflexionsschemas dargestellt, das
auf einer sequentiellen Anfachung der fiir die SBS verantwortlichen Schallwelle
beruht. Drei oder mehr Pumpimpulse der Dauer ¢; =~ 1 ns, die voneinander durch
den Impulsabstand At getrennt sind, werden mittels einer Linse in das gasférmige
Brillouinmedium fokussiert. Die Intensitit eines jeden Impulses liegt unterhalb

der Gasdurchbruchsschwelle.
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Abb. 2.1: Prinzip des Mehrimpulsreflezionsschemas

Der erste Impuls wird nur sehr schwach reflektiert. Er hinterlat aber eine
Schallwelle, deren Amplitude deutlich {iber dem Rauschpegel liegt. Fir At <i,p
wird der zweite Impuls daher schon wesentlich stirker reflektiert, da er auf eine

bereits entwickelte Schallwelle trifft und der Streuvorgang nicht mehr aus dem



Rauschen starten muf. Im verstarkten Mafle gilt dies fiir den dritten Impuls. Der
Energiereflexionskoeffizient eg; /e, ; muB daher von Impuls zu Impuls zunehmen,
bis er einem Sittigungswert zustrebt, der in der Regel mit dem dritten Impuls

einsetzt und zwischen 70 bis 100 % liegt.

Auch spielt es keine Rolle, wenn beim ersten Streuvorgang SBS und stimulierte
Ramanstreuung (SRS) gleichzeitig auftreten. Beim zweiten Streuvorgang startet
die SBS von so starken Dichtefluktuationen, da8 sie auch im Fall eines im Ver-
gleich zur SRS niedrigeren Verstarkungskoeffizienten dennoch in der Lage ist, die
SRS sich nicht entfalten zu lassen. Die Energie des Pumpimpulses geht primar in
die SBS und nur unwesentlich in die SRS. In besonderem Mafe gilt dies fir den
dritten und eventuell weitere Streuvorginge. Mit Hilfe einer Impulsfolge 148t
sich also die durch den Gasdurchbruch und Ramanstreuung erzwun-
gene Beschrinkung auf niedrige Intensititen und damit auf niedrige

Reflexionswerte umgehen.

Die Wahl des Impulsabstandes At ist zwei Einschrankungen unterworfen. At
darf erstens nicht so kurz werden, daf Impulsiiberlappung eintritt, was bei At ~ ¢
beginnt. Dann entsteht statt einer Folge klar getrennter Impulse ein einziger mehr
oder weniger stark gerippelter Impuls der Dauer 3 ¢;. Da im Impulsdauerbe-
reich ¢, < 10 ns die Durchbruchsintensitat ungefihr mit 1/ \/g skaliert (siehe
Kap. 4), muB fiir den langen Impuls die Energie zuriickgenommen werden, um
Gasdurchbruch zu vermeiden. Dies bedeutet aber, daf sein Reﬂexionskoeﬁizient
zwar ungefihr dem mittleren Reflexionskoeffizienten %E?=1 €sq /ey ; der Impuls-
folge entspricht, aber deutlich unter dem des dritten Impulses e 3,3/ €r9> liegt. Die -

Impulstrennung hilft also, die Reflexion zu verbessern.
Zweitens muB -wie kurz erwahnt- der Impulsabstand At stets so gewahlt wer-
den, daB die Schallwelle innerhalb At nicht wesentlich gedampft wird, also
At < g (2.1)

Fiir modengekoppelte Oszillatoren liegt At in der Regel zwischen 10 und 20 ns, was
Phononenlebensdauern oberhalb 20 ns erfordert. Solche Werte sind nur mit Gasen

erreichbar, weil t,;, gema8 GL.(2.8) (siehe nichsten Abschnitt) mit p)Z skaliert, also



iber den Druck einstellbar ist. Dies gilt nicht fiir Fliissigkeiten oder Festkorper,
bei denen ¢,;, maximal einige Nanosekunden erreicht. Dieser Grund und weiterere,
die im folgenden Abschnitt erldutert werden, lassen daher diese beiden Medien fiir

das Mehrimpulsreflexionsschema als wenig tauglich erscheinen.

Das Analogon zur Dampfungszeitkonstanten top der Schallwellen bei der Bril-
louinstreuung ist bei der Ramanstreuung die Dampfungszeitkonstante tp, der
Molekiilschwingung. Im Gegensatz zu tp, nimmt tpr, mit dem Druck zu. Die-
ser zundchst etwas {iberraschende Sachverhalt wird verstandlich, wenn man sich
vergegenwartigt, da die Dampfung der Schallwelle auf Dissipation durch Rei- -
bung beruht, deren charakteristischer Lingenmafistab die mittlere freie Weglinge
l; der Atome oder Molekiile ist. [ 7 wird um so kleiner, je hoher der Druck ist.
Reibungsdampfung funktioniert am besten, wenn [ s und die Schallwellenlinge
Aph = 2A; moglichst nahe beieinander liegen. Je mehr [ 7 und Ay, auseinan-
derklaffen, desto schwicher wird die Dampfung. Da nun !/ f mit dem Druck ab-
nimmt, muf sich die Dampfung der Schallwelle bei konstantem App mit zunehmen-
dem Druck verschlechtern. Bei konstantem Druck mufi die Dampfung ebenfalls
abnehmen, wenn die Schallwellenldnge zunimmt. Diesen beiden Abhangigkeiten
tragt die Beziehung ¢, ~ pA L2 Rechnung. Ein hoher Gasdruck ergibt nicht nur
eine hohe Phononenlebensdauer, sondern auch einen hohen transienten SBS-
Verstarkungskoeffizienten (siehe nachsten Abschnitt ).

Das Mehrimpulsreflexionsschema ist vorzugsweise fir infrarote Wellenlangen
A Lil,u,m geeignet. Der Grund liegt in der starken Wellenlingenabhangigkeit der
Phononenlebensdauer toh ~ /\i. Bei der KrF-Laserwellenldnge von 0.25 ym ist
demnach t,, rund 25 mal kleiner als bei der Nd:Glas-Laserwellenlinge von 1.06
um; beispielsweise betragen fiir 10 bar SFg die entsprechenden Zahlenwerte von
tph 0.6 und 12 ns. Dieser grofe Unterschied ist daflir verantwortlich, daf die
Riickstreuung mit einem Pumpimpuls von der Dauer einer Nanosekunde im ul-
travioletten Bereich nahezu stationar verlauft und darum schon mit einem einzi-
gen Impuls ein hoher Reflexionskoeffizient erzielt werden kann. Dagegen ist die
Riickstreuung im infraroten Bereich extrem transient und bedarf deswegen des
Kunstgriffes einer Impulsfolge, um die Reflexion auf praktisch interessante Werte

steigern zu konnen.



2.2. MEDIUMAUSWAHL

Grundsitzlich kénnen in einem Medium, das von einem intensiven Lichtstrahl
durchquert wird, neben der stimulierten Brillouinstreuung (SBS) noch weitere
Streuprozesse gleichzeitig oder nacheinander auftreten. Dazu zéhlen vor allem
die stimulierte Ramanstreuung (SRS) und die stimulierte Rayleigh-Streuung. Der
letztere Prozess spielt nur in stark absorbierenden Medien eine Rolle. Da solche
Medien fiir den hier beabsichtigten Zweck nicht geeignet sind, braucht die stimu-
lierte Rayleigh- Streuung nicht weiter betrachtet zu werden. Anders sieht es dage-
gen mit der SRS aus. Hier kommt es darauf an, durch die Auswahl des richtigen
Mediums und geeigneter geometrischer Verhiltinsse Bedingungen zu schaffen, die

SBS gegeniiber SRS begiinstigen. Dieser Frage wird im folgenden nachgegangen.

Die Konkurrenzsituation zwischen SRS und SBS ist seit der Entdeckung dieser
stimulierten Prozesse in zahlreichen Verdffentlichungen behandelt worden, siehe
z.B. /Hagenlocker, Minck a. Rado,1967/, /Minck, Hagenlocker a. Rado,1967/,
/von der Linde, Maier u. Kaiser, 1969/, /Dudov et al., 1981/ und /Jetter u. .
Werner,1982/.

Aus diesen Untersuchungen geht hervor, dal Festkorper und Fliissigkeiten
SRS gegeniiber SBS hervorzugen, wenn die Impulsdauer des Pumpimpulses im
Bereich 1 ns und seine Wellenlinge im sichtbaren oder dariiber liegen. Dann
verlauft namlich die Ramanstreuung wegen der kurzen Dampfungszeiten der Mo-
lekiilschwingung von einigen Pikosekunden oder weniger im wesentlichen noch
stationar, die Brillouinstreuung dagegen wegen der relativ langen Phononen-
lebensdauer von einigen Nanosekunden extrem transient. Da fiir die meisten
Flissigkeiten und Festkdrper die stationire Verstirkung der SBS nicht wesent-
lich groBer ist als die der SRS, sinkt infolge des transienten Charakters der
SBS der Wert des zugehdrigen effektiven Verstarkungskoeffizienten haufig deut-
lich unter den des SRS-Verstirkungskoeffizienten, so dafl SRS {iber SBS dominiert
oder bestenfalls SRS und SBS gleichzeitig oder nacheinander auftreten, wie in
CS, beobachtet wurde /Maier,1968/ und /Maier, Wendl u. Kaiser, 1970/. Die
Begiinstigung von SRS an Stelle von SBS ist weitgehend wellenldangenunabhéngig,

weil sowohl der Raman- wie auch der transiente Brillouinverstarkungskoeffizient



eine ihnliche Wellenlingenabhingigkeit aufweisen /Jetter und Werner, 1982/.
Der Ramanverstirkungskoeffizient skaliert mit 1/A. Beim transienten Brillouin-
verstarkungskoeffizienten ist die A-Abhangigkeit komplizierter, aber auch er sinkt
mit wachsendem A &hnlich stark ab. Dies beruht darauf, dafi die Phononenle-

bensdauer ¢y, mit )\% anwiachst und damit den transienten Charakter der SBS

erhoht.

Aus den vorangegangenen Betrachtungen geht hervor, da Festkérper und
Flissigkeiten fiir die verfolgten Zwecke kein geeignetes Medium darstellen. Ein
zusitzliches, in die gleiche Richtung weisendes Argument ergab sich aus der Ver-

wendung des Jodlasers (A, = 1.32um) als Pumplichtquelle.
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Abb. 2.2: Verstarkungsprofil des Jodlasers und typische Brillouin-Frequenzver-
schiebungen in Festkorpern, Flissigkeiten und Gasen ber A, = 1.32um. Bei vy

liegt der strkste Ubergang des Jodlasers.

Unter den in dieser Arbeit gewiahlten Betriebsbedingungen betrigt die
Halbwertsbreite des Verstarkungskoeffizienten des Jodlasers im Bereich sei-
nes starksten I-Jberganges nur einige GHz (siehe Abb. 2.2). Die in

Flissigkeiten und Festkdrpern auftretenden Brillouinfrequenzverschiebungen Avg

10



(fiir Rickwartsstreuung Avg = 2a,/A; in Hz, ao Schallgeschwindigkeit, A, Laser-
wellenlinge ) sind aber so grof, dafi das riickgestreute Licht aus der Bandbreite
des starksten Uberganges herausfillt und darum nur noch schwach verstarkt wird.

Dies ist fiir die Verwendung von SBS in einer Jodlaserverstarkerkette ein gravie-

render Nachteil.

Gase weisen die geringsten Frequenzverschiebungen auf; sie liegen bei-
spielweise fiir Argon, Xenon, Stickstoff (N2), Schwefelhexafluorid (SFg), Kohlen-
dioxyd (CO;) und Methan (CHy) zwischen 0.2 bis 0.7 GHz. Bei Wasserstoff
(H3) und Helium betragen Avg 1.5 und 2.0 GHz. Diese Verschiebungen sind zu
groB. Die Verwendung dieser beiden Gase empfiehlt sich aber auch kaum aus einem
anderen Grund; wegen ihrer geringen Brechzahl ist der Verstarkungskoeffizient fir
SBS unattraktiv niedrig. Mit Ausnahme von Wasserstoff und Helium sind die bei
den {ibrigen Gasen auftretenden Frequenzverschiebungen von maximal 0.7 GHz so
gering, da8 des riickgestreute Licht im wesentlichen dieselbe Verstarkung erfahrt
wie das Pumplicht. Wegen der hoheren Frequenzverschiebung gilt diese Aussage

nicht fiir das SBS-Licht aus Festkorpern und Flissigkeiten.

Die bis jetzt angestellten materialorientierten und Jodlaser- spezifischen
Uberlegungen haben zwar Festkdrper und Fliissigkeiten als brauchbare Brillouin-
medien ausgeschlossen, aber noch nicht nachgewiesen, daf es in Gasen moglich ist,
Bedingungen herzustellen, in denen SBS gegeniiber SRS dominiert. Diese Frage ist
natiirlich nur fiir Molekiilgase relevant, aber trotzdem sehr wichtig. Wie sich spater
herausstellen wird, sind die Molekiilgase N und SFg den Edelgasen vorzuziehen,
weil sich in ihnen ein hdherer effektiver Verstirkungskoeffizient verwirklichen l1aBt.
COy und C Hy werden im folgenden nicht mehr in Betracht gezogen, da sie einen

zu hohen Ramanverstirkungskoeffizienten aufweisen.

Der stationire Verstirkungsfaktor fiir SRS 1a8t sich aus der Beziehung /Kaiser

u. Maier,1972/
. 4A32N (d_a) i (2 2)
gRa ﬂ:2 hVS ZWCvac APRG dﬂ AS AS '

berechnen. Ag und vg bedeuten Wellenlinge und Frequenz des Stokeslichtes und
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Cvac die Vakuumlichtgeschwindigkeit ; n, N, APg, und do/df2 sind die Brechzahl,
Teilchendichte, Ramanlinienbreite und Ramanstreuquerschnitt des Mediums. do/
dQ} skaliert mit Ag ~4. Mit Apg, in Wellenzahlen ist tp, = (2recADR,) "t die
wellenldngenunabhangige Dampfungszeitkonstante der Molekiilschwingung ( auch
Ramanphononenlebensdauer genannt). Fiir hohe Driicke p > 10 bar wird Abg,
druckverbreitert, d.h ADp, ist proportional zur Teilchendichte N, was einen druck-
unabhéngigen Ramanverstarkungsfaktor gp, ergibt. Fiir Stickstoff findet man in
der Literatur die in Tab. 2.1 aufgefiihrten Daten.

Tab. 2.1: Daten fir Ny nach * /Lavorel et al.,1986/ und ** /Fenner et al.,
1978/

Ramanverschiebung URa = 2329cm~1(Q(8) — Zwetg) *
Ramanlinienbreite Apg, =Tp,T = 0.04cm™1/bar «
Ramanwellenlinge Ag = 1.9um beid; =1.32um

Ramanstreuquerschnitt (%ﬁ-) g 4.5 % 10~0em2sr—1 %%

(gﬁ) 1.9um - (gﬁ).‘iESSMm(%)‘;

=2 x 10732¢m2sr~1

Brechzahl (1.9um) n—1=2.70 x 10~*p/bar

(T = 300K)

Daraus folgt fiir den Ramanverstarkungsfaktor der Zahlenwert g, = 8 x 1075
cm/MW. Im druckverbreiterten Bereich skaliert die Ramanphononenlebensdauer
tpq mit 1/p; bei 10 bar betrigt sie 13 ps. Verglichen mit der Laserimpulsdauer von
1 ns ist dieser Wert so gering, daB die Ramanstreuung im Druckbereich oberhalb

10 bar mit Sicherheit als stationir angesehen werden kann.

Der stationére Brillouinverstarkungsfaktor 138t sich aus der Formel (siehe Kap.

12






























































































































































































































