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1 Einleitung

Neueste Erkenntnisse zeigen, dass der schon 1928 entdeckte Raman-Effekt in Zukunft die
Grundlage fiir noch schnellere Computerchips sein konnte. Da es immer grofere Probleme
gibt, die Taktraten zu steigern, versucht die Firma Intel einen neuen Weg zu gehen, indem
auf dem Chip optische Signale zur Datentibermittlung verwendet werden. Allerdings ist es
kaum moglich, das in der Industrie beliebte, weil giinstige und gut prozessierbare, mono-
kristalline Silizium zur Emission von Licht anzuregen, da es ein indirekter Halbleiter ist.
Hier setzt die stimulierte Raman-Streuung an: durch die Einstrahlung von Pumplicht kann
in Silizium-Wellenleitern der Raman-Effekt dazu verwendet werden, vorhandene Signale
zu verstarken oder sogar einen Laserstrahl zu erzeugen. Der entscheidende Durchbruch
gelang im Friithjahr 2005 [Int05], indem der erste Silizium-Raman-Laser im Dauerstrich-

betrieb realisiert werden konnte, wahrend bisher nur ein gepulster Betrieb moglich war.

Die stimulierte Raman-Streuung selbst ist ein nichtlinearer optischer Effekt, bei dem ein
Teil des Lichts, das in das nichtlineare Medium eingestrahlt wird, rot- (Stokes-Licht) bzw.
blauverschoben (anti-Stokes-Licht) gestreut wird. Als nichtlineare Medien zur Untersu-
chung der stimulierten Raman-Streuung wurden in der Literatur bisher u. a. Aceton,
Methanol und Ethanol [Gol95] und vor allem Wasserstoff [Nig98, Sch03] verwendet, da
hier kaum konkurrierende nichtlineare Effekte wie z. B. die stimulierte Brillouin-Streuung
und Selbstfokussierung auftreten. Fiir die stimulierte Raman-Streuung ist es notig, mog-

lichst hohe Intensititen des eingestrahlten ,,Pump“-Lichts zu erreichen.

Wihrend die Fokussierung eines Lichtbiindels mit GauB-formiger Intensititsverteilung
(GauB-Biindel) in das nichtlineare Medium nur eine sehr kurze Wechselwirkungslédnge
erlaubt, haben hier Bessel-Biindel nullter Ordnung einen grolen Vorteil. Sie sind theore-
tisch ausbreitungsinvariante Biindel mit einem intensiven und sehr engen zentralen Maxi-
mum, deren Feldverteilung proportional zur Bessel-Funktion Jj ist. In der Praxis bildet die-

ses Zentrum einen so genannten Linienfokus, dessen Linge von wenigen Zentimetern bis
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zu einigen Metern variiert werden kann. Das gestreute Licht wird in einem solchen Pump-
strahl durch die Raman-Verstirkung gefiihrt, so dass verschiedene Moden auftreten
[Nig98, Sch03]. Es kann gezeigt werden, dass formal diese Verstirkungsfithrung zur

Fithrung von Licht in einer Glasfaser dquivalent ist.

Eine weitere Eigenschaft von Bessel-Biindeln lassen sie zu einem hervorragenden Werk-
zeug zur Untersuchung der stimulierten Raman-Streuung werden. Im Gegensatz zum
Fokus eines GauB3-Biindels, wo die Verteilung der Wellenvektoren kontinuierlich ist,
befinden sich bei einem Bessel-Biindel alle Vektoren auf einem scharfen Konus, dessen
Kegelwinkel beliebig variiert werden kann. Wie aus der Literatur [Sch03] bekannt ist,
spielt bei der Generierung der 1. anti-Stokes-Streuung die Geometrie der Wellenvektoren
eine entscheidende Rolle, da sowohl die Energie- als auch die Impulserhaltung bei Raman-
Streuprozessen erfiillt sein muss. Bei fokussierten GauB3-Biindeln findet ein nichtlinearer
Prozess hiufig phasenangepasste Bedingungen vor, da die Verteilung der k -Vektoren
breit ist. Durch Bessel-Biindel besteht nun die Mdglichkeit, die Anzahl der mdoglichen
Wellenvektorkombinationen fiir nichtlineare Prozesse stark einzuschrinken und die

zugrunde liegenden Erzeugungsprozesse zu kléren.

In Wasserstoffgas wurde die stimulierte Raman-Streuung am Lehrstuhl bereits intensiv
untersucht. Vor allem die Struktur der verstarkungsgefiihrten 1. Stokes-Mode wurde unter
verschiedensten experimentellen Bedingungen (Konuswinkel des Pumpbiindels, Gasdruck)
untersucht und mit aufwiindigen Simulationsrechnungen verglichen, die eine gute Uberein-
stimmung lieferten. Auch die 1. anti-Stokes-Streuung wurde schon intensiver beobachtet.
Es zeigte sich, dass unter bestimmten Umstinden komplizierte Fernfeldmuster entstehen,
die durch die Analyse der transversalen und longitudinalen Wellenvektorgeometrie erklart

werden konnten.

Die konusformige stimulierte anti-Stokes-Streuung in fliissigem Aceton mit einem Bessel-
Biindel wurde urspriinglich in [Gol95] entdeckt. Eine ausfiihrliche Untersuchung der
Stokes- und anti-Stokes-Streuung erster und zweiter Ordnung wurde in [Gad99, Vai00]
durchgefiihrt. Die Generation wurde jeweils mit einem Vier-Photonen-Prozess erklart,

wobei angenommen wurde, dass alle k -Vektoren in einer Ebene liegen.

Das Hauptziel dieser Arbeit war es, die stimulierte Raman-Streuung in fliissigem Aceton
genau zu untersuchen. Zum einen gab es aus den Beobachtungen zur Raman-Streuung in
Wasserstoffgas den Hinweis darauf, dass auch Wellenvektorgeometrien eine Rolle spielen,

bei denen die Vektoren nicht in einer Ebene liegen. Zum anderen sollten die grundlegen-
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den Prozesse der Erzeugung der 1. und 2. anti-Stokes-Streuung und der Stokes-Streuung

hoherer Ordnung mit Bessel-Biindeln geklart werden.

Um ein iibergreifendes Gesamtbild zu erhalten, sollten die in fliissigem Aceton gewon-
nenen Erkenntnisse mit den Ergebnissen iiber Wasserstoffgas verglichen werden. Dazu
war es aullerdem noétig, noch Daten iiber die stimulierte Raman-Streuung in Wasserstoff zu
sammeln. Hier wurde insbesondere die bisher als Mode identifizierte axiale Streukompo-

nente der 1. Stokes-Streuung und die 1. anti-Stokes-Streuung untersucht.
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2 Theorie

In diesem Kapitel werden die wichtigsten Grundlagen fiir das Verstindnis der vorliegen-
den Arbeit erldutert. Im ersten Punkt werden dabei die Bessel-Biindel behandelt, da deren
Eigenschaften nicht zum Grundlagenwissen der Physik zédhlen, aber fiir die spéter prasen-
tierten Messungen und Theorie absolut notwendig sind. AnschlieBend wird etwas genauer
auf die Mechanismen der Raman-Streuung eingegangen, wobei sich der Bereich speziell
auf die stimulierte Raman-Streuung konzentrieren wird. AbschlieBend wird noch kurz die
Theorie der Wellenvektoranpassung vorgestellt, mit der viele Experimente erklart werden

bzw. auf der die Erklarungen aufbauen.

2.1 Bessel-Biindel

Die Eigenschaften der verwendeten Bessel-Biindeln spielen eine entscheidende Rolle in
den Experimenten, weshalb sie hier etwas ausfiihrlicher vorgestellt werden sollen. Da die
theoretische Herleitung aber nicht Gegenstand dieser Arbeit sein soll, werden wir uns auf
die wesentlichen Grundziige beschrianken. Eine genaue Darstellung ist in [Nig99] zu fin-
den, worauf auch die hier priasentierte Zusammenfassung basiert. Um die Schwierigkeiten
und Einschrinkungen beim Aufbau der Experimente zu verstehen, wie sie in Kapitel 3
genauer erldutert werden, wird anschlieBend auch auf die Grundlagen der experimentellen

Erzeugung von Bessel-Biindeln eingegangen.
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2.1.1 Eigenschaften von Bessel-Biindeln

Die Optik behandelt hauptséchlich die Ausbreitung von elektromagnetischen Wellen in
linearen und nichtlinearen Medien. Diese wird durch die aus der Elektrodynamik bekann-
ten Maxwell-Gleichungen beschrieben. Fiir den Fall, dass man nur Isolatoren in Abwesen-
heit von freien elektrischen Ladungen betrachtet, l4sst sich daraus fiir linear polarisiertes
Licht, d. h. fiir ein Feld der Form E =(E,0,0), die so genannte skalare Wellengleichung
ableiten:

_1<9ZE_162~

pp-L O g 1 O
¢’ ar’ g’ ot

(2.1)
Hier bezeichnet E(7,t) das elektrische Feld, ¢ die Vakuumlichtgeschwindigkeit, g, die
Dielektrizititskonstante des Vakuums und P(7,7) =EX [E(7,t) fir lineare Medien die
vom elektrischen Feld induzierte elektrische Polarisation, wobei Y die lineare Suszepti-
bilitdt ist. Betrachtet man monochromatisches Licht der Frequenz a) d. h. mit dem Feld
E(F,0) = E(F)e' ™, so kann man die skalare Wellengleichung (2.1) in die Helmholtz-
Gleichung umwandeln (siehe auch [Nig99]):

o

2
C

PE®F) +

E(7)=0. (2.2)

Da wir im Folgenden nur rdumlich begrenzte Felder betrachten wollen, die sich haupt-

sachlich parallel zur z-Achse ausbreiten, schreiben wir das elektrische Feld in der Form

E(7,2)= A7, z) €™, (2.3)

wobei 7 =(x,y) und k=22 ist. Da wir uns im Folgenden nur noch mit der Variablen 7,
beschéftigen, soll ab jetzt 7, =r gelten. Setzen wir nun Gleichung (2.3) in die Helmholtz-
Gleichung ein, so erhalten wir:
0°4 0’4 0°A 04
+ +

k=0, 24
o o) o oz 2-4)

Damit ist zunéchst nichts gewonnen. Da wir aber nur Feldverteilungen betrachten wollten,

die sich hauptsdchlich entlang der z-Achse ausbreiten, nehmen wir an, dass sich das Feld

A(7,,z) in z-Richtung nur sehr langsam dndert. Wir konnen also den Term 24 < k% ver-

0z
nachléssigen und mit der Abkiirzung (074 = ‘(’;Tf +‘;;—f vereinfacht sich Gleichung (2.4) zur
so genannten paraxialen Wellengleichung:
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‘;—‘: = Z’—k 024, (2.5)
Diese Gleichung beschreibt nun in paraxialer Ndherung die Entwicklung der Amplitude
A(r;,z) eines Lichtbiindels, das sich in z-Richtung ausbreitet. Das wohl bekannteste Bei-
spiel einer Losung der paraxialen Wellengleichung ist das GauB3-Biindel, wie es iiblicher-
weise von Lasern emittiert wird. Uns interessieren aber an dieser Stelle die so genannten
Bessel-Biindel, die ebenfalls Losungen von Gleichung (2.5) sind und von J. Durnin
[Dur87] 1987 gefunden wurden. Das Besondere an diesen Biindeln ist, dass sie ausbrei-
tungsinvariant sind. Unter ausbreitungsinvariant oder auch beugungsfrei versteht man,
dass die transversale Intensitétsverteilung /(r,@) O |E (r, ¢)|2 nicht von der Ausbreitungs-
koordinate z abhédngt. Die einfachste ausbreitungsinvariante Losung der paraxialen Wellen-
gleichung wire eine ebene Welle. Diese ist aber praktisch unbrauchbar, da sie den gesam-
ten Raum mit gleicher Intensitét ausfiillt. Hier bietet z. B. ein Jy-Bessel-Biindel ein stark

lokalisiertes zentrales Maximum.

1 1
a) b)
3, AWANwA
y vy
-0,4 /\/\
5

0 5 10 15 20 25 O 10 15 20 25
ar ar

Abbildung 2.1: Bessel-Funktion J,(a), Quadrat der Bessel-Funktion nullter Ordnung (b) und

deren zweidimensionale Darstellung (c) als Funktion der normierten Radialkoordinate ar.

Wie der Name schon vermuten lésst, ist die radiale Feldverteilung eines Bessel-Biindels
proportional zu den bekannten Bessel-Funktionen J,(ar), wobei / die Ordnung der Bes-
sel-Funktion bezeichnet und & ein radialer Parameter ist. Bessel-Biindel 0. Ordnung haben
bei » =0, also im Zentrum, ein Maximum, wogegen Biindel hoherer Ordnung / im Zent-
rum einen optischen Wirbel mit der topologischen Ladung / besitzen, der fiir eine Null-
stelle in der Intensitit bei » =0 sorgt. Abbildung 2.1a zeigt eine Bessel-Funktion 0. Ord-
nung und daneben das Quadrat dieser Funktion (b), da die Intensitét eines Bessel-Biindels
proportional zum Quadrat der Bessel-Funktion ist. Zur Veranschaulichung ist in Abbildung
2.1c zusitzlich eine zweidimensionale, graustufenkodierte Auftragung der transversalen

Intensitétsverteilung dargestellt. Hier sieht man schon das intensive Zentrum, das von im-
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mer dunkler werdenden konzentrischen Ringen umgeben ist. Man kann zeigen, dass dabei

in jedem Ring die gleiche Leistung steckt.

Um die genaue Feldverteilung fiir eine beugungsfreie Losung aus der paraxialen Wellen-
gleichung (2.5) zu erhalten, schreiben wir diese in Zylinderkoordinaten 7, ¢ und z um und
separieren sie dann mit Hilfe des Produktansatzes E(r,@,z) = f(r,#)[k(z) in einen trans-

versalen und einen longitudinalen Term. Daraus ergibt sich als eine spezielle Losung
A(r,¢,2) = A? 2" J (ar), (2.6)

wobei fiir die Konstante 8” die Bedingung
B=-— (2.7)

erfiillt sein muss. Nach Gleichung (2.3) erhalten wir daraus die Feldverteilung durch eine

Multiplikation mit e™ :
— i("‘%)z i1g
E(r,¢,z) = Ae e’ J (ar). (2.8)

Mit der Ndherung

PR e =B, (2.9)

2
die fir a < k gilt, bekommen wir als Losung die Feldverteilung eines Bessel-Biindels:
E(r,$,z) = Ae*e™J (ar). (2.10)

SchlieBlich berechnet sich die Intensitdtsverteilung eines Bessel-Biindels in einer Ebene

z =z, senkrecht zur Ausbreitungsrichtung z zu:

A2
I(r,z,) =%cn£0|A(r,zo)|2 Z%cné‘o A‘ Jl(ar). (2.11)

Wie man an Gleichung (2.11) sofort sieht, ist die radiale Intensitéitsverteilung unabhéngig
von z, d. h. dieses Lichtbiindel ist ausbreitungsinvariant. Um eine genauere Vorstellung
vom Aussehen des Jy-Bessel-Biindels zu bekommen, ist es noch interessant, den Durch-
messer d, zu betrachten, der als Durchmesser des 1. dunklen Ringes in Abbildung 2.1c

definiert ist. Er berechnet sich zu
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(2.12)

Da wir in den Experimenten hauptsidchlich am Winkelspektrum interessiert sind, wollen
wir uns dem etwas ndher widmen. Wie bekannt sein sollte, berechnet sich das Winkel-
spektrum aus einer bekannten Feldverteilung E(r,@) in einer belicbigen Ebene bei

z = z, senkrecht zur Ausbreitungsrichtung durch eine Fourier-Transformation [Pap68]:

E(k,.¢,) OFT["J,(ar)]= %é’*”ka(a -k.), (2.13)

wobei k. die transversale Komponente vom Wellenvektor & ist, @, dessen azimuthaler
Winkel und o die Diracsche Delta-Funktion. Man kann erkennen, dass ein Bessel-Biindel
also nichts anderes ist, als eine Uberlagerung von ebenen Wellen, deren k -Vektoren alle
die transversale Komponente k., =a haben. Betrachtet man jetzt Gleichung (2.9), so sieht

man sofort, dass die & -Vektoren die longitudinale Komponente
k.=Nk’-a’=p (2.14)

besitzen, womit die Bedeutung der Parameter a und [ geklart wire.

Wir kénnen also zusammenfassen, dass alle k -Vektoren eines Bessel-Biindels die longi-
tudinale Komponente £ und die transversale Komponente @ haben, sie somit auf einem

Kegelmantel liegen, der den halben Offnungswinkel

& = arcsin (gj =4 (2.15)
k) k

aufweist. Zur Veranschaulichung ist dies in Abbildung 2.2 noch mal skizziert. Da wir spa-
ter nur sehr kleine Offnungswinkel & im Bereich von mrad betrachten werden, wird jetzt

auch klar, warum die die Kleinwinkelndherung in Gleichung (2.9) und (2.15) zuléssig ist.

Fiir die Messung des Winkelspektrums im Experiment verwendet man eine Sammellinse.
Wie bekannt sein sollte, fokussiert diese eine ebene Welle im Abstand der Brennweite [
in einem Punkt. Fallt die ebene Welle unter dem Winkel & ein, so liegt der Fokuspunkt
weiterhin in der Brennebene, aber im Abstand = '€ von der optischen Achse entfernt
(siche Abbildung 2.3).
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Abbildung 2.2: Alle k -Vektoren eines Bessel-Biindels liegen auf einem Kegelmantel, dessen hal-
ber Offnungswinkel  betriigt. Die transversale Komponente von k ist arund die longitudinale .

Erinnern wir uns, dass ein Bessel-Biindel eine Uberlagerung ebener Wellen ist, deren k -
Vektoren auf einem Kegelmantel liegen, so wird schnell klar, dass in der Brennebene einer

Sammellinse ein scharfer Ring mit einem Radius

" :f%:fﬂ (2.16)
entstehen muss.
p
&
U i Brenn-
/Linse ebene

Abbildung 2.3: Eine ebene Welle, die unter dem Winkel 2 zur z-Achse einfillt, wird in der Brenn-

ebene einer Sammellinse auf einen Punkt fokussiert, der den Abstand < = {7 von der z-Achse

hat. Der Aufbau dient zur experimentellen Bestimmung des Bessel-Biindel-Konuswinkels .
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2.1.2 Erzeugung von Bessel-Biindeln

Betrachtet man die Transformation eines Bessel-Biindels durch eine Sammellinse, so
ergibt sich sofort die scheinbar einfachste und naheliegendste Losung zur Erzeugung eines
Bessel-Biindels, indem man die Anordnung riickwérts betrachtet: leuchtet man einen fei-
nen Ringspalt aus und setzt diesen in die Brennebene einer Linse, so entsteht auf der ande-
ren Seite der Linse ein Bessel-Biindel. In der Praxis wird jedoch schnell klar, dass es
wegen der geringen Spaltbreite mit dieser Methode nicht mdéglich ist, Bessel-Biindel mit
hohen, ja sogar nennenswerten, Intensititen zu erzeugen, wie sie fiir die stimulierte
Raman-Streuung vonndten wire. Deshalb sind andere experimentelle Methoden erforder-
lich, Bessel-Biindel zu erzeugen. Im Folgenden sollen hier das Axicon und das Phasen-
gitter vorgestellt werden, die fiir unsere Anforderungen wesentlich besser geeignet sind

und auch beide in den Experimenten Verwendung fanden.

Bei einem Axicon handelt es sich um einen Glaskegel, der von der Basis her beleuchtet
wird. Das damit erzeugte Lichtbiindel ist iiber eine bestimmte Strecke z,,, in guter Néhe-
rung ein Jy-Bessel-Biindel, zeigt also keinerlei Beugungserscheinungen. Lediglich die
Intensitit des zentralen Maximums ist nicht konstant, sie oszilliert um einen mit zuneh-

mender Entfernung vom Axicon linear ansteigenden Mittelwert (sieche Abbildung 2.6).

Um die optischen Eigenschaften eines Axicons genauer zu verstehen, betrachten wir
Abbildung 2.4.

Abbildung 2.4: Ein Lichtstrahl, der im Abstand /4 auf die Basis eines Axicons (Brechungsindex ;)
fallt, wird an der Austrittsoberflache zur Umgebungsluft (Brechungsindex 7;) zur optischen Achse

hin gebrochen und schneidet diese im Abstand z,.
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Ein Lichtstrahl, der im Abstand /# von der optischen Achse auf das Axicon mit dem Bre-
chungsindex n, fillt, wird an der Austrittsfliche zur z-Achse hin gebrochen. Dieser Strahl
kreuzt dann in einem Abstand z;, die optische Achse unter dem Winkel . Nimmt man an,
dass der bekannte Basiswinkel £ des Axicons und damit auch der resultierende Bre-

chungswinkel & sehr klein sind, so kann man # mit dem Brechungsgesetz berechnen:

ﬁzzs(fé— j. (2.17)

n

Man erkennt, dass der Winkel & nur vom Brechungsindex n; der umgebenden Luft und
von Parametern des Axicons (Brechungsindex 7., Kegelwinkel &) abhéngt und nicht vom
Abstand / des einfallenden Lichtstrahls. Das Axicon sorgt also dafiir, dass ein parallel ein-
fallendes Lichtbiindel in ein Biindel umgewandelt wird, in dem alle Lichtstrahlen mit der

Ausbreitungsrichtung z den Winkel & einschlieen.

Stellen wir hinter dieses Biindel wie in Abbildung 2.3 eine Sammellinse, so kann man
schnell sehen, dass auch das vom Axicon generierte Lichtbiindel in der Brennebene der

Linse einen scharfen Kreisring mit Radius

ro= f9 (2.18)

erzeugt. Der Kreisring in der Brennebene entspricht wiederum dem Winkelspektrum, wor-
aus man schlieen kann, dass ein Axicon, das mit einem parallelen Lichtbiindel beleuchtet

wird, ein Jy-Bessel-Biindel erzeugt.

Ve
v\

max

Abbildung 2.5: Ein mit einem Axicon erzeugtes Jy,-Bessel-Biindel zeigt nur im Bereich bis z,,
(grau hinterlegter Bereich) die typische Bessel-Verteilung.
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Allerdings ist offensichtlich, dass in der Praxis kein Biindel erzeugt werden kann, das
unendlich viele Ringe iiber eine unendlich lange Strecke besitzt, wie es bei einem theoreti-
schen Bessel-Biindel der Fall sein miisste. Im Experiment erzeugte Biindel besitzen also
nur eine begrenzte Reichweite z,,,,. Wie diese zustande kommt, kann man sehr einfach in
Abbildung 2.5 sehen. Das durch das Axicon erzeugte Bessel-Biindel existiert nur dort, wo
sich die auf die optische Achse zulaufenden Lichtbiindel iiberlagern und interferieren kon-

nen. Wie in Abbildung 2.5 schnell ersichtlich, ist somit die maximale Reichweite

Zm ax

R
r—=—. 2.19
3 (2.19)

Wie bereits erwihnt, ist die Intensitdt des zentralen Maximums des Bessel-Biindels nicht
konstant. Eine geometrische Herleitung, wie sie aus Gleichung (2.19) recht schnell folgt,
aber hier zu weit fithren wiirde, zeigt, dass die Intensitét / linear mit der Ausbreitungsrich-

tung z ansteigt. In [Ni1g95] wurde die Abhédngigkeit berechnet und ergab fiir z<z

1(z) =27, %(E —1]2 . (2.20)

n,

Fiir eine genauere wellenoptische Betrachtung der Intensitdtsverteilung des zentralen
Maximums vor allem im Bereich um z,,,, eines realen Bessel-Biindels wird das Axicon als
Phasenobjekt betrachtet. Man kann zeigen [Nig95], dass sich die Transmissionsfunktion

T(r) des Axicons dann zu

2
T(ry=e * (2.21)
ergibt, wobei o durch
2
p=—F— (2.22)
ek (1)

gegeben ist. Ahnlich wie & charakterisiert auch p die Abhingigkeit des Biindels von der

Radialkoordinate . Beide sind iiber die Beziehung

a=2" (2.23)

0

miteinander verkniipft. Jetzt kann die Transmissionsfunktion dazu verwendet werden, das

sich ausbreitende Lichtbiindel numerisch zu simulieren. Auf den genauen Rechenalgorith-
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mus soll hier nicht weiter eingegangen werden, er kann bei [Nig95] oder auch bei [Zei01]
nachgelesen werden und beruht auf dem Fresnel-Integral. Hier wird nur zur endgiiltigen
Charakterisierung des Bessel-Biindels das Ergebnis in Abbildung 2.6 dargestellt. Wie man
dort erkennen kann, oszilliert die Intensitit des zentralen Maximums um einen Wert, der
linear mit der Ausbreitungsrichtung z ansteigt. Es ist anzunehmen, dass diese Oszillationen
durch Beugungseffekte am Rand des Axicons verursacht werden. Zusétzlich ist in
Abbildung 2.6 noch die maximale Reichweite z,, eingezeichnet, wie sie sich aus

geometrischen Uberlegungen (Gleichung (2.19)) errechnet.

I W.E.]

Z Zmax

Abbildung 2.6: Numerisch simulierte Intensitit des zentralen Maximums eines Bessel-Biindels,
das mit einem Axicon erzeugt wurde, in Abhdngigkeit von der Ausbreitungsrichtung z (Quelle:
[Zei01]).

Die Methode, Bessel-Biindel mit Glas-Axicons zu erzeugen, hat aber auch einen entschei-
denden Nachteil: fiir den Konuswinkelbereich einiger weniger mrad wiirde man Axicons
mit extrem kleinen Basiswinkeln &£ bendtigen, die technisch nur sehr schwer und entspre-
chend teuer herzustellen sind. Deshalb beschreitet man hier einen anderen Weg. Wie wir
gesehen haben, ist das einzig entscheidende die Transmissionsfunktion 7(») (Gleichung
(2.21)), die die Phasenverschiebung ¢ = (277/ p) [ im Axicon beschreibt. Diese Verschie-
bung ist in Abbildung 2.7a graphisch skizziert. Sie ist direkt proportional zum Weg des
Lichtstrahls durch das Axicon, also zur Dicke des Axicons an der Durchtrittsstelle. Da
allerdings eine Phasenschiebung um 271 keinen Einfluss auf den weiteren Verlauf des

Lichts hat, konnen beliebige Vielfache von 271 subtrahiert werden. Betreibt man dies kon-
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sequent, so ergibt sich die in Abbildung 2.7b dargestellte Sdgezahnfunktion, die den glei-
chen Effekt auf ein Lichtbiindel hat, wie ein vollstindiges Axicon'.

a), b) o),
-211 211 -211
v 411 411 -411
-6T1T -611 -6T1T
-811 -811 -81
0 p 2p 3p 4pR 0 p 2p 3p 4pR 0 p 2p 3p 4pR
r r r

Abbildung 2.7: Transmissionsfunktionen eines Axicons (a), eines Sdgezahn-Phasengitters (b) und
eines vierstufigen Phasengitters (c).

Allerdings ist die Herstellung einer Glasplatte mit einem Oberflichenprofil wie in
Abbildung 2.7b gezeigt immer noch nicht einfach. Deshalb wird die Sdgezahnfunktion
durch eine Stufenfunktion angenéhert, in Abbildung 2.7c sind z. B. vier Stufen zu sehen.
Eine entsprechend gedtzte Glasplatte ist in Abbildung 2.8 zu sehen, wobei die Stufen
natiirlich so liegen miissen, dass sie eine Phasenverzégerung von genau 177, 77 bzw. 377

verursachen. Die Herstellung einer solchen Phasenplatte ist mit den heutigen Kenntnissen
in Lithographie und Atztechnik kein groBes Problem.

Abbildung 2.8: Skizze eines vierstufigen Rechteck-Phasengitters zur Erzeugung von Bessel-

Biindeln. Das Phasengitter ist durchsichtig, die Grauschattierungen dienen lediglich der perspekti-
vischen Darstellung (Quelle: [Zei01]).

' Das gleiche Verfahren existiert auch fiir Linsen, man spricht dann von Fresnel-Linsen, die bei beliebigem
Durchmesser extrem diinn gefertigt werden kdnnen und somit sehr leicht sind.
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Allerdings ist noch nicht offensichtlich, dass ein derartiges mehrstufiges Phasengitter auch
ein Bessel-Biindel von ausreichender Qualitit erzeugt. Hier ist es wieder notig, aus der
Transmissionsfunktion (sieche Abbildung 2.7¢) die radiale Intensititsverteilung numerisch
zu simulieren. Dies wurde in [Zei0O1] durchgefiihrt, und es zeigte sich, dass das damit

erzeugte Bessel-Biindel eine hervorragende Naherung darstellt.

Man sollte anmerken, dass das Phasengitter zwar eine Uberlagerung von Bessel-Biindeln
verschiedener Ordnung erzeugt, aber je mehr Stufen das Phasengitter besitzt, desto mehr
Intensitdt flieBt in die erste Ordnung. Die in dieser Arbeit verwendeten vierstufigen Pha-
sengitter weisen eine Beugungseftizienz, also das Verhiltnis der Leistung in der gewiin-
schten ersten Ordnung zur Gesamtleistung des Biindels, von ca. 81 % auf und erfiillen
somit die hohen Leistungsanforderungen, wie sie fiir die stimulierte Raman-Streuung
bendtigt werden. Die hoheren Ordnungen entstehen normalerweise in der gleichen Rich-
tung wie die erste (on-axis-Phasengitter) und lassen sich im Experiment mit einer Blende
im Brennpunkt der ersten Linse im Teleskop 2 (siche Abbildung 3.1) ausblenden. Alterna-
tiv standen auch Phasengitter zur Verfligung, denen zusétzlich ein Strichgitter tiberlagert
war (off-axis-Phasengitter). Bei diesen breiten sich die hoheren Ordnungen in andere Rich-

tungen aus, so wie es auch bei einfachen Strichgittern der Fall ist.

2.2 Raman-Streuung

In diesem Abschnitt werden die wichtigsten Voraussetzungen und Grundlagen fiir die
spontane und stimulierte Raman-Streuung vorgestellt. Da es fiir die theoretischen Erkla-
rungen der in dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen ausreichend ist, ein klassisches
Modell zu verwenden, werden wir uns darauf auch beschranken. Die nachfolgenden Aus-
fiihrungen nehmen das Wasserstoffmolekiil in der Gasphase als Beispiel, sie lassen sich

aber ohne Einschrinkungen auf das ebenfalls untersuchte fliissige Aceton libertragen.

Im klassischen Modell betrachten wir das Wasserstoffgas als ein Ensemble ungekoppelter
harmonischer Oszillatoren. Dabei stellt jedes Molekiil einen Oszillator mit der Eigenfre-
quenz @), dar, indem wir uns die beiden Atomkerne mit der Masse m durch eine Feder
verbunden vorstellen (Abbildung 2.9). Es gibt nun so genannte Raman-aktive Medien, bei
denen die Polarisierbarkeit a” der Elektronenhiille von der Auslenkung ¢ =2x—R der

Atomkerne aus der Ruhelage R abhiingt, d. h. a” =a”(¢). Strahlt nun ein monochromati-
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sches, elektromagnetisches Feld mit der Frequenz @, > @), auf das Ensemble ein, so wird
in der Elektronenhiille eine Dipolschwingung mit derselben Frequenz @, induziert, deren
Amplitude jedoch mit der Eigenfrequenz @), des Oszillators moduliert ist. Dies fiihrt dazu,
dass neben der eingestrahlten Frequenz w, zusétzliche so genannte Stokes- und anti-Sto-

kes-Seitenbdnder mit den Frequenzen @, und w, auftreten.
A m
X
[ R
X
(m)
Abbildung 2.9: Anschauliches Oszillatormodell eines Wasserstoffmolekiils. Die Atomkerne m
sind durch eine Feder verbunden und um die Ldnge ¢ =2x — R gegen ihre Ruhelage (gestrichelt)

»le

in der Elektronenhiille verschoben.

In der Praxis zeigt sich natiirlich, dass Raman-aktive Stoffe nicht nur eine einzige Eigen-
frequenz besitzen, sondern in der Regel ein ganzes Spektrum von Anregungsfrequenzen
auftritt, die die Elektronenhiille im Falle eines eingestrahlten elektromagnetischen Feldes
entsprechend modulieren. Diese Tatsache wird heute in der Raman-Spektroskopie verwen-
det, denn wie aus dem Oszillatormodell zu erwarten ist, sind die einzelnen Frequenzen vor
allem von den Massen der Atome und der Bindungsstdrke in dem untersuchten Molekiil
abhingig. Die Methode ist natiirlich auf Raman-aktive Medien beschrénkt ist, da nur hier

spontane Raman-Streuung auftritt.

Strahlt man in ein Raman-aktives Medium mit geniigend hoher Leistung ein, was man
iiblicherweise durch Laser erreichen kann, so tritt der Effekt der stimulierten Raman-Streu-
ung auf. Man kann zeigen, dass hier die intensivste spontane Raman-Linie exponentiell
verstirkt wird und die Raman-Streuung nicht mehr in alle Raumrichtungen sondern haupt-
sdchlich in Vorwiérts- und Riickwértsrichtung relativ zum eingestrahlten Laserlicht auftritt.

Durch die exponentielle Verstirkung tbertrifft die Intensitit der stimulierten Raman-
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Streuung die der spontanen um viele Gréenordnungen und besitzt jetzt auch typische

Lasereigenschaften wie Kohirenz und eine Einengung der Linienbreite.

Um etwas genauer zu verstehen, warum und mit welcher Wellenldnge die Raman-Linien
entstehen, betrachten wir noch einmal die Polarisierbarkeit a” und gehen davon aus, dass
sie in 1. Ordnung linear von der Auslenkung g der Atomkerne abhéngt:

P

a’(g)=al + d;; g=al+a’y. (2.24)

Befindet sich das Molekiil nun in einem zeitabhéngigen elektromagnetischem Feld E(¢),

so wird das Dipolmoment

p() = &a"(q()) E(t) = £,a; E(t) + £,a, () E(t) (2.25)

induziert. Gehen wir weiter davon aus, dass sowohl das eingestrahlte elektromagnetische
Feld harmonisch ist, also E(f)~sin(w,t), als auch die Schwingung der Atomkerne
q(t) ~sin(a)t),, dann konnen wir den rechten Term in Gleichung (2.25) folgendermallen

umschreiben:

&,a! sin(a,t)sin(w,t) =%£Oa'f{cos[(a)P ~,)t]~cos[ (e, + a{/)t]} . (2.26)
Man sieht also an Gleichung (2.25) und (2.26), dass das Molekiil drei verschiedene Fre-
quenzen emittiert:

w, Pump-Frequenz
W, =W, —, Stokes-Frequenz
w,=w,+aQ anti-Stokes-Frequenz

Die Kraft F, mit der die Molekiilschwingungen getrieben werden, erhalten wir, indem wir
die potentielle Energie U =—1 pE eines induzierten Dipols betrachten. In unserem Fall

lautet sie dann

U=-1ga"(q)E*. (2.27)

Aus der Ableitung der potentiellen Energie U erhalten wir dann die auf den Oszillator aus-
geiibte Kraft

(2.28)
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Die Molekiilschwingung wird folglich von einer Kraft getrieben, die proportional zu a;
und E? ist. Jetzt wird auch offensichtlich, dass Medien nur dann Raman-aktiv sind, wenn
die Polarisierbarkeit @” von ¢ abhingt, also a; #0 ist. Man kann also das Molekiil als

geddmpften, angetriebenen Oszillator betrachten.

Fiir dieses System kann nun eine Differentialgleichung aufgestellt und gelost werden. Dies
ist relativ langwierig und da die Gleichungen fiir diese Arbeit nicht weiter benutzt werden,
soll hier darauf verzichtet werden und lediglich auf [Zei01] verwiesen werden. Als Ergeb-
nis der dortigen Bemiihungen ergibt sich ein gekoppeltes Differentialgleichungssystem,
das die Pump-, Stokes- und anti-Stokes-Felder Ep, Es und E, beschreibt:

n.ay sz 2

PE, + g, =i (£ B, -|E [ )
2

O2E, +—"SCC;’§ E; =-iw§—f(’?(|15p|2 Ej —EiEZ) (2.29)
2

DZEA+n*(‘:;)*2’EA “’if( (Ef B, - EE;)

Die Konstanten ¢j und n; (i = P, S, A) bezeichnen die jeweilige Frequenz und den dazuge-
horigen Brechungsindex im Medium, )} ist der Imaginérteil der Raman-Suszeptibilitit, in
die unter anderem die Raman-Frequenzverschiebung «),, die Ddmpfung und die Massen

der Molekiilschwingung und a; eingehen.

In diesen gekoppelten Differentialgleichungen entspricht die linke Seite der iiblichen
Helmbholtz-Gleichung (2.2). Auf der rechten Seite finden sich in der 2. Gleichung fiir das
Stokes-Feld der Verstirkungsterm |E P|2 E, bzw. in der 1. und 3. Gleichung fiir das Pump-
und anti-Stokes-Feld die Schwichungsterme |ES|2 E, und |EP|2 E,, wobei diese Terme
{iblicherweise vernachldssigt werden konnen. Die Terme E;E, und E;E, stellen die
Kopplung von Stokes- und anti-Stokes-Licht dar. Dieser jeweils letzte Term ist besonders
interessant, da er die Felder angibt, die die treibende Polarisationswelle erzeugen und somit
iiber die beteiligten k -Vektoren Aufschluss geben (siche nichstes Kapitel). Fiir die analy-
tische und auch numerische Losung der Differentialgleichungen (2.29) erweisen sich diese

Kopplungsterme jedoch als besonders hinderlich ([Bai02]).
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2.3 Wellenvektoranpassung und Vier-Photonen-Prozess

In diesem Kapitel soll ein Uberblick gegeben werden, welche Kenntnisse iiber die Raman-
Streuung in Wasserstoff mit Bessel-Biindeln aus den Arbeiten von Vorgingern und ent-
sprechenden Veroffentlichungen vorliegen. Diese fritheren Untersuchungen betreffen vor
allem die stimulierte Stokes-Streuung 1. Ordnung und die anti-Stokes-Streuung 1. Ordnung
sowie die Kopplung dieser beiden Raman-Komponenten. Um im Folgenden die Lesbarkeit
zu vereinfachen, werden ab sofort nur noch die Begriffe 1. Stokes, 1. anti-Stokes, 2. Sto-
kes, etc. verwendet, um die entsprechenden Komponenten der stimulierten Raman-Streu-
ung zu bezeichnen. Ebenso werden auch andere physikalische Gréflen benannt, also z. B.
k,, k,, k,,, etc. fiir die Betrige der k -Vektoren, @ fiir die Frequenzen, A fiir die Wel-
lenlédngen, n, fiir die Brechungsindices und # fiir die Konuswinkel der entsprechenden
Raman-Komponenten (i =P, SI, A1, S2, A2, S3). Auf den Zusatz ,stimuliert wird ab
sofort verzichtet, da in dieser Arbeit nur die stimulierte Raman-Streuung untersucht wurde.
Weiterhin werden nur Experimente und Theorien vorgestellt, bei denen mit Jj-Bessel-

Biindeln gepumpt wurde.

Die aktuellsten Ergebnisse iiber die 1. Stokes in Wasserstoff zeigen, dass sie lediglich in
zwel Formen auftritt, die als verstdrkungsgefiihrte Moden identifiziert werden konnten
([Nig99, Zei01, Bai02, Sch03]). Diese beiden Moden zeigen sich zum einen als konus-
formige Mode (Mgy-Mode), die im Fernfeld als scharfer Ring erscheint, zum anderen als
fleckformige oder axiale Mode (Mos-Mode), die hauptsdchlich in Ausbreitungsrichtung

abgestrahlt wird und somit im Fernfeld als zentraler Fleck erscheint.

Diverse Messungen haben gezeigt, dass die Mgp-Mode immer mit einem Konuswinkel von

J,, = arcsin L]j—f’ sin ﬁp} = :—Pﬁp (2.30)

S1 S1

abgestrahlt wird, er hingt also annéhernd linear vom Winkel , des Pump-Bessel-Biindels

ab. Das gleiche Ergebnis wurde auch theoretisch gewonnen, indem die 2. Gleichung in

(2.29) sowohl analytisch mit Bessel-dhnlichen als auch numerisch mit echten Bessel-for-

migen Pumpbiindeln geldst wurde ([Bai02]). Gleichung (2.30) kann umgeformt werden in
n, A A

27,
g, =L g, =59 k, =—— 2.31
S1 nS] AP P /‘P P ( 1 /1 ] ( )

1
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und da die Dispersion von Wasserstoff in dieser Gleichung vernachlissigt werden kann
und auflerdem unabhédngig vom Gasdruck wire (Anhang B), ist der Konuswinkel der 1.

Stokes ebenfalls druckunabhingig.

Etwas schwieriger gestaltet sich die Situation bei der 1. Stokes Mos-Mode. Wie schon
erwahnt, erscheint sie im Fernfeld als zentraler Fleck, der jedoch im Zentrum eine ,,Delle*
besitzt, also eine geringere Intensitidt. Somit ldsst sich die Mgs-Mode auch als Mode mit
sehr kleinem Konuswinkel interpretieren, der bei kleinen Pumpwinkeln (4, =1-5 mrad)
ca. 1,0 +£ 0,4 mrad betrdgt. Dieser Fernfeldring ist jedoch sehr unscharf, so dass er eher
,Donut“-formig aussieht (siche z. B. Abbildung 5.1). Eine einfache Gleichung fiir diesen
Konuswinkel wie bei der My-Mode existiert hier leider nicht. Die Simulationen ([Bai02])
bestéitigen aber weitestgehend diese Messungen, allerdings zeigen sich auch Abweichun-
gen. Die leichte Druckabhingigkeit in den Experimenten und eine eventuelle zusétzliche,

noch kleinere Mode konnte in den numerischen Rechnungen nicht reproduziert werden.

Weiterhin hat sich bis jetzt gezeigt, dass die Mgyo- und die Mypa-Mode nur selten, d. h. nur
bei relativ engen Pumpwinkel- und Druckbereichen gemeinsam auftreten. Nach [Zei01]
entspricht dies auch den Ergebnissen der Simulationen, wobei ein theoretischer Grenz-
druck

P =95 3,1000° bar (2.32)

berechnet werden kann, bei dem die Moden verschwinden bzw. auftauchen. Unterhalb des
Grenzdrucks p. tritt nur die Mga-Mode auf, oberhalb nur die konusformige Mgo-Mode.
Dabei ist zu bemerken, dass der Ubergangsbereich nicht exakt scharf ist, d. h. in einem
Gebiet von p, +5bar sind beide Moden gleichzeitig sichtbar. Einige Messungen bei einem
Pumpwinkel von #, =3,55mrad ([ZeiO1]) zeigten aber auch, dass dort die Mos-Mode
oberhalb des Grenzdrucks nicht verschwindet. Eine genaue Erkldrung dafiir existiert leider

nicht.

Was die 1. Stokes bei fliissigem Aceton als Raman-aktivem Medium angeht, sind in
[Gad99] dhnliche Ergebnisse verodffentlicht worden. Auch dort wurde ein scharfer 1.
Stokes-Ring mit einem Konuswinkel nach Gleichung (2.30) und ein zentraler 1. Stokes-
Fleck beobachtet. Letzterer zeigt allerdings nicht die vom Wasserstoff bekannte Donut-

Form, sondern besitzt ein gewohnliches GaulB3-Profil.

Wihrend sich die 1. Stokes-Raman-Streuung auf zwei Moden beschrinkt, erscheint die 1.
anti-Stokes als eine Vielzahl von Moden, die im Fernfeld alle als mehr oder weniger schar-
fe Ringe sichtbar sind (siehe z. B. [Bai02], Seite 76). Erklaren lassen sich diese Moden,
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wenn man davon ausgeht, dass die 1. anti-Stokes durch einen Vier-Photonen-Prozess
erzeugt wird. Dabei wechselwirken zwei Pump-Photonen mit einem 1. Stokes-Photon und
einem 1. anti-Stokes-Photon. Fiir einen solchen Prozess wird verlangt, dass die Energie
erhalten bleibt:

2hw, =how,, +hw,,. 2.33
P S1 Al

Dass in unserem Fall Gleichung (2.33) erfiillt ist, erkennt man sofort, wenn man die Defi-
nition von &, =W, —&), und wW,, =&, +a), (siche Gleichung (2.26)) einsetzt. Wie wir
sehen werden, schriankt die Forderung nach der Energieerhaltung die Anzahl der mogli-
chen Prozesse stark ein, besonders wenn spdter Vier-Photonen-Prozesse zur Erzeugung

von Raman-Komponenten héherer Ordnung betrachtet werden.

—

Abbildung 2.10: Die Erzeugung der 1. anti-Stokes-Streuung als aplanarer Vier-Photonen-Prozess.
Die vier beteiligten k -Vektoren liegen nicht in einer Ebene.

Zusétzlich spielt die Impulserhaltung eine entscheidende Rolle. Zunichst konnte man ver-

muten, dass der Impuls vollstindig erhalten werden muss, d. h.
nk +nk® = hkg, +hk ,, (2.34)

muss erfiillt sein. Dies ist in Abbildung 2.10 skizziert, wobei zu beachten ist, dass im All-
gemeinen der Vier-Photonen-Prozess natiirlich aplanar ist, d. h. weder der 1. Stokes- noch
der 1. anti-Stokes-Vektor liegen in der Ebene, die von den beiden Pump-Vektoren aufge-
spannt wird. In den Experimenten hat sich allerdings gezeigt, dass keineswegs eine exakte
Wellenvektoranpassung erforderlich ist, um eine 1. anti-Stokes-Streuung zu beobachten.
Es geniigt vollig, wenn entweder nur die transversalen oder nur die longitudinalen Kompo-

nenten der beteiligten k -Vektoren angepasst sind.

Betrachten wir zundchst die transversale Wellenvektoranpassung, d. h. die Komponenten

k. der k -Vektoren, die senkrecht zur Ausbreitungsrichtung stehen. Der Einfachheit hal-
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ber beschrianken wir uns hier auf planare Prozesse. Aus Gleichung (2.34) erhalten wir dann
z. B.

kS]D +kAID =2kPEl' (235)

Verwenden wir die Kleinwinkelndherung fiir die verschiedenen Konuswinkel, konnen wir
mit k., =k, sin() = kI die Gleichung (2.35) schreiben als

ksiFs; k3, =2k, . (2.36)

Jetzt fiihren wir noch die normierten Winkel ¢/, und ¢ ,, als dimensionslose Grofen ein:

- kD5 _ Ay und @, = kB - A, (2.37)
Al ) :
kedp  Asdp kpdp Ay

Yy

womit sich Gleichung (2.36) zur Geradengleichung

Y, +y, =2 (2.38)
vereinfachen lésst.
a) Yy, = ll/s1+2 z D) War = Wey
ke
K, z

Ny

Abbildung 2.11: Vier-Photonen-Prozesse mit planarer transversaler Wellenvektoranpassung der
normierten Winkel ¢/, und ¢, .

In diesem Fall (Abbildung 2.11c) haben wir allerdings nur eine spezielle Moglichkeit der
planaren Anordnung der beteiligten k -Vektoren betrachtet. In Abbildung 2.11 sind zusétz-
lich die restlichen drei Moglichkeiten skizziert, mit denen eine transversale Wellenvektor-

anpassung erreicht werden kann. Wie bereits erwdhnt, betrachten wir hier nur planare Pro-
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zesse und obwohl die Skizzen immer die Wellenvektoren in exakter Anpassung zeigen, ist
hier nur die transversale Anpassung von Bedeutung. Entsprechend dem obigen Vorgehen

konnen die in Abbildung 2.11 angegebenen Geradengleichungen gewonnen werden.

Unabhéngig von der transversalen Wellenvektoranpassung betrachten wir jetzt nur die lon-
gitudinalen Komponenten k; der Wellenvektoren. Wie in Abbildung 2.11 erkennbar, gibt

es hier nur eine einzige Moglichkeit, eine Anpassung zu erreichen:

gy + k= 2k (2:39)

Verwenden wir die geometrische Beziehung k; =k cosd und benutzen die Niherung

cosd =1-19, so erhalten wir

k51’9§1 + kAﬂ?ji = 21{1)’91E +2 (kSI thy - 2kP) . (2.40)
Fiihren wir jetzt wieder unsere normierten Winkel ¢/, und ¢ ,, ein, so wird aus Gleichung
(2.40) die folgende Beziehung:

L(//;l +L¢/jl :i+ 2(k81 +i/;12_2kP) .
kSl kAl kP kP P

(2.41)

Was uns die Einfiihrung der normierten Winkel bringt, sehen wir in Abbildung 2.12. Trégt
man ¢ ,, gegen Y, auf, so erscheint Gleichung (2.41) als Ellipsengleichung, deren Halb-
achsen von der rechten Seite abhdngen, also konkret vom Pumpwinkel 7, und dem Gas-
druck p, da kg, +k,, — 2k, aufgrund der Dispersion von Wasserstoff (Anhang B) sehr stark
von p abhdngt. Weiterhin kann man nun die vier Gleichungen fiir die transversale Wellen-

vektoranpassung (z. B. Gleichung (2.38))als Geraden einzeichnen.

Diese Auftragung ist jetzt ein einfaches Hilfsmittel, um von einem bekannten 1. Stokes-
Winkel auf die 1. anti-Stokes-Streuung zu schliefen. Dazu muss einfach eine senkrechte
Linie bei dem normierten 1. Stokes-Winkel eingezeichnet werden und iiberall, wo diese
Linie (in Abbildung 2.12 gestrichelt) auf eine Kurve der transversalen oder longitudinalen
Wellenvektoranpassung triff, kann der normierte Winkel abgelesen werden, bei dem eine
erhohte 1. anti-Stokes-Streuung zu erwarten ist. Beobachtet man z. B. bei ¢/, =0,5 (siehe
Abbildung 2.12) eine 1. Stokes, so wiirde man also bei der in Abbildung 2.12 dargestellten
Situation eine 1. anti-Stokes-Streuung bei ¢ ,, =0,5, ¢ ,, =15, ¢,, =2,5 und ¢,, =3,6

erwarten.
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Abbildung 2.12: Die Geraden in der -4/ -Ebene entsprechen der transversalen (siehe
Abbildung 2.11) und die Kurve der longitudinalen Wellenvektoranpassung (Gleichung (2.41)).

Bisher haben wir die exakte Wellenvektoranpassung vernachlissigt, bei der man besonders
intensive 1. anti-Stokes-Streuung beobachtet. Sie tritt auf, wenn die longitudinale und
transversale Wellenvektoranpassung zugleich erfiillt ist und dort auch eine 1. Stokes-Streu-
ung auftritt. Man spricht hier auch von exakter Phasenanpassung. Dies heif3t z. B. fiir die 1.
Stokes Mgo-Mode, bei der ¢/, =1 (siehe Gleichung (2.30)) ist, dass genauso wie die trans-
versale Gleichung ¢/, =/, +2 auch die longitudinale Ellipsengleichung durch den Punkt
(@,, =Ly ,, =3) laufen muss. Bei Wasserstoff ldsst sich diese Situation meist problemlos
tiber die Variation des Gasdrucks p erreichen, weil die Ellipse iiber die Wellenvektordiffe-
renz kg, +k,, —2k, vom Druck abhéngt (Gleichung (2.41)), wogegen die Situation exakter
Phasenanpassung fiir Aceton nur bei einem bestimmten Pumpwinkel erreicht wird, da im

Experiment der Druck in fliissigem Aceton nicht variiert werden konnte.

Dieses Modell ist in [Gad99] entwickelt worden, hat aber leider den Nachteil, dass damit
die Intensitdtsverteilung des 1. anti-Stokes-Winkelspektrums nicht abgeleitet werden kann.
Ein weiterer Nachteil ist, dass es uns diese Auftragung nicht erlaubt, Messungen in

Abhéngigkeit vom Druck p oder Pumpwinkel &, entsprechend darzustellen, da fiir jeden
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Druck und jeden Pumpwinkel eine eigene Ellipse fiir die longitudinale Wellenvektoranpas-
sung gezeichnet werden miisste. Deshalb werden wir flir die Darstellung von Messungen
auf die normierten Winkel verzichten und die verschiedenen Gleichungen transversaler

und longitudinaler Anpassung nach &, &,,, etc. aufldsen.

Da die auftretenden Winkel sowohl bei Wasserstoffgas als auch bei Aceton alle Winkel
kleiner als ca. 200 mrad =11,5° sind, wére es zuldssig, die gingigen Kleinwinkelndherun-
gen zu verwenden, wie es in vielen Vorgédngerarbeiten auch {iblich war. Da derartige Nihe-
rungen die auftretenden Gleichungen aber nicht anschaulicher machen, die Rechnungen
mit Mathematica nicht entscheidend beschleunigen und die geometrische Herkunft der
Gleichungen nachteilig verschleiern, soll in dieser Arbeit darauf verzichtet werden.
Dadurch werden zwar viele Gleichungen etwas linger, aber mit etwas Ubung kann an den
ungendherten Formeln sofort die Geometrie des zugrunde liegenden Prozesses abgelesen

werden.



3 Versuchsaufbau

In diesem Kapitel soll kurz der Aufbau im Labor vorgestellt werden, wie er bei den Expe-
rimenten verwendet wurde. Da der prinzipielle Aufbau bei allen Messungen gleich ist, aber
doch immer einige Details verdndert wurden, werden hier alle Variationen vorgestellt und
in den entsprechenden Kapiteln dann nur kurz erwéhnt, welche konkrete Anordnung Ver-

wendung fand.

In Abbildung 3.1 ist der Laboraufbau skizziert. Zum Pumpen der stimulierten Raman-
Streuung standen zwei Lasersysteme zur Verfiigung. Bei beiden Gerdten handelt es sich
um frequenzverdoppelte Nd:YAG-Laser, sie emittieren also bei einer Wellenldnge von
A =532 nm mit einer Wiederholfrequenz von 10 Hz, jedoch unterscheiden sie sich in den
ausgestrahlten Pulsen. Das erste Gerit ist ein so genannter Riesenimpuls-Laser, es erzeugt
sehr intensive Pulse von ca. 60 bis 100 mJ Pulsenergie’. Die Pulse haben eine Linge von
ca. 13 ns, weshalb sie im Rest der Arbeit einfach als ns-Pulse bezeichnet werden. Mit Hilfe
eines Seeders lauft der Laser auf einer einzelnen Resonatormode und liefert somit sowohl
rdumlich als auch zeitlich gute GauB3-formige Pulse. Bei dem zweiten Gerét dagegen han-
delt es sich um einen modengekoppelten Laser, der einen Zug von ca. 10 bis 15 Pulsen
emittiert, die jeweils eine Linge von ca. 30 ps besitzen und deshalb in der Arbeit als ps-
Pulse bezeichnet werden. Zur Auswahl eines einzelnen ps-Pulses ist dem Laser ein so
genannter Pulsschneider nachgeschaltet, der alle Pulse bis auf den intensivsten ausblendet.
Ein einzelner Puls besitzt eine Energie von max. 3 mJ % wobei das Strahlprofil bei diesem
Gerit deutlich schlechter ist. Fiir die Messung der zeitlichen Pulsform standen keine geeig-
neten Gerédte zur Verfiigung. Durch die extrem kurzen Pulse lduft der Laser auch nicht

mehr auf einer einzelnen Mode.

* Die Pulsenergie ist stark von Zustand und Alter der Blitzlampen in Resonator und Verstirker abhingig.
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Abbildung 3.1: Versuchsautbau zur Beobachtung von stimulierter Raman-Streuung in Aceton und
Wasserstoff.

Je nach Experiment wurde dann der ps- oder ns-Laserstrahl nach einigen Metern Lauf-
lange, um durch Beugung das Biindel-Profil zu glitten, {iber einen Spiegel in den restli-
chen Aufbau eingekoppelt. Zunichst durchlief der linear polarisierte Strahl ein drehbares

A/2-Plattchen, womit durch den anschlieBenden Glan-Polarisator die Pulsenergie stufenlos
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geregelt werden konnte. Je nach den Anforderungen an das Bessel-Biindel (siche spéter)
wurde anschlieend ein Teleskop (Teleskop 1 in Abbildung 3.1) zum Verengen oder Auf-
weiten des Strahls eingebaut. Zur Erzeugung der Bessel-Biindel folgten ein Phasengitter
oder ein Glasaxicon und ein Teleskop (Teleskop 2 in Abbildung 3.1) aus zwei oder drei
Linsen. Dieses Teleskop diente dem VergroBern oder Verkleinern des Bessel-Biindels,
wodurch der Konuswinkel und die Léange des Bessel-Biindels verdndert werden konnte.
Ein Teleskop aus zwei Linsen ist hier zwar relativ einfach zu justieren, eines aus drei Lin-
sen bietet aber den Vorteil, die VergroBBerung/Verkleinerung durch Verschieben der Linsen
praktisch stufenlos einstellen zu konnen. Wie zu vermuten ist, ist die Justierung hier we-
sentlich schwieriger, da die Stellung der mittleren Linse natilirlich auch den Abstand der
beiden anderen Linsen beeinflusst. Zusétzlich entsteht im gemeinsamen Brennpunkt dieses
Teleskops die Fouriertransformierte bzw. der scharfe Fernfeldring des Pump-Bessel-Biin-
dels. Hier kdnnen mit Blenden zum einen stérende hohere Ordnungen des Phasengitters
ausgeblendet werden, zum anderen kann hier sehr einfach ein azimuthaler Teil des Pump-

biindels abgeblockt werden, wie wir es spéter bendtigen werden.

Das fertig priparierte Pump-Bessel-Biindel wird nun entweder durch eine Wasserstoft-
Druckzelle oder durch eine einfache mit Aceton gefiillte Glaskiivette geleitet. Hier standen
Zellen bzw. Kiivetten unterschiedlicher Lange zur Verfligung, da beachtet werden muss,
dass das Pumpbiindel und die entstehende konusférmige Raman-Streuung auch bei groflen
Winkeln am Ende wieder austreten kann und nicht am Zellen- bzw. Kiivettenrand reflek-
tiert wird. Hier wurden dann entsprechende Farbfilter eingesetzt, um im weiteren Verlauf
nur die Raman-Komponente durchzulassen, die untersucht werden soll. Es handelte sich
hierbei hauptsdchlich um Kantenfilter, aber fiir die kurzwelligen anti-Stokes-Komponenten
mussten auch andere Farbfilter mit komplizierteren Absorptionskurven verwendet werden,
da hier keine Kantenfilter existieren. Dies fiihrte dazu, dass bei der Beobachtung der 2.
anti-Stokes auch immer die 1. anti-Stokes und der Fernfeldring des Pumpbiindels zu sehen
ist, da diese nicht vollstindig ausgefiltert werden konnten, was bei der Aufnahme des Fern-

felds mit der farbunempfindlichen CCD-Kamera gelegentlich Probleme verursachte.

Zur endgiiltigen Messung der Konuswinkel der verschiedenen Raman-Komponenten
wurde das Fernfeld dann entweder auf einer Leinwand beobachtet, die in einem Abstand
von zwei bis drei Metern angebracht war, oder mit einer oder zwei Linsen auf eine 14 Bit-
CCD-Kamera® abgebildet. Die CCD-Kamera stellt hier zwar das weitaus empfindlichere
Messgerit dar, das auch im Infraroten (2. und 3. Stokes) reagiert, hat aber den Nachteil,

dass es zum einen nicht farbempfindlich ist und zum anderen der CCD-Chip mit 6,3 x

* Modell WinCamD der Firma DataRay Inc.; Aufldsung 1200 x 1024 Pixel bei 14 Bit; 4,65 pm PixelgroBe.
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4,8 mm sehr klein ist. Bei sehr grolen Konuswinkeln (> 50 mrad) musste der Fernfeldring
also erst entsprechend verkleinert werden, um vollstindig auf dem CCD-Chip Platz zu
finden. Dies ist aber nicht einfach, da bei den groBBen Winkeln die Biindel sehr schnell
auseinander laufen, also relativ grofe Linsen benétigt werden, aber wegen Gleichung
(2.16) die Linsen eine sehr kurze Brennweite haben sollten, um das Fernfeld auf den CCD-
Chip abzubilden. Aber selbst Achromate mit 50 mm Durchmesser und Brennweiten von 80
bis 100 mm zeigen chromatische und spharische Fehler, die die Messungen verfalschen.
Hier ist die Projektion auf eine Leinwand meist die genauere Methode, denn bei ausrei-
chender Intensitét sind die Fernfeldringe dort mit einem Durchmesser bis zu 80 cm relativ

leicht zu vermessen.

Dieser durchaus iiberschaubare Aufbau birgt aber doch vielfiltige Probleme. Als erstes
sollte man hier die Laser genauer betrachten. Da die stimulierte Raman-Streuung auf einer
exponentiellen Verstirkung beruht, reagiert das System entsprechend empfindlich auf
Schwankungen. Fiir die verwendeten Laser ist es aber normal, dass vor allem die Intensitét
um bis zu 20 %, aber auch die Position und die Divergenz des Lasers mehr oder weniger
stark schwanken. Es ist also in den Experimenten nicht verwunderlich, dass starke

Schwankungen in der Stokes- und anti-Stokes-Streuung auftreten.

Ein groBBes Problem stellte auch die Erzeugung der Pump-Bessel-Biindel dar. Dafiir stan-
den nur ein Glasaxicon und einige Phasengitter zur Verfligung, wobei das Glasaxicon
einen Konuswinkel von ca. 92 mrad erzeugt, die verschiedenen Phasengitter Konuswinkel
mit 2,66 mrad, 5,32 mrad, 10,64 mrad und 17,7 mrad. Durch ein anschlieBendes Vergro-
Bern des Bessel-Biindels (d. h. Verkleinern des Konuswinkels) mit einem Teleskop kdonnen
praktisch alle Winkel bis 92 mrad eingestellt werden, allerdings wird dabei das Bessel-
Biindel auch schnell ldnger als die Kiivette, wodurch sich die Wechselwirkungslange fiir
die Raman-Streuung verkiirzt. Die Linge des Bessel-Biindels kann zwar noch iiber die
Ausleuchtung des Axicons gesteuert werden (siche Abbildung 2.5), will man aber sehr
kurze Bessel-Biindel, so muss der GauB-férmige Laserstrahl sogar verengt werden,
wodurch keine sauberen Bessel-Biindel mehr entstehen, sondern ausgeprigte Gaul3-Bessel-
Biindel. Bei einem solchen Biindel folgt die Intensitét (siche Abbildung 2.1b) nicht mehr
dem Quadrat der Bessel-Funktion sondern ist von einer GauB3-férmigen Einhiillenden
tiberlagert. Dies fiihrt zum einen dazu, dass die duBBeren Ringe deutlich dunkler sind und
sich die Intensitét des zentralen Maximums nicht mehr verhélt, wie in Abbildung 2.6 skiz-

ziert, sondern auch in z-Richtung ungefdhr GauB3-formig aussieht.

Ein weiteres Problem ist bedingt durch den Aufbau. Es ist wegen der entsprechenden Hal-

terungen nicht moglich, Linsen beliebig nahe an die Gaszelle zu bringen. Deshalb miissen
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die Phasengitter bzw. das Axicon und das Teleskop so positioniert werden, dass das Bes-
sel-Biindel erst nach einer gewissen Strecke nach dem Teleskop entsteht. Dabei ldsst sich
aber nicht vermeiden, dass in den Teleskoplinsen oder in den Zellenfenstern ein Bessel-
Biindel entsteht und das &uflerst intensive zentrale Maximum das Glas zerstort. Deshalb
und auf Grund der Tatsache, dass Vergroerungen und Verkleinerungen mit einem Tele-
skop um mehr als einen Faktor 6 wegen Linsenfehlern nicht sinnvoll sind, war es bei man-

chen Pumpwinkeln schwierig bis unmoglich, diese einzustellen.
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4 Stimulierte Raman-Streuung in Aceton

Dieses Kapitel stellt den Hauptteil dieser Arbeit dar und beschiftigt sich mit der stimulier-
ten Raman-Streuung in fliissigem Aceton. Dabei wurde nicht nur die Raman-Streuung 1.
Ordnung untersucht, sondern auch die Stokes- und anti-Stokes-Streuung 2. Ordnung und
auch die 3. Stokes-Streuung konnte beobachtet werden. Die Raman-Streuung 1. Ordnung
wurde zwar in [Gad99] schon untersucht, die hier vorgestellten Messungen und Inter-
pretationen zeigen die zugrunde liegenden Prozesse aber wesentlich genauer auf. Auch die
Raman-Streuung 2. Ordnung wurde bereits in [Vai00] analysiert, allerdings wird sich zei-
gen, dass in dieser Veroffentlichung eine fehlerhafte Theorie prasentiert wird, die wohl auf
Grund einer ebenfalls fehlerhaften Darstellung der dortigen Messergebnisse nicht aufge-

fallen ist.

Da es sehr schwierig und umsténdlich wire, zuerst die vollstaindige Theorie mit allen For-
meln und erst im Anschluss die Messergebnisse zu prisentieren, werden wir jeden Raman-
Streuprozess getrennt betrachten. Dabei werden fiir jede Streuung die theoretisch denkba-
ren Prozesse vorgestellt, um anschlieBend durch den Vergleich mit den durchgefiihrten

Messungen und durch plausible Argumente die richtige Theorie zu finden.

Um moglichst unverfilschte Messergebnisse zu erhalten, war es notwendig, fiir die
Raman-Streuung in fliissigem Aceton ps-Pulse zum Pumpen zu verwenden. Denn bei der
Verwendung von ns-Pulsen wiirde eine nicht mehr zu vernachlédssigende Intensitdt in die
stimulierte Brillouin-Streuung flieBen, die zum einen Einfluss auf die Raman-Streuung
selbst haben konnte und zum anderen ihrerseits wieder Raman-Streuung verursachen

konnte.

Wie in Kapitel 2.3 bereits erwihnt, werden hier vor allem Messungen von Konuswinkeln
prasentiert. Da Aceton im Gegensatz zu Wasserstoffgas jedoch einen Brechungsindex

besitzt, der mit ca. 1,36 (siche Anhang A) deutlich von 1 abweicht, ist es ab sofort wichtig,
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ob wir die Konuswinkel in Aceton oder die gemessenen Winkel aufierhalb der Acetonkii-
vette betrachten. Deshalb werden in diesem Kapitel alle Winkel in Aceton normal notiert,
d. h. 4, Konuswinkel auferhalb von Aceton werden gestrichen notiert: ' . Der Einfach-
heit halber werden also sdmtliche Formeln so aufgestellt, wie sie in Aceton gelten, die
gemessenen Winkel werden auflerhalb von Aceton prisentiert. Die Umrechnung erfolgt

iiber die entsprechenden Brechungsindices (Anhang A) mit

J =arcsin[nsind| (i=P, S, 41,52, 42, S3) 4.1)

und wird im Folgenden nicht mehr explizit erwdhnt. Wichtige Ergebnisse werden aber in

beiden Notationen angegeben.

4.1 1. Stokes-Streuung

Fiir die stimulierte Raman-Stokes-Streuung 1. Ordnung in fliissigem Aceton erwartet man
prinzipiell ein dhnliches Verhalten, wie es auch bei Wasserstoffgas auftritt (siche Kapitel
2.3). Es sollte sich also die My-Mode mit dem Konuswinkel

J,, = arcsin L]j—f’ sind, } (4.2)

S1

(Gleichung (2.30)) ausbilden, die sich im Fernfeld als scharfer Ring zeigt, und die Mx-
Mode auftreten, welche im Fernfeld als zentraler Fleck erscheint. Auch in [Gad99] kommt
man mit dem Argument der transversalen Wellenvektoranpassung zu dem Schluss, dass
die 1. Stokes mit ky, =0 und kg, =k,, auftritt, was sich mit den Ergebnissen der
Modentheorie ([Bai02]) deckt.

Da in den genannten Quellen die Theorie bereits gut verstanden ist und die teils umfang-
reichen Rechnungen hier nicht wiederholt werden sollen, beschrianken wir uns bei der 1.
Stokes auf diese Ergebnisse. Fiir die nachfolgenden Streuprozesse ist das Auftreten der 1.
Stokes natiirlich essentiell, weshalb hier trotzdem die Messergebnisse vorgestellt werden
sollen. In Abbildung 4.1 sieht man die gemessenen Konuswinkel %, der 1. Stokes-Mgo-
Mode in Abhidngigkeit vom Winkel &, des Pump-Bessel-Biindels, die durchgezogene
Linie gibt Gleichung (4.2) wieder.
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Abbildung 4.1: Konuswinkel &, (in Luft) der 1. Stokes-M-Mode in Abhingigkeit vom
Pumpwinkel 9, . Die Kreise stellen die Messwerte dar, die Gerade zeigt Gleichung (4.2).

Als Unterschied zur Raman-Streuung in Wasserstoff bleibt zu bemerken, dass die 1. Sto-
kes-Mopa-Mode in Aceton bei jedem Pumpwinkel eine niedrigere Schwelle von ca. 0,5 mJ
hatte als die Myp-Mode, d. h. bei langsamem Steigern der Pumpleistung trat immer zuerst
der 1. Stokes-Fleck und erst bei hoheren Leistungen von iiber 0,8 mJ trat der 1. Stokes-
Ring auf. AuBerdem tauchte die Mos-Mode nie Donut-formig, sondern immer GauB3-for-
mig auf. Die Divergenz, d. h. der halbe Konuswinkel bei halber Intensitét, des 1. Stokes-
Flecks betrug ca. 7 mrad, wobei ab , =15mrad keine Abhingigkeit der Divergenz vom

Pumpwinkel beobachtet werden konnte.

4.2 1. anti-Stokes-Streuung

In Abbildung 4.2 ist das typische Erscheinungsbild des 1. anti-Stokes-Fernfeldes (A1) zu
sehen. Zusitzlich ist der sehr scharfe Fernfeldring des Pump-Bessel-Biindels (P) und auch
die 2. anti-Stokes zu erkennen, die aber erst spdter genauer untersucht werden soll. Die 1.
anti-Stokes wurde in diesem Beispiel bei einem Pumpwinkel &, =52,0 mrad aufgenom-

men und zeigt sich als relativ scharfer, aber in der azimuthalen Intensitdtsverteilung als
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ziemlich inhomogener Ring. Wie in Kapitel 2.3 bereits ausgefiihrt, entsteht die 1. anti-Sto-
kes aus einem Vier-Photonen-Prozess durch die Wechselwirkung mit zwei Pumpphotonen
und einem 1. Stokes-Photon. Obwohl in [Gad99] nur ein einziger 1. anti-Stokes-Fern-
feldring beobachtet wurde, miisste man eigentlich zwei Ringe beobachten kénnen, wobei
einer durch die Wechselwirkung mit dem intensivem 1. Stokes-Fleck und einer mit der
schwécheren 1. Stokes-Mgo-Mode entsteht.

o~

/

|
i.

_—
A2 100 mrad

Abbildung 4.2: Gemessene Verteilung des 1. (Al) und 2. (A2) anti-Stokes-Fernfeldes in Aceton
fiir einen Pumpkonuswinkel (P) von 7, = 52,0 mrad.

4.2.1 Erzeugung der 1. anti-Stokes durch die 1. Stokes-Mgy,-Mode

Betrachten wir zunichst die 1. anti-Stokes-Streuung, die durch eine Polarisation erzeugt
wird, die proportional zu E,Ej, ist (Gleichung (2.29)), wobei fiir die 1. Stokes die konus-
formige My)-Mode verwendet wird. Daraus folgt, dass die Verhéltnisse der beteiligten

Wellenvektoren durch
RS =Ry +E, “3)

beschrieben werden (siche Abbildung 4.3a), wobei wir dieses Mal nicht vernachlédssigen
wollen, dass der dargestellte Prozess auch aplanar ablaufen kann. Dazu berechnen wir aber
zuerst die longitudinalen Komponenten von Gleichung (4.3), 16sen diese nach #,, auf und

erhalten
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2k, cosd, — kg, cosd,,
kA]

d, = arccos{ (4.4)

Wie wir bereits wissen, muss fiir eine exakte Phasenanpassung Gleichung (4.3) auch trans-
versal erfiillt sein, wobei wir zunichst noch mal die planare Konfiguration betrachten
wollen. Aus Kapitel 2.3 ist bekannt, dass es dafiir vier planare Mdglichkeiten gibt. Eine
genauere Uberpriifung der Konuswinkel zeigt aber, dass im Pumpwinkelbereich von 0 bis
100 mrad nur die transversale Wellenvektoranpassung nach ¢, =¢ +2 (siehe
Abbildung 2.11a) sinnvoll ist. Damit ergibt sich der 1. anti-Stokes-Winkel zu

2k, sind, +kg, sind,
kAI

(4.5)

g, = arcsm{

Abbildung 4.3: (a) Rdumliche Darstellung der Geometrie der exakten aplanaren Phasenanpassung
fiir konische Biindel. (b) Transversale Geometrie der Wellenvektoranpassung fiir die gleiche An-

ordnung wie in (a). I;V ist der Summenvektor von k‘gé und kf[)l.

Verwendet man fiir den Konuswinkel der 1. Stokes die Mg)-Mode nach Gleichung (4.2), so
wird aus Gleichung (4.4)
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2k, cosd, — kg, cos (arcsin [k—P sind, D

ks
kAI

J,, = arccos (4.6)

und aus Gleichung (4.5)

(4.7)

J,, = arcsin [M} :

Al

Wenden wir uns jetzt der aplanaren Wellenvektoranpassung zu. In Abbildung 4.3b ist die
Projektion der Wellenvektoren aus Abbildung 4.3a auf die x-y-Ebene dargestellt, d. h. man
betrachtet jetzt die transversalen Komponenten der Wellenvektoren. Wie man sieht, kann
man durch die Variation des Zwischenwinkels ¢ die Linge des Pump-Summenvektors
k, =k2+k? und durch die Variation des Winkels y die Anpassung der transversalen
Wellenvektoren verdndern. In [Sch03] ist fiir diesen allgemeinen Fall folgende Bedingung

abgeleitet worden, bei der transversale Wellenvektoranpassung herrscht:

k3, sin’g,, = kg, sin’d, — 4k, kg, sind, sinJ, cos [%j cos y + 4k, sin’3, cos’ (gj . (4.8)

Sind die Winkel ¢ und )y gleich 0° und/oder 180°, so liegen alle Wellenvektoren in einer
Ebene und Gleichung (4.8) entspricht dann je nach ¢ und y einer der 4 Anordnungen aus
Abbildung 2.11.

Wie man sich anhand Abbildung 4.3b auch schnell iiberlegen kann, ist der Extremfall
erreicht, wenn der minimale Betrag des Summenvektors kg, +k,,,, d. h. y=180°, und
der maximale Betrag von IE,, ,d. h. ¢ =0°, gerade gleich sind. Somit ist eine exakte Pha-
senanpassung immer dann moglich, wenn &k, —k,,, <2k, ist. Man kann zeigen, dass
dies genau dann der Fall ist, wenn der Pumpwinkel &, grofer als der Winkel ist, an dem

sich Gleichung (4.6) und (4.7) schneiden, also exakte planare Phasenanpassung vorliegt.
Dies ist fur flissiges Aceton bei einem Winkel &, >20,0 mrad bzw. &, >27,2mrad der

Fall. Fiir Pumpwinkel &, <27,2 mrad ist keine exakte Phasenanpassung moglich.

4.2.2 Erzeugung der 1. anti-Stokes durch den 1. Stokes-Fleck

Will man den Konuswinkel der 1. anti-Stokes berechnen, der vom 1. Stokes-Fleck erzeugt
wird, so kann man prinzipiell genauso wie im vorigen Kapitel 4.2.1 vorgehen. Der einzige
Unterschied besteht jetzt darin, dass wir jetzt als Konuswinkel fiir die 1. Stokes den Fleck,

d. h. J;;, =0, verwenden und zunéchst die Divergenz des 1. Stokes-Flecks vernachlédssigen
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wollen. Fiir die longitudinale Wellenvektoranpassung berechnet sich der Konuswinkel der

1. anti-Stokes dann aus Gleichung (4.4) zu

2 —_
9, = arccos[ ky cos 3, k”}, (4.9)
kA]
fiir die planare transversale Wellenvektoranpassung ergibt sich aus Gleichung (4.5)
9, =arcsin [M} . (4.10)
Al

Betrachten wir wieder die exakte aplanare Phasenanpassung, so ist nun der Winkel y zwi-
schen dem Summenvektor /%, (siche Abbildung 4.3b) und der transversalen 1. Stokes-
Komponente nicht mehr definiert, da ja kg, =0 ist. Mit J;, =0 vereinfacht sich folglich

Gleichung (4.8) fiir die aplanare transversale Anpassung zu

k3, sin*g,, =4k, sin’3, cos’ (gj : (4.11)

Um eine exakte aplanare Phasenanpassung zu erreichen, muss also Gleichung (4.9) und
(4.11) erfiillt sein. Dazu berechnet man aus Gleichung (4.9) den Konuswinkel &,, fiir die
longitudinale Wellenvektoranpassung und kann diesen dann in Gleichung (4.11) einsetzen.
Man erhilt damit den Winkel

2k, cosd, — kg, ﬂ

k ,, sin| arccos
kA]

2k, sind,

@, =2arccos (4.12)

zwischen den beiden transversalen Komponenten & und £‘2 der beteiligten Pumpwel-
lenvektoren. Mit den gleichen Argumenten wie oben kann man auch hier zeigen, dass bei
Aceton fiir einen Konuswinkel &, >43,7 mrad (&, >59,5mrad) eine exakte aplanare Pha-
senanpassung moglich ist. Der jeweils zugehdrige Zwischenwinkel ¢,, zwischen den
beteiligten Pumpwellenvektoren kann mit Gleichung (4.12) berechnet werden. Eine exakte
planare Phasenanpassung herrscht vor, wenn &,, = arcsin(ZkP sind, [k, 1). In diesem Fall
ist der Winkel ¢,, =0, wie man es fiir die planare Wellenvektoranpassung erwartet.
Wiederum ist fiir einen Pumpwinkel &, <59,5mrad keine exakte Phasenanpassung

moglich, sofern man die Divergenz des 1. Stokes-Flecks aufler Acht lasst.



42 Kapitel 4

Fiir den experimentellen Nachweis, dass die 1. anti-Stokes tliber eine exakte aplanare Pha-
senanpassung erzeugt wird, entfernt man einen kleinen azimuthalen Teil des Pump-Bessel-
Biindels, indem man einfach im Teleskop 2 (sieche Abbildung 3.1) einen Teil des dort auf-
tretenden Fernfeldrings abblockt. Der 1. anti-Stokes-Fernfeldring reagiert darauf mit zwei
Fehlstellen (siche Abbildung 4.4), die auf beiden Seiten der Fehlstelle im Pumpring mit
einem Abstand von ¢@,,/2 (Gleichung (4.12)) angeordnet sind, d. h. die beiden Fehlstellen
im 1. anti-Stokes-Ring schlieBen einen Winkel von ¢,, ein. In [Sog99] wurde iibrigens
gezeigt, dass der Winkel zwischen den beiden Fehlstellen im 1. anti-Stokes-Ring tatsich-
lich dem Winkel ¢,, entspricht, der ja eigentlich den Zwischenwinkel der beiden Pump-

vektoren bei exakter aplanarer Phasenanpassung angibt.

Abbildung 4.4: Skizze zum Abblockverhalten des 1. anti-Stokes-Fernfeldrings. Jeweils links und
rechts der Fehlstelle im Pumpring (P) erscheint im 1. anti-Stokes-Ring (A1) ebenfalls eine Fehl-
stelle im Abstand ¢, /2.

Beriicksichtigt man zusitzlich die Divergenz &, des 1. Stokes-Flecks, so konnen die Fehl-
stellen in einem Winkelbereich von @, bis ¢}, auftreten, der sich berechnen ldsst, wenn

man in Gleichung (4.12) die Divergenz &, beriicksichtigt:

k, sin {arccos [ 2k cosB, ~ ks, ﬂ * kg, sing,

Al

2k, sind,

%, = 2arccos (4.13)
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4.2.3 Messungen

In den vorangegangenen Kapiteln 4.2.1 und 4.2.2 haben wir den Konuswinkel der 1. anti-
Stokes aus der longitudinalen Wellenvektoranpassung berechnet, wobei neben zwei Pump-
photonen entweder ein 1. Stokes-Photon der My-Mode oder des 1. Stokes-Flecks beteiligt
ist. Fiir eine exakte Phasenanpassung muss aber nicht nur die longitudinale (Gleichung
(4.6) bzw. (4.9)) sondern auch die transversale Wellenvektoranpassung (Gleichung (4.7)
bzw. (4.10)) erfiillt sein. Diese Konstellation ist allerdings planar nur fiir jeweils einen
exakten Pumpkonuswinkel moglich, erst durch die Beriicksichtigung von aplanaren Pro-

zessen ergibt sich eine exakte Phasenanpassung auch bei groBeren Pumpwinkeln.

Den Vergleich dieser Ergebnisse mit den Messungen des 1. anti-Stokes-Winkels &, in
Abhéngigkeit vom Pumpwinkel &, zeigt Abbildung 4.5a, welche mit dem in Kapitel 3
beschriebenen Versuchsaufbau gewonnen wurden. Mit gestrichelten Linien ist die longitu-
dinale (L) bzw. transversale (T) Wellenvektoranpassung mit der 1. Stokes-Mgp-Mode nach
den Gleichungen (4.6) bzw. (4.7) eingezeichnet. Man kann gut erkennen, dass die zugeho-
rigen Messpunkte (Dreiecke) dem Verlauf der longitudinalen Wellenvektoranpassung
folgen. Hier ist anzumerken, dass dieser 1. anti-Stokes-Konus sehr schwach ist und nur
unter speziellen Bedingungen sichtbar war, weshalb dieser Fernfeldring wohl auch in
[Gad99] nicht auftaucht. Die Acetonkiivette musste hier ndmlich so positioniert werden,
dass sich das Eingangsfenster etwa im Intensitdtsmaximum der Strahlachse befand und mit
einer maximalen Energie von ca. 2,7 mJ gepumpt wurde. Aufgrund der sehr geringen
Intensitdt dieser 1. anti-Stokes war es hier nicht moglich, die beschriebenen Abblock-
Versuche durchzufiihren, um experimentell die exakte aplanare Phasenanpassung zu iiber-
priifen. Aber unterhalb des oben berechneten Grenzwinkels von , =27,2mrad (Schnitt-
punkt von transversaler und longitudinaler Kurve), wo keine exakte Phasenanpassung
mehr moglich ist, konnte dieser sonst sehr schwache 1. anti-Stokes-Ring iiberhaupt nicht

mehr beobachtet werden.

Weiterhin sind in Abbildung 4.5a die Gleichungen (4.9) bzw. (4.10) fiir die longitudinale
(L) bzw. transversale (T) Wellenvektoranpassung mit dem 1. Stokes-Fleck als durchgezo-
gene Linien eingezeichnet. Auch hier ist die Ubereinstimmung der Messwerte (Kreise) gut
zu erkennen. Wie zu erwarten war, zeigt sich dieser 1. anti-Stokes-Konus auch wesentlich
intensiver, da auch der 1. Stokes-Fleck deutlich intensiver als die Mgo-Mode auftritt. Hier
war es auch moglich, bis hinab zu einem Pumpwinkel %, =35mrad diese 1. anti-Stokes-
Mode zu detektieren, obwohl unterhalb von &, = 59,5 mrad keine exakte Phasenanpassung

auftreten kann.
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Abbildung 4.5: (a) Konuswinkel &, des 1. anti-Stokes-Konus in Abhingigkeit vom Pumpwinkel
19[', . Die Kreise bzw. Dreiecke stellen die Messpunkte dar, die vom 1. Stokes-Fleck bzw. vom der
konischen 1. Stokes-Mode generiert werden. Die durchgezogenen Kurven L bzw. T zeigen die
Gleichungen (4.9) bzw. (4.10), die gestrichelten Kurven L bzw. T zeigen die Gleichungen (4.6)
bzw. (4.7). (b) Azimuthaler Winkel ¢, / 2 des 1. anti-Stokes-Konus in Abhéngigkeit vom
Pumpwinkel &, . Die Kreise représentieren die Messpunkte. Die durchgezogene und gestrichelten
Kurven zeigen Gleichung (4.12), wobei bei den gestrichelten die Divergenz &, =7 mrad des 1.
Stokes-Flecks beriicksichtigt wurde.
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Um nachzuweisen, dass eine exakte aplanare Phasenanpassung stattfindet, wurden zusitz-
lich die bereits erwdhnten Abblock-Experimente fiir verschiedene Pumpwinkel &, durch-
gefiihrt (Abbildung 4.5b). Die gemessenen Zwischenwinkel der Fehlstellen im 1. anti-Sto-
kes-Fernfeldring sind als Kreise, Gleichung (4.12) als durchgezogene Linie eingezeichnet.
Die gestrichelten Kurven stellen Gleichung (4.12) unter Beriicksichtigung der 1. Stokes-
Fleckdivergenz &, =7 mrad dar. Mit Ausnahme des Punktes bei ¢, =45 mrad liegen alle
Zwischenwinkel ¢,, in dem geforderten Bereich. Fiir Pumpwinkel kleiner als 45 mrad
konnte keine Reaktion des 1. anti-Stokes-Ringes auf ein teilweises Abblocken des Pump-
bilindels festgestellt werden. Dass knapp unterhalb der theoretischen Grenze immer noch
deutlich erkennbare Fehlstellen mit einem Zwischenwinkel ¢,, >0 auftreten, wurde auch
in Wasserstoffgas beobachtet ([Sog99]) und konnte auch dort nicht ganz zufrieden stellend

mit der Divergenz des 1. Stokes-Flecks erklirt werden.

Die Ursache fiir die relativ groBen Fehler bei dieser Messung ist die Inhomogenitdt in der
azimuthalen Intensititsverteilung im 1. anti-Stokes-Ring. Dadurch, dass auch ohne ein
Abblocken des Pumpbiindels schon Stellen vorhanden sind, die sehr schwach sind (siehe
Abbildung 4.2), war es teilweise schwierig, die genaue Position einer oder beider Fehlstel-

len und damit den Zwischenwinkel @,, zu bestimmen.

Zusammenfassend kann also gesagt werden, dass die 1. anti-Stokes sowohl durch den 1.
Stokes-Fleck als auch durch die 1. Stokes-My)-Mode generiert werden kann, was bisher
noch nirgends gezeigt wurde. Der Konuswinkel &,, folgt dabei im untersuchten Winkelbe-
reich immer der longitudinalen Wellenvektoranpassung, egal ob eine exakte Phasenanpas-
sung moglich ist oder nicht. Im Falle der exakten Phasenanpassung wurde eindeutig ge-
zeigt, dass diese aplanar verlduft, ob unterhalb des Grenzpumpwinkels &, =59,5mrad, bei
dem die Wellenvektoren planar liegen, die Generation der 1. anti-Stokes planar oder apla-

nar verlduft, konnte experimentell leider nicht geklart werden.

4.3 2. anti-Stokes-Streuung

Die Generation von 2. anti-Stokes-Streuung, wie sie in [VaiO0] auch schon untersucht
wurde, verlduft nicht ganz so einfach wie die der 1. anti-Stokes. Beriicksichtigt man die
Energieerhaltung, so existieren drei Terme, die eine Polarisation bei der Frequenz der 2.

anti-Stokes erzeugen:
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Abbildung 4.6: Mogliche Wellenvektorgeometrien fiir die Erzeugung der 2. anti-Stokes-Kompo-
nente. Rechts ist jeweils der Term angegeben, der die entsprechende Polarisation generiert.

Fiir alle drei Prozesse sind in Abbildung 4.6 die geometrischen Verhéltnisse kurz skizziert.

Im Prinzip kénnte in Term 1 sowohl das Feld der 1. Stokes-My)-Mode als auch das des 1.
Stokes-Flecks eingehen. Da wir aber bereits in den vorangegangen Abschnitten gesehen
haben, dass zum einen der 1. Stokes-Fleck wesentlich intensiver als die konusférmige M-
Mode auftritt und zum anderen auch die aus dem Fleck generierte 1. anti-Stokes deutlich
stiarker erscheint, wollen wir fiir £, nur das Feld des 1. Stokes-Flecks und fiir £,, nur die
durch den Fleck generierte 1. anti-Stokes beriicksichtigen, um die 2. anti-Stokes zu

berechnen.
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Die Generation der 2. anti-Stokes {iber Term 2 durch den 1. anti-Stokes- und den Pumpko-
nus verlduft analog zur Generation der 1. anti-Stokes durch zwei Pumpvektoren und einem
1. Stokes-Vektor. Deshalb koénnen hier die Gleichungen aus Abschnitt 4.2.1 verwendet
werden, wobei A7 durch A2, P durch A/ und S/ durch P ersetzt werden muss. Allerdings
kann man bereits im Vorfeld vermuten, dass die 2. anti-Stokes-Erzeugung iiber den Term
E, E,E,, dominieren wird, da das Feld E, des 1. Stokes-Flecks wesentlich intensiver ist
als das Feld E,, des 1. anti-Stokes-Konus.

Term 3 wurde in der Veroffentlichung von Vaicaitis et al. [Vai00] benutzt, um die
Erzeugung der 2. anti-Stokes und der 2. Stokes mit einem Bessel-Pumpbiindel in Aceton
zu erklaren. Obwohl auch hier die Energieerhaltung erfiillt wire, gibt es diverse
Argumente, diesen Prozess auszuschlieen, welche wir im Anschluss an die beiden

anderen Terme kurz diskutieren wollen.

4.3.1 Polarisation proportional zu E ,E E,

Die Bedingung fiir die Wellenvektoranpassung fiir Term 1 ist gegeben durch die Vektor-
gleichung

kp+hy, =kg +k,, (4.14)

woraus wie iiblich die Gleichungen fiir die longitudinale und transversale Wellenvektoran-

passung gewonnen werden konnen. Daraus lésst sich der Winkel

(4.15)

9 =arccos{k” cosd, +k, cosd,, —ks,}
A2

kAZ

berechnen, bei dem die 2. anti-Stokes die longitudinale Anpassung der Wellenvektoren
erfillt. Vernachldssigt man wieder die Divergenz des 1. Stokes-Flecks, so ergibt sich fiir

die transversale Wellenvektoranpassung der Konuswinkel

(4.16)

k,sind, +k,, sind
— . P P Al Al
J, = arcsm[ ,

kAZ

wobei in Gleichung (4.15) und (4.16) fiir &,, jeweils der Konuswinkel der 1. anti-Stokes
aus Gleichung (4.9) einzusetzen ist, der durch den 1. Stokes-Fleck entsteht.
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Aus Gleichung (4.15) und (4.16) berechnet sich jetzt der Pumpwinkel, bei dem eine exakte
planare Phasenanpassung auftritt zu &, =52,4 mrad (&, =71,4mrad). Fiir groflere Pump-
winkel ist wieder eine exakte aplanare Phasenanpassung moglich. Abbildung 4.7 zeigt, wie
die transversalen Wellenvektoren der Pump-, 1. anti-Stokes- und 2. anti-Stokes-Kompo-
nenten fiir den aplanaren Fall aussehen. Wir nehmen wieder an, dass die Divergenz des 1.
Stokes-Flecks vernachlédssigt werden kann, weshalb die Komponente (ES,D =0) fir die
transversale Anpassung nicht auftaucht und nur k,,+#k, mit k,. angepasst werden
mussen. Um die transversalen Verhiltnisse besser beschreiben zu konnen, wollen wir
zunichst die Winkel @, bzw. ¢, berechnen, die als Winkel zwischen dem transversalen
Pumpvektor &, und dem 1. anti-Stokes-Vektor & ,,; bzw. dem 2. anti-Stokes-Vektor & ,,,
definiert sind. Man erhilt

k,,sind,,

@, = arcsin{ sin ¢2} (4.17)

k, sind,,

mit

@, = arccos[ (4.18)

2 c .2 2 s 2 2 2.2
k,,sin" 8, +k,sin" g, -k, sin 19/”}
2kpk ,,sind, sind,,

Mit diesen Winkeln kénnen wir nun das Abblockverhalten der 2. anti-Stokes besser disku-
tieren, das wir bendtigen werden, um die verschiedenen Erzeugungsmechanismen der 2.
anti-Stokes unterscheiden zu kénnen. In Abbildung 4.7a sieht man, dass in y-Richtung ein
kleiner Teil des Pumpkonus fehlt, wodurch zwangslaufig auch im 2. anti-Stokes-Konus
eine Fehlstelle unter dem Winkel @, auftritt. Betrachten wir jedoch die Wellenvektor-
konfiguration in Abbildung 4.7b, die beziiglich der k »o-Richtung symmetrisch zu
Abbildung 4.7a ist, so liefert uns diese Anordnung keine Fehlstelle sondern tiberall Hellig-
keit im 2. anti-Stokes-Ring. Uberlagert man nun beide Vektorkombinationen, da ja beide
an der Erzeugung der 2. anti-Stokes in der Richtung ¢, beteiligt sind, so fiihrt das Ab-
blocken eines kleinen Bereichs im Pumpkonus in der 2. anti-Stokes nur zu einer Stelle
geringerer Intensitdt und nicht zu einer richtigen Fehlstelle (Abbildung 4.7¢). Aus Sym-
metriegriinden tritt eine solche Stelle mit reduzierter Intensitit natilirlich auch bei dem
Winkel —¢, auf, diese ist jedoch aus Griinden der Ubersichtlichkeit nicht in Abbildung
4.7¢ eingezeichnet. Das Problem ist nun, dass eine solche Stelle geringer Intensitidt im
Experiment kaum zu erkennen ist, da der 2. anti-Stokes-Fernfeldring bereits ohne Ab-
blocken des Pumpbiindels starke azimuthale Intensititsschwankungen aufweist (siche

Abbildung 4.2). Deshalb wurde im Experiment ein wesentlich grof3erer azimuthaler Win-
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kel (ca. 40°) des Pumpkonus geblockt. Dadurch entstehen in der 2. anti-Stokes zwei deut-
lich gréBere Winkelbereiche geringer Intensitit. Uberlappen sich diese Bereiche, so ent-
steht dort eine echte Fehlstelle, d. h. eine Stelle mit der Intensitit null (Abbildung 4.7d).
Diese ldsst sich im Experiment wesentlich leichter detektieren.

(d)

<
K0 | K@
PL % | PL
2%

| \ x| \ ] |’

Abbildung 4.7: Transversale Wellenvektorgeometrie zur Erkldrung des Abblockverhaltens der 2.
anti-Stokes, wie sie vom Pumpkonus, 1. Stokes-Fleck und 1. anti-Stokes-Konus erzeugt wird. (a)
Der fehlende Pumpvektor &, fiihrt zu einer Fehlstelle im 2. anti-Stokes-Ring bei dem Winkel ¢, .
(b) Beziiglich der k -0 -Richtung symmetrischer Prozess zu (a), der bei dem Winkel ¢, Intensitit
erzeugt. (¢) Uberlagerung der beiden Prozesse aus (a) und (b) fiihrt zu einer reduzierten Intensitit
bei @,. (d) Das Abblocken von ca. 40° des Pumpkonus verursacht eine echte Fehlstelle im 2. anti-
Stokes-Ring (ndhere Details im Text).

Das eben prisentierte Bild ist jedoch nicht vollstdndig, da wir vernachlissigt haben, dass
das Abblocken des Pumpkonus im Allgemeinen auch zwei Fehlstellen in der 1. anti-Stokes
nach sich zieht (siche Kapitel 4.2.2). Diese erzeugen nun ebenfalls in der 2. anti-Stokes
Stellen mit geringerer Intensitdt, was dazu fiihrt, dass die Anordnung der Fehlstellen im 2.

anti-Stokes-Fernfeldring wesentlich komplizierter ist.

Da die Position der Fehlstellen im 2. anti-Stokes-Ring also nicht mehr so einfach wie im 1.
anti-Stokes-Ring hergeleitet werden kann, wurde eine numerische Simulation entwickelt,

die ein qualitatives MaB fiir die Intensititsverteilung des 2. anti-Stokes-Rings liefert. Dazu
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wurden alle Winkel in 1°-Schritte unterteilt und nun samtliche Moglichkeiten, einen trans-
versalen Pump- und 1. anti-Stokes-Vektor zu addieren, durchlaufen. Jedes Mal, wenn die-
ser Summenvektor die gleiche Lange wie der transversale 2. anti-Stokes-Vektor hat, der
sich aus der longitudinalen Wellenvektoranpassung (Gleichung (4.15)) berechnen lasst,
wurde die Intensitdt an der entsprechenden Stelle um eins erhoht. Daraus folgt, dass die
Intensitdt samtlicher Winkelbereiche im 2. anti-Stokes-Ring, die nicht durch die Summe
irgendeines transversalen Pump- und 1. anti-Stokes-Vektors erreicht werden konnen, bei
null bleibt. Als Ergebnis erhélt man fiir jeden der 360 Winkelschritte der 2. anti-Stokes

einen zur Intensitit proportionalen Wert.

4.3.2 Polarisation proportional zu E7,E,

Betrachten wir nun die Polarisation genauer, die proportional zu E3,E, ist. Es handelt sich
dabei um den oben erwihnten Term 2, durch den es ebenfalls moglich sein sollte, {iber
einen Vier-Photonen-Prozess Licht bei der Frequenz der 2. anti-Stokes zu erzeugen. Die

Bedingung fiir die Wellenvektoren schreibt sich analog zu Gleichung (4.3)
K+ kG =+, (4.19)

d. h., die 1. anti-Stokes fungiert jetzt als Pumplicht. Wir konnen also sdmtliche Gleichun-
gen aus Kapitel 4.2.1 direkt iibernehmen, indem wir A/ durch A2, P durch 47 und S7 durch
P ersetzen. Aus dem bereits erwdhnten Grund der wesentlich hoheren Intensitdt wollen wir
auch hier nur den 1. anti-Stokes-Konus betrachten, der durch den 1. Stokes-Fleck erzeugt
wird (Abschnitt 4.2.2).

Somit ldsst sich fiir die longitudinale Wellenvektoranpassung aus Gleichung (4.19) mit
Hilfe von Gleichung (4.9), die den Konuswinkel der 1. anti-Stokes angibt, der Winkel

(4.20)

g, = aI"CCOS|:2kA’ cosd,, —k,cosd, }
42

kAZ

des 2. anti-Stokes-Konus berechnen. Auch die Mdglichkeit der transversalen Wellenvek-
toranpassung soll nicht auBler Acht gelassen werden. Der Konuswinkel der 2. anti-Stokes

ergibt sich hier zu

(4.21)

&, =arcsin |: 2k, sin z9A1 —k, sin Z9P :|
42 .

kAZ
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Fiir eine Simulation der Reaktion der 2. anti-Stokes, die durch diesen Prozess entstechen
wiirde, auf ein teilweises Abblocken des Pumpkonus wurde analog verfahren, wie im vori-
gen Abschnitt 4.3.1 beschrieben.

4.3.3 Polarisation proportional zu E;E,

Vaicaitis et al. [Vai00] nahmen an, dass die 2. anti-Stokes und die 2. Stokes durch einen

Vier-Photonen-Prozess der Form
kD +kD =k, +k,, (4.22)

entstehen. Daraus berechneten sie die Konuswinkel der 2. Stokes und 2. anti-Stokes tiiber
die longitudinale und transversale Wellenvektoranpassung. Fiir das Verhalten beziiglich
des teilweisen Abblockens des Pumpkonus erwarteten sie, dass der 2. anti-Stokes-Konus
an der gleichen Stelle wie der Pumpkonus und der 2. Stokes-Konus an der gegeniiberlie-

genden Seite eine Fehlstelle aufweist.

Aus theoretischer Sicht ergeben sich allerdings Probleme, die von Vaicaitis et al. nicht
bedacht wurden. Der treibende Term E,E;, der Molekiilschwingung hat die Frequenz
2w),, wobel @), die Frequenz der Molekiilschwingung ist. Deshalb wird auf Grund der An-
harmonizitit der Schwingung (ca. 114 cm™, siche [Nak82]) das 2. Schwingungsniveau
(v=2) auller Resonanz angetrieben. Zusitzlich handelt es sich bei diesem Prozess um
Raman-Streuung 2. Ordnung, die einen wesentlich kleineren Streuquerschnitt besitzt als
Raman-Streuung 1. Ordnung. Somit sollte der von [Vai0O] gewéhlte Vier-Photonen-

Prozess deutlich ineffizienter sein als die beiden anderen, die hier diskutiert wurden.

4.3.4 Messungen

Um herauszufinden, welcher der moglichen Prozesse des vorigen Abschnitts im Experi-
ment dominiert, wurde der Konuswinkel &, der 2. anti-Stokes fiir den Pumpwinkelbe-
reich 28 <, <100 mrad gemessen. Die Messpunkte sind in Abbildung 4.8 als Kreise

eingezeichnet, um sie mit den Rechnungen fiir Term 1 und 2 vergleichen zu kénnen.
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Abbildung 4.8: Konuswinkel ¢, der 2. anti-Stokes in Abhéngigkeit vom Pumpwinkel &, . Die

Kreise stellen die gemessenen Punkte dar. Die durchgezogene bzw. gestrichelte Kurve T zeigt
Gleichung (4.16) bzw. (4.21), die identischen Linien L zeigen Gleichung (4.15) und (4.20).

Die Gleichungen (4.15) und (4.20) fiir den Konuswinkel der 2. anti-Stokes aus der longi-
tudinalen Wellenvektoranpassung sind in Abbildung 4.8 als durchgezogene Kurven L ein-
gezeichnet. Betrachtet man die beiden Gleichungen etwas genauer, sieht man nach dem
Einsetzen von Gleichung (4.9) sofort, dass die Gleichungen identisch sind. Die durchgezo-
gene bzw. gestrichelte Kurve T zeigt die Gleichung (4.16) bzw. (4.21) fiir transversale
Wellenvektoranpassung. Man kann erkennen, dass im Rahmen der Fehler die Messpunkte
sowohl durch die durchgezogene Kurve L fiir longitudinale Wellenvektoranpassung als
auch durch die gestrichelte Linie T fiir transversale Anpassung nach Term 2 beschrieben
werden. Aus den Erkenntnissen iiber die 1. anti-Stokes liegt aber die Vermutung nahe, dass
der Konuswinkel fiir die 2. anti-Stokes wiederum durch longitudinale Wellenvektoranpas-

sung beschrieben wird.

Wie wir bereits berechnet haben, tritt exakte planare Phasenanpassung fiir Term 1 bei dem
Schnittpunkt der durchgezogenen Kurven L und T bei einem Pumpwinkel &, =71,4 mrad
auf. Exakte aplanare Phasenanpassung ist nur fiir groere Pumpwinkel moglich. Betrachten
wir Term 2 (gestrichelte Kurve T und durchgezogene Kurve L), so sind die zugehdrigen
Winkel &, aus den Gleichungen (4.20) und (4.21) bei den Pumpwinkeln &, =8,0 und
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155,5 mrad identisch. Exakte aplanare Phasenanpassung ist hier im Bereich zwischen die-

sen beiden Winkeln moglich.

Um nun zu entscheiden, welcher der Terme 1 oder 2 dominiert, wurde im Experiment ein
azimuthaler Teil des Pumpbiindels abgeblockt. Allerdings waren diese Experimente sehr
problematisch, da der Fernfeldring der 2. anti-Stokes schon ohne Abblocken des Pumpko-
nus mehrere dunkle Stellen aufwies. Dies ist auch nicht verwunderlich, da sich Schwan-
kungen in der azimuthalen Intensitdtsverteilung des Pumpbiindels sowohl direkt als auch
verstirkt liber die 1. anti-Stokes auf die 2. anti-Stokes auswirken. Um nun brauchbare
Ergebnisse zu erhalten, wurde die folgende Prozedur zur Mittelung durchgefiihrt. Nachdem
mit der CCD-Kamera ein Bild der 2. anti-Stokes aufgenommen wurde, wurde die abge-
blockte Stelle um ca. 18° weitergedreht, so dass das Pumpbiindel nacheinander an insge-
samt 20 verschiedenen Stellen um immer den gleichen azimuthalen Teil von ca. 40° abge-
blockt wurde. Mit Hilfe des Computers wurden dann diese 20 Bilder addiert, wobei zuvor
jedes Bild so gedreht wurde, dass die Fehlstelle im Pumpfernfeldring immer an derselben

Position lag. Auf diese Weise konnten die Schwankungen enorm reduziert werden.

Das Ergebnis ist in Abbildung 4.9 zu sehen, wobei die Messung bei einem Pumpkonuswin-
kel von &, =80,4 mrad durchgefiihrt wurde. Bei entsprechender Wahl der Farbfilter sind
wie hier der Pump-, der 1. anti-Stokes- und der 2. anti-Stokes-Ring mit etwa gleicher
Intensitdt sichtbar. Die experimentellen Bilder in Abbildung 4.9a und b sind identisch,
wobei in Abbildung 4.9a die Simulation mit Term 1 und in b die Simulation nach Term 2
iiberlagert ist. Die Berechnung erfolgte wie im vorigen Abschnitt beschrieben, zur klaren
Unterscheidung wurde sie etwas verkleinert dargestellt, obwohl mit den richtigen Radien

gerechnet wurde.

Die Simulation nach Term 1 (Abbildung 4.9a) zeigt eindeutig drei Fehlstellen des 2. anti-
Stokes-Rings, von denen eine an der Stelle der Pumpfehlstelle sitzt und die beiden anderen
symmetrisch dazu in einem gewissen Abstand. Wie man gut sehen kann, deckt sie sich in
guter Nidherung mit der Messung. Lediglich die GroBe der Fehlstellen weicht etwas von
der Simulation ab. Im Gegensatz dazu ist die Messung in Abbildung 4.9b mit der Simula-
tion nach Term 2 {iberlagert. Diese zeigt zwei Fehlstellen symmetrisch um die Pumpfehl-
stelle und zwei ziemlich dunkle Stellen in einem noch groferen Abstand. Diese Merkmale
unterscheiden sich eindeutig von der Messung. Vor allem in Richtung der Pumpfehlstelle
zeigt die Messung ebenfalls eine Fehlstelle, wihrend die Simulation nach Term 2 hier klar

eine intensive 2. anti-Stokes-Streuung erwarten l4sst.
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Abbildung 4.9: (a) Gemessene (jeweils aullen) und berechnete (jeweils innen) Fernfeldringe fiir
den Pump-, 1. anti-Stokes- und 2. anti-Stokes-Konus, wenn ein azimuthaler Teil des Pumpbiindels
(Konuswinkel &, = 80,4 mrad) abgeblockt wird. Als Generationsmechanismus fiir die 2. anti-Sto-
kes wurde die Polarisation proportional zu (a) £, E,E., und (b) Ej IE:, gewihlt.

Al P SI1
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Es wurden noch mehrere dieser Abblockexperimente fiir die Pumpwinkel &, von 65 bis
95 mrad durchgefiihrt, wobei alle Messungen mit den Berechnungen fiir Term 1 beschrie-
ben werden konnten. Allerdings zeigt sich hier die gleiche Tendenz wie fir die 1. anti-
Stokes, ndmlich dass auch unterhalb des Pumpwinkels &, =71,4mrad, bei dem exakte
planare Phasenanpassung herrscht, noch exakte aplanare Phasenanpassung auftreten kann.
Dies konnte sich wiederum mit der Divergenz des 1. Stokes-Flecks erklédren lassen. Trotz-
dem kann man durch die Abblockexperimente eindeutig den Prozess nach Term 2 aus-
schlieen und damit scheint auch gesichert, dass der Konuswinkel der 2. anti-Stokes durch
die longitudinale Phasenanpassung nach Term 1 (durchgezogene Kurve L in Abbildung
4.8) und nicht durch die transversale nach Term 2 (gestrichelte Kurve T in Abbildung 4.8)
berechnet werden kann.

Der Vergleich mit der Veroffentlichung von Vaicaitis et al. [Vai00] zeigt, dass in dem
Pumpwinkelbereich 52 <, <100 mrad, wo Messdaten zum Konuswinkel der 2. anti-Sto-
kes von [Vai00] und von uns vorliegen, diese im Rahmen der experimentellen Genauigkeit
iibereinstimmen. Allerdings kann aus den Abblockverhalten der 2. anti-Stokes geschlossen
werden, dass im untersuchten Pumpwinkelbereich zwischen 65 und 95 mrad die Theorie

von Vaicaitis et al. [Vai00] definitiv falsch ist.

4.4 2. Stokes-Streuung

Die klar dominierende Komponente bei der 2. Stokes-Streuung stellt wie schon bei der 1.
Stokes die axiale Streuung in Form eines intensiven 2. Stokes-Flecks dar. Aber auch hier
ist eine konusformige 2. Stokes moglich. Analog zur 2. anti-Stokes-Streuung betrachten
wir dazu die nach der Energieerhaltung mdglichen Prozesse, die eine Polarisation bei der

Frequenz der 2. Stokes erzeugen:

(1) EPESIEZI
(2) ELE,
(3) EXE,,
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(1) E- Es, EZ
z
(2) Es, E2
z
(3) EZ Ex,
= > >
K, z

Abbildung 4.10: Mogliche Wellenvektorgeometrien fiir die Erzeugung der 2. Stokes-Komponente.
Rechts ist jeweils der Term angegeben, der die entsprechende Polarisation generiert.

In Abbildung 4.10 sind die geometrischen Verhiltnisse der drei Prozesse skizziert. Der
Prozess nach Term 3 ist schon aus der Diskussion iiber die Entstehung der 2. anti-Stokes
bekannt. Er wurde von [Vai00] favorisiert, allerdings treffen auch hier die gleichen Argu-
mente wie in Abschnitt 4.3.3 zu, wodurch dieser Prozess theoretisch ausgeschlossen wer-
den kann. Da die wesentlichen Details in Kapitel 4.3.3 bereits aufgefiihrt wurden, werden
wir Term 3 hier nicht ndher betrachten. Betrachtet man die Intensititsverteilung der Felder
der 1. Stokes-Streuung, so wollen wir auch hier fiir Term 1 und 2 als 1. Stokes-Feld nur
den 1. Stokes-Fleck und entsprechend fiir die 1. anti-Stokes den Konus, der durch den 1.
Stokes-Fleck erzeugt wird, betrachten. Ahnlich wie zuvor liegt auch hier die Vermutung
nahe, dass Term 2 iiber den ersten dominieren wird, da das Feld £, des 1. Stokes-Flecks

wesentlich intensiver als das Feld £, des 1. anti-Stokes-Konus ist.

4.4.1 Polarisation proportional zu E,E E’,,

Die Anordnung der Wellenvektoren fiir diesen Prozess ist gegeben durch

ky+kg, =k, +k,,. (4.23)
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Damit berechnet sich fiir die longitudinale Wellenvektoranpassung der Konuswinkel der 2.

Stokes-Komponente zu

+ —_
I, = arccos{ks’ kp 085, ~hy c0S,, } (4.24)
kSZ
und fiir die transversale Phasenanpassung ergibt sich der Konuswinkel
I, = arcsin{k““ — Z9Al’€_kp sin } , (4.25)
S2

wobei fiir 7,, der 1. anti-Stokes-Winkel aus Gleichung (4.9) verwendet wird. Eine genaue
Analyse ergibt, dass fiir diesen Prozess keine exakte Phasenanpassung moglich ist, egal ob
planar oder aplanar. Dies ist ein weiteres Indiz dafiir, dass dieser Prozess im Experiment
wohl nicht zu sehen ist, da vor allem bei schwachen Prozessen im Bereich der exakten pla-
naren Phasenanpassung immer eine erhohte bzw. liberhaupt eine Streuintensitét beobachtet
werden konnte (siehe z. B. die 3. Stokes, Kapitel 4.5).

4.4.2 Polarisation proportional zu EZ E,

Mit dem Term E;E, wird die 2. Stokes-Komponente durch einen Vier-Photonen-Prozess
mit zwei Photonen des 1. Stokes-Flecks und einem Photon des Pumpbiindels generiert. Die

beteiligten Komponenten folgen also der Beziehung
k) + kS =y kg, (4.26)

In diesem Prozess fungiert somit der 1. Stokes-Fleck als Pumplicht fiir die Erzeugung der
2. Stokes-Streuung. Die Geometrie wurde bereits in Abbildung 4.10 gezeigt, womit aus der

longitudinalen Wellenvektoranpassung der Konuswinkel

g, =arccos [ 2ks, ~ kp cOS, } (4.27)
kS2
und aus der transversalen Anpassung der Winkel
J, = arcsin {M} (4.28)
S2



58 Kapitel 4

fiir die 2. Stokes-Komponente gewonnen werden kann. Setzt man in Gleichung (4.24) aus
dem vorigen Abschnitt tiber Term 1 &,, aus Gleichung (4.9) ein, so kann man auch hier
erkennen, dass Gleichung (4.24) und (4.27) identisch sind.

Im Vergleich zu den bis jetzt betrachteten Raman-Komponenten verhélt sich die 2. Stokes
etwas anders. Der Konuswinkel %, fiir die longitudinale Wellenvektoranpassung wird mit
steigendem Pumpwinkel &, kleiner und wird bei dem Pumpwinkel 7, =47,6mrad
(8, =64,8mrad) null. Exakte planare Phasenanpassung tritt bei der 2. Stokes bei einem
Pumpwinkel &, =30,4mrad (&, =41,3mrad) auf, wo die Winkel &,, aus Gleichung
(4.27) und (4.28) gleich sind.

Weiterhin ist zu bemerken, dass auf Grund der Geometrie hier keine exakte aplanare Pha-
senanpassung auftreten kann, solange man die Divergenz des 1. Stokes-Flecks vernachlés-
sigt. Erst wenn man die Divergenz berticksichtigt, ist eine aplanare Konfiguration denkbar.
Dementsprechend einfach féllt auch die Reaktion auf ein teilweises Abblocken des Pump-
konus aus. Wie man an der Geometrie (Abbildung 4.10) sieht, sollte die Fehlstelle im 2.
Stokes-Konus genau gegentiber der Abblockstelle im Pumpkonus liegen, weil EP und

kg, in entgegengesetzte Richtungen zeigen.

4.4.3 Messungen

Die Aufnahme der Konuswinkel der 2. Stokes konnte nur mit der CCD-Kamera durchge-
fiihrt werden, da die entsprechende Wellenldnge A, =772,62nm mit dem Auge nicht
mehr sichtbar ist. Die gewonnenen Messdaten sind in Abbildung 4.11 als Kreise darge-
stellt. Die Kurve L zeigt den Konuswinkel &, fiir die longitudinale Wellenvektoranpas-
sung nach Gleichung (4.27) in Abhéngigkeit vom Pumpwinkel &, , die Gerade T durch den
Ursprung zeigt die transversale Wellenvektoranpassung nach Gleichung (4.28). Zusétzlich
zeigt die gestrichelte Kurve T die transversale Wellenvektoranpassung nach Gleichung
(4.25) fiir Term 2. Wie bereits erwéhnt, ist die longitudinale Anpassung fiir Term 1 nach
Gleichung (4.24) identisch zu der fiir Term 2, weshalb es hier auch nicht mdglich ist, allein
aus der Messung der 2. Stokes-Konuswinkel zwischen den Termen E,EE,, und E;E,

zu unterscheiden.
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Abbildung 4.11: Konuswinkel &, der 2. Stokes in Abhingigkeit vom Pumpwinkel &,. Die
Kreise stellen die Messpunkte dar, wihrend die durchgezogenen Kurven L bzw. T die Gleichungen
(4.27) bzw. (4.28) zeigen. Die gestrichelte Kurve T zeigt Gleichung (4.25).

Allerdings haben wir schon durch die Abwigung der Intensititen den Term E,E, bevor-
zugt. Ein weiterer Hinweis ist jetzt durch die Messpunkte gegeben. Oberhalb von
J, =27,5mrad liegen die Messwerte in Rahmen der Messfehler auf der Kurve fiir die
longitudinale Wellenvektoranpassung, unterhalb folgen sie der transversalen Anpassung
nach Term 2, also Eg E,. Somit scheint es logisch, dass auch im Bereich oberhalb von
J, =27,5mrad Term 2 der dominierende ist. Bemerkenswert ist hier, dass dies das erste
Mal ist, wo sich die Konuswinkel {iber die transversale Wellenvektoranpassung berechnen
lassen. Allerdings konnte bis jetzt nicht gekldart werden, warum ausgerechnet unterhalb
eines Pumpwinkel von 27,5 mrad die transversale Wellenvektoranpassung mit der geringe-

ren Pumpleistung auskommt und somit dominierend auftritt.

Auch hier wurde wieder versucht, Abblockexperimente durchzufiihren, um die Terme 1
und 2 zu unterscheiden. Allerdings schwankte die azimuthale Intensititsverteilung bei der
2. Stokes so stark, dass daraus keine gesicherten Daten gewonnen werden konnten. Aul3er-
dem konnten bei groen Pumpwinkeln &, >55mrad auf Grund des intensiven 2. Stokes-
Flecks keine 2. Stokes-Konuswinkel beobachtet werden, die kleiner als ca. 40 mrad waren,

da es den Anschein hat, als wiirden diese vom 2. Stokes-Fleck geschluckt werden.



60 Kapitel 4

Beziiglich der Veroffentlichung von Vaicaitis et al. [Vai00] kann gesagt werden, dass
deren Messwerte zwar mit der Theorie nach Term 3 eine Ubereinstimmung zeigen,
allerdings konnten wir zeigen, dass die gerechneten Kurven in Abbildung 6(a) aus [Vai00]
falsch sind. Dort wurden die in Luft gewonnenen Messwerte mit einer Theoriekurve
verglichen, wie sie in Aceton gelten wiirde. Die Kurve nach Term 3 in Luft, mit der diese
Messwerte zu vergleichen wiren, liegt um ca. 40 mrad hoher und somit deutlich von den

Messungen entfernt.

4.5 3. Stokes-Streuung

Auch fiir die Erzeugung der 3. Stokes sind mehrere Mechanismen denkbar. Wir wollen
hier aber nur den Term E,E,E, betrachten, da er die intensivste 3. Stokes-Streuung gene-
rieren sollte. Bei diesem Prozess wird die 3. Stokes durch den Pumpkonus, den 1. Stokes-
Fleck und den 2. Stokes-Fleck erzeugt. Die Bedingung fiir die Wellenvektoranpassung

lautet

ks, + kg, =k, + kg, (4.29)

eine Skizze der Wellenvektorgeometrie ist in Abbildung 4.12 zu sehen.
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Abbildung 4.12: Wellenvektorgeometrie fiir die Erzeugung der 3. Stokes-Komponente. Rechts ist
der Term angegeben, der die entsprechende Polarisation generiert.

Mit der {iblichen Vorgehensweise kann daraus die longitudinale Wellenvektoranpassung

abgeleitet werden, was zu folgender Gleichung fiir den Konuswinkel der 3. Stokes fiihrt:

(4.30)

.. = arccos { ks, +kg, =k, cosd, }
S3 '

kS3
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Ebenso wird daraus der Konuswinkel fiir die transversale Wellenvektoranpassung berech-
net:

S3

J,, = arcsin [M} . (4.31)

Eine aplanare Wellenvektorgeometrie ist bei diesem Prozess nicht moglich, solange man

die Divergenz von 1. und 2. Stokes-Fleck vernachléssigt.
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Abbildung 4.13: Konuswinkel &, der 3. Stokes in Abhingigkeit vom Pumpwinkel &, . Die Drei-
ecke stellen die Messpunkte dar, die Kurven L bzw. T zeigen die Gleichungen (4.30) bzw. (4.31).

Abbildung 4.13 zeigt die nach Gleichung (4.30) bzw. (4.31) berechneten Kurven L bzw. T,
die Messpunkte sind als Dreiecke markiert. Leider konnte im Experiment der 3. Stokes-
Konus nur im Pumpwinkelbereich von 49 bis 56 mrad beobachtet werden, fiir groflere und
kleinere Winkel wére eine hohere Pumpleistung vonnoten gewesen. Doch fiir den beobach-
teten Bereich werden die Winkel gut durch die Kurve L beschrieben, die die longitudinale
Wellenvektoranpassung zeigt. Sie weist iibrigens einen dhnlichen Verlauf wie die longitu-
dinale Anpassung bei der 2. Stokes auf, allerdings sind die 3. Stokes-Winkel etwas grofer
und erst ab J, = 63,8 mrad (J, =86,9mrad) ist keine longitudinale Wellenvektoranpas-
sung mehr mdglich. Man erkennt hier auch klar, dass der Bereich um den Punkt der exak-
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ten planaren Phasenanpassung bei einem Pumpwinkel &, =37,5mrad (&, =51,1 mrad)

von der 3. Stokes-Streuung bevorzugt wird.

4.6 Raman-Streuung mit ns-Pulsen

Urspriinglich wurde fiir die stimulierte Raman-Streuung in Aceton das ps-Lasersystem
gewidhlt, da in Aceton beim Pumpen mit dem ns-System stimulierte Brillouin-Streuung
auftritt. Da sich aber auf den ersten Blick die stimulierte Raman-Streuung in Aceton und
Wasserstoff sehr unterschiedlich zeigte, wurden ergdnzende Messungen mit Aceton und
ns-Pulsen durchgefiihrt, da auch sdmtliche Messungen zur Raman-Streuung in Wasserstoff

mit Pulsldngen im ns-Bereich durchgefiihrt wurden.

Mit Ausnahme des verwendeten Lasers wurde das Experiment identisch zu den Messungen
mit ps-Pulsen aufgebaut (Abbildung 3.1). Um die stimulierte Brillouin-Streuung zu mini-
mieren, wurde der Seeder (Kapitel 3) abgeschaltet. Dies fiihrt dazu, dass der ns-Laser nicht
mehr auf einer Mode lauft und somit das zeitliche Pulsprofil sehr unregelméfig wird. Dies
reduzierte die Intensitit der stimulierten Brillouin-Streuung erheblich, sie war aber

trotzdem noch deutlich vorhanden.
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Abbildung 4.14: (a) 1. Stokes und (b) 1. anti-Stokes-Fernfeldbilder in Aceton bei einem Pumpko-
nuswinkel &, =45mrad. Der schwarze Keil in (a) dient zum Abdecken des zentralen 1. Stokes-
Flecks, um die CCD-Kamera zu schiitzen.



Stimulierte Raman-Streuung in Aceton 63

Im Hinblick auf den Vergleich mit Wasserstoff werden hier nur die Raman-Komponenten
1. Ordnung, also die 1. Stokes und 1 anti-Stokes, untersucht, da zu Raman-Komponenten
hoherer Ordnung in Wasserstoffgas kaum Daten vorliegen. Die Messungen wurden bei
verschiedenen Pumpwinkeln &, von 30 bis 70 mrad durchgefiihrt. Abbildung 4.14 zeigt
die Fernfelder der 1. Stokes (a) und der 1. anti-Stokes (b), wie sie bei einem Pumpkonus-
winkel &, =45 mrad auftreten. Der zentrale 1. Stokes-Fleck wurde groftenteils abgedeckt,
um die Empfindlichkeit der CCD-Kamera fiir die schwachen Fernfeldringe ausnutzen zu
konnen. Wir sehen ansonsten einen intensiven Ring, dessen Konuswinkel &, =49 mrad
mit dem der My-Mode nach Gleichung (4.2) {ibereinstimmt. Zusétzlich treten noch Ringe
bei J, =70, 85 und 141 mrad auf, wobei der letzte in Abbildung 4.14a nicht zu sehen ist,
er wurde nur auf der Leinwand beobachtet.

Auch die 1. anti-Stokes (Abbildung 4.14b) zeigt sich mit einer Vielzahl von Fernfeldrin-
gen. Es ist ein deutlicher zentraler Fleck und ein unscharfer innerer Ring mit &,, =34 mrad
erkennbar, die bei den Untersuchungen mit ps-Pulsen nie aufgetaucht sind. Bei dem néchs-
ten scharfen Ring handelt es sich um den Fernfeldring des Pumpbiindels, aber alle weiteren
Ringe mit den Konuswinkeln ,, =54, 69, 80, 89, 98, 106 und 114 mrad haben die Wel-

lenldange der 1. anti-Stokes.

Eine Auftragung im bisherigen Stil wére ziemlich uniibersichtlich, weshalb wir auf die in
Kapitel 2.3 vorgestellte Methode zuriickgreifen. Die Auftragung des normierten 1. anti-
Stokes-Winkels ¢/,, gegen den ebenfalls normierten 1. Stokes-Winkel ¢, eignet sich hier
hervorragend, um die vielen Fernfeldringe der 1. anti-Stokes zuzuordnen. In Abbildung
4.15 sehen wir das ¢, -¢,, -Diagramm, die schwarzen Kurven zeigen die vier Moglich-
keiten der transversalen Wellenvektoranpassung und der longitudinalen Anpassung. Die
grauen senkrechten Linien geben die normierten Winkel an, bei denen experimentell eine
1. Stokes-Streuung auftritt, die waagrechten zeigen das Auftreten der 1. anti-Stokes. Uber-
all dort, wo sich nun eine senkrechte Linie der 1. Stokes und eine schwarze Kurve der
transversalen oder longitudinalen Wellenvektoranpassung kreuzen, ist nach der Theorie
eine 1. anti-Stokes-Streuung bei dem Winkel des Kreuzungspunktes mdglich. Die Punkte,
an denen zusitzlich waagrechte graue Linien durchgehen und somit die 1. anti-Stokes auch

im Experiment beobachtet wurde, sind mit einem schwarzen Kreis gekennzeichnet.
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Abbildung 4.15: ¢, -/, -Diagramm zur Zuordnung der normierten Konuswinkel der 1. anti-Sto-

kes zu den Winkeln der 1. Stokes in Aceton.

Wie man sehen kann, lassen sich der zentrale 1. anti-Stokes-Fleck bzw. der innerste Konus
mit der transversalen Wellenvektoranpassung mit dem 1. Stokes-Fleck bzw. der 1. Stokes-
Moo-Mode (¢, =1) erkldren. Die ndchsten vier 1. anti-Stokes-Ringe werden durch die
longitudinale Wellenvektoranpassung mit den verschiedenen 1. Stokes-Ringen erzeugt.
Schwieriger wird es mit den letzten drei Ringen: wéhrend sich der grofite noch mit trans-
versaler Phasenanpassung mit der 1. Stokes-Mg-Mode erkldren ldsst, ist bei den anderen
beiden unklar, ob liberhaupt einer der Ringe und, falls doch, welcher durch den groften 1.

Stokes-Ring verursacht wird.

Wie wir sehen, lassen sich fast alle Konuswinkel der 1. anti-Stokes gut mit dem Modell der
transversalen und longitudinalen Wellenvektoranpassung nachvollziehen. Auch die Mes-
sungen bei den anderen Pumpwinkeln zeigten ein dhnliches Verhalten. Es traten immer
deutlich mehr Ringe auf, als beim Pumpen mit ps-Pulsen, allerdings nicht immer so viele,

wie hier bei &, =45 mrad. Wir konnen also nachvollziehen, warum und bei welchem Win-
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kel ein 1. anti-Stokes-Konus entsteht, allerdings ist noch nicht geklart, warum beim Pum-
pen mit ns-Pulsen in fliissigem Aceton auch Mechanismen auftreten, die auf transversaler
Wellenvektoranpassung beruhen. Weiterhin ist unklar, warum neben dem zentralen Fleck
und der Myo-Mode in der 1. Stokes nun zusitzliche Konuswinkel auftauchen, die weder

mit ps-Pulsen in Aceton noch mit ns-Pulsen in Wasserstoffgas jemals beobachtet wurden.

Offensichtlich muss die Erkldrung in den verwendeten Laserpulsen liegen, da dies der ein-
zige Parameter ist, der verdndert wurde. Allerdings war es im Rahmen dieser Arbeit nicht
mehr moglich, die genaue Ursache zu verstehen. Das verdnderte Verhalten in der Raman-
Streuung konnte entweder nur an den ldngeren Pulsen liegen oder zusétzlich an der damit
verbundenen Moglichkeit, dass Riickkopplungseffekte auftreten konnen. Denn wie in
[Log94] gezeigt wurde, reicht unter bestimmten Umstidnden allein die diffuse Reflexion am
Austrittsfenster der Zelle aus, um die Verstarkung der 1. Stokes enorm zu erhohen. Eine
weitere Unbekannte ist der genaue Einfluss der Leistung bzw. Energie des Pumpstrahls.
Bei den 30 ps-Pulsen mit max. 3 mJ pro Puls ist die Leistung pro Puls zwar um eine Gro-
Benordnung hoher, aber bei den 13 ns-Pulsen ist die Energie pro Puls mit max. 100 mJ
deutlich hoher. Weiterhin wurde der Einfluss der stimulierten Brillouin-Streuung vernach-
lassigt. Da diese nur bei Aceton mit ns-Pulsen auftritt und nie in Wasserstoff, konnte

dadurch eventuell das verdnderte Verhalten in der 1. Stokes erklart werden.

Nachdem wir uns im néchsten Kapitel 5 etwas genauer mit kritischen Details bei der
Raman-Streuung in gasformigem Wasserstoff auseinander gesetzt haben, werden wir im
Anschluss daran in Kapitel 6 nochmals die Messdaten von Aceton mit ns-Pulsen aufgreifen
und versuchen, die Unterschiede und Gemeinsamkeiten bei der Raman-Streuung in Aceton

und Wasserstoff zusammenzufassen.

4.7 Zusammenfassung Aceton

In diesem Kapitel {iber die stimulierte Raman-Streuung in fliissigem Aceton wurden die
Untersuchungen iiber die 1., 2. und 3. Stokes-Streuung und die 1. und 2. anti-Stokes-Streu-
ung prasentiert, die durch Pumpen mit einem Gaul3-Bessel-Biindel generiert werden. Dazu
wurden die theoretisch moglichen Mechanismen diskutiert und mit den Messungen vergli-

chen. Die Experimente wurden bei Pumpkonuswinkeln von 23 bis 100 mrad durchgefiihrt.
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Bei der 1. Stokes zeigte sich, dass sie als intensiver zentraler Fleck und als schwacher Ko-
nus generiert wird, wobei letzterer eine verstirkungsgefiihrte Mode darstellt. Der intensi-
vere Konus der 1. anti-Stokes entsteht durch einen Vier-Photonen-Prozess mit dem Pump-
bilindel und dem 1. Stokes-Fleck, der schwéchere wird mit Hilfe der konusférmigen 1. Sto-
kes-Mode erzeugt (Polarisation P [ E;E;,). Der 2. anti-Stokes-Konus wird durch einen
Vier-Photonen-Prozess mit dem 1. anti-Stokes-Konus, dem Pumpkonus und dem 1. Sto-
kes-Fleck erzeugt (P O E,,E,Ey, ). Der Vergleich der Messwerte mit der Theorie geschah

iiber einen Pumpwinkelbereich von 5 bis 100 mrad.

Um exakte Phasenanpassung zu erzielen, miissen die Bedingungen fiir longitudinale und
transversale Wellenvektoranpassung gleichzeitig erfiillt sein. Im Bereich der aplanaren
Phasenanpassung berechnet sich der Konuswinkel aus der Gleichung fiir longitudinale
Wellenvektoranpassung, wihrend die Gleichung fiir die transversale Anpassung die azi-
muthalen Winkel der beteiligten transversalen Komponenten liefert, die in den Prozess
involviert sind. Die Konuswinkel der 1. bzw. 2. anti-Stokes-Streuung zeigen in den gemes-
senen Bereichen von 20 - 100 mrad bzw. 30 - 100 mrad eine gute Ubereinstimmung mit
den Berechnungen fiir longitudinale Wellenvektoranpassung und das nicht nur dort, wo
exakte aplanare Phasenanpassung moglich ist, sondern auch fiir kleinere Pumpwinkel. Der
Beweis fiir das Auftreten von aplanarer Phasenanpassung konnte dadurch gefiihrt werden,
dass ein kleiner azimuthaler Teil des Pumpkonus abgeblockt wurde und die Reaktion der
jeweiligen anti-Stokes-Streuung beobachtet wurde. Im Experiment musste dazu ein auf-
windiges Mittelungsverfahren durchgefiihrt werden, um trotz der starken azimuthalen
Inhomogenititen des 2. anti-Stokes-Ringes ein aussagekréftiges Ergebnis zu erhalten. Mit
diesen Abblockexperimenten konnten Generationsprozesse ausgeschlossen werden, die aus

Griinden der Energie- und Impulserhaltung ebenso mdglich gewesen wiren.

Fiir die Generation der 2. Stokes wurden zwei Prozesse verglichen, wobei bei Betrachtung
der Intensititsverhéltnisse der Vier-Photonen-Prozess mit dem Pumpkonus und dem 1.
Stokes-Fleck favorisiert wurde (P 0 E E,). Die Messungen zur Abhingigkeit des 2.
Stokes-Konuswinkels zeigen im Pumpwinkelbereich von 27,5 bis 55 mrad eine gute
Ubereinstimmung mit der longitudinalen Wellenvektoranpassung, wihrend im Bereich
kleiner Winkel von 5 bis 27,5 mrad offensichtlich die transversale Anpassung bevorzugt
wird. Letztere gibt nochmals einen eindeutigen Hinweis auf den favorisierten Prozess.
Zusétzliche Informationen iiber die transversale Geometrie konnten durch Abblockexperi-
mente nicht gesammelt werden, da der 2. Stokes-Konus im entscheidenden Winkelbereich

nur partiell sichtbar war.
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Die 3. Stokes wird durch Photonen des Pumpkonus und des 1. und 2. Stokes-Flecks
erzeugt (P 0 E,E,E,). Die Konuswinkel konnten zwar nur in einem sehr engen Bereich
von 50 bis 60 mrad beobachtet werden, stimmen dort aber mit der longitudinalen Wellen-
vektoranpassung fiir diesen Prozess iiberein. Da die erhaltenen Daten viel zu schwach und
zu wenig waren, konnten auch hier keine Erkenntnisse iiber die transversalen Verhéltnisse

gewonnen werden.

Aus der deutlichen Abweichung der Theorie von Vaicaitis et al. [Vai00] mit dem
Konuswinkel der 2. Stokes und dem Abblockverhalten der 2. anti-Stokes ist zu folgern,
dass dieses Modell weder fiir die Erzeugung der 2. Stokes noch der 2. anti-Stokes in dem
hier untersuchten Bereich giiltig ist. AuBBerhalb dieses Bereiches kann iiber die Giiltigkeit

dieser Theorie leider nicht geurteilt werden.

Folglich werden mit Ausnahme der 1. Stokes alle Stokes- und anti-Stokes-Kegel durch
Vier-Photonen-Prozesse generiert. Wihrend fiir die 1. anti-Stokes zwei Prozesse beobach-
tet werden konnten, wobei an dem einen der 1. Stokes-Fleck, an dem anderen die konus-
formige 1. Stokes-Mode beteiligt war, konnte fiir alle anderen Raman-Komponenten der-
jenige Prozess die Experimente erkldren, der das starkste Polarisationsfeld erzeugt. Raman-
Streuung héherer Ordnungen konnte mit dem zur Verfiigung stehenden Aufbau nicht beo-
bachtet werden. In diesem Kapitel wurden samtliche Theoriekurven direkt aus der entspre-
chenden Wellenvektoranpassung und den Materialdaten fiir Aceton (Raman-Frequenzver-
schiebung, Brechungsindex, siche Anhang A) berechnet. Im Gegensatz dazu wurden die
Theoriekurven in den Veroffentlichungen [Gad99] und [Vai00] lediglich gefittet.
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S Stimulierte Raman-Streuung in Wasserstoff

Die stimulierte Raman-Streuung in gasformigem Wasserstoff wird in der Arbeitsgruppe
schon seit lingerem untersucht. In der Promotion von Lutz Niggl [Nig99] wurde bereits die
1. Stokes-Myp-Mode berechnet und erste Ansitze fiir die Erkldrung der 1. anti-Stokes-
Streuung sind vorhanden, wenn mit einem Bessel-formigen Lichtbiindel gepumpt wird.
Allerdings wurde dort nicht weiter auf das Vorhandensein von zwei 1. Stokes-Moden
(analog zur 1. Stokes-Emission in Aceton) eingegangen. Erst in den folgenden Arbeiten
von Zeitler [Zei01] und Baier [Bai02, Sch03] wurde der ,,1. Stokes-Fleck* als Mgs-Mode
identifiziert (Abschnitt 2.3) und gezeigt, dass beide 1. Stokes-Moden fiir die Erzeugung
von 1. anti-Stokes-Licht verantwortlich sind. Hier wurde auch schon erkannt, dass keine
exakte Phasenanpassung ndtig ist, um eine effektive 1. anti-Stokes-Emission zu beobach-
ten; es geniigt, wenn nur eine transversale oder longitudinale Wellenvektoranpassung
vorliegt. Im Folgenden wurden diese Messungen insoweit ergénzt, dass besonderes Augen-
merk auf die (in den Vorgéingerarbeiten teilweise kaum sichtbaren) longitudinalen Moden
gerichtet wurde. Aullerdem wurden einige Messungen zusdtzlich mit ps-Pulsen durchge-
fiihrt, um eventuelle Unterschiede bzw. Gemeinsamkeiten mit der stimulierten Raman-

Streuung bei Aceton erkennen zu kdénnen.

5.1 Stokes-Streuung

Abgesehen davon, dass das 1. Stokes-Licht (Abbildung 5.1) mit dem erwarteten Konus-
winkel der My-Mode (Gleichung (2.30)) auftritt, gibt es noch einige Details, die in den
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vorangegangenen Arbeiten [Zei01, Bai02] zwar untersucht, bei genauerem Hinsehen aber

unzureichend geklart wurden. Diese sollen in dieser Arbeit genauer nachgepriift werden.

Als erstes ist hier die Tatsache zu nennen, dass der von Zeitler [ZeiOl] vorhergesagte
Ubergang von der 1. Stokes-Myo zur -Mpa-Mode experimentell nur in einem sehr engen
Bereich (Pumpwinkel , =1,4bis 2,2 mrad) bestdtigt werden konnte. Die nachfolgenden
Messungen zeigen zum Beispiel, dass bei einem Pumpwinkel von 4 mrad bis hinauf zu
70 bar keine Myo-Mode auftritt, obwohl sie theoretisch ab ca. 50 bar erscheinen sollte.

-

2 oN

0 / I’s S1/Fleck

L

d,, [mrad]

Abbildung 5.1: Typisches Beispiel einer 1. Stokes-Emission in Wasserstoffgas bei einem
Pumpwinkel von &, = 2,66 mrad und 60 bar, bei der sowohl der Fleck als auch die Ringmode auf-
tritt. Die etwas ungleichmifige azimuthale Intensitdtsverteilung entsteht durch ein ebenso
ungleichmiBiges Pumpbiindel. Rechts davon ist die radiale Mittelung des Bildes mit eingezeichne-

tem Ring-Konuswinkels &, und die Definition der Divergenz des 1. Stokes-Flecks &, . zu

sehen.

Der Autbau fiir die Detektion der 1. Stokes-Streuung ist mit den Aufbauten der Vorgén-
gerarbeiten vergleichbar und in Abbildung 3.1 skizziert. Fiir Winkel &, des Pump-Bessel-
Biindels, die kleiner als ca. 10 mrad waren, wurde das Fernfeld mit einer Linse auf die
CCD-Kamera abgebildet, fiir groBere Pumpwinkel wurde das Fernfeld in einem Abstand

von ca. 250 bis 300 cm auf einer Leinwand beobachtet.

Wie sich bei den Messungen zeigte, ist es nicht egal, bei welcher 1. Stokes-Leistung die
Messungen durchgefiihrt werden. Bedingt durch die Anforderung, das 1. Stokes- und 1.
anti-Stokes-Licht mit zwei Kameras gleichzeitig zu detektieren, wurden in [Bai02] samtli-
che Messungen zur 1. Stokes-Streuung an der 1. anti-Stokes-Schwelle durchgefiihrt! D. h.,

das Verhalten an der 1. Stokes-Schwelle, die niedriger liegt, war bisher unbekannt. Des-
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halb wurde die Druckabhingigkeit der 1. Stokes-Moden bei verschiedenen Winkeln erneut
untersucht, wobei jeweils eine Messung direkt an der Detektionsschwelle der CCD-
Kamera durchgefiihrt wurde, d. h. man untersucht das 1. Stokes-Licht mit maximaler Emp-
findlichkeit und somit so nah wie moglich an der 1. Stokes-Schwelle. Zusétzlich wurde
jeweils eine weitere Messung durchgefiihrt, wobei vor die CCD-Kamera ein Graufilter
gesetzt wurde. Dadurch ist eine wesentlich hohere 1. Stokes-Leistung nétig, um ein Bild zu
erhalten, d. h. jetzt misst man deutlich iiber der 1. Stokes-Schwelle. Die Graufilter wurden
so gewidhlt, dass die Pumpleistung etwas iiber der 1. anti-Stokes-Schwelle lag und somit

dem Aufbau bei [Bai02] entsprechen sollte.

Das Ergebnis zeigt Abbildung 5.2, wo das Auftreten der 1. Stokes-Moden in Abhéngigkeit
vom Pumpwinkel &, und Druck p skizziert ist. Dabei ist in Abbildung a) die Messung mit
ns-Pulsen und in b) die Messung mit ps-Pulsen aufgetragen. Die senkrechten Linien geben
den Pumpwinkel an, links davon ist die Messung ohne Graufilter, d. h. mit maximaler
Empfindlichkeit der CCD-Kamera, rechts mit Graufilter vor der CCD-Kamera aufgetra-
gen. In der Auftragung steht ein Kreisring fiir das Auftreten der ringférmigen 1. Stokes-
Mgo-Mode, ein Punkt fiir den 1. Stokes-Fleck und die Kombination bedeutet, dass beides
gemeinsam sichtbar war. Graue Symbole weisen auf ein sehr schwaches Erscheinen hin
und die Pfeile zeigen an, dass in diesem Bereich keine weitere Verdnderung aufgetreten ist.
Die zusitzlich eingezeichnete quadratische Funktion p(z9p) stellt den theoretischen Grenz-
druck fiir den Ubergang von der 1. Stokes-Mgo- zur -Mpa-Mode dar, wie er in [ZeiOl]
berechnet wurde. Unterhalb dieser Kurve sollte nur der 1. Stokes-Mya-Mode (Fleck) und

dariiber nur die konusformige My)-Mode auftreten.

Sowohl beim Pumpen mit ns- als auch mit ps-Pulsen ist bei jedem gemessenen Pumpwin-
kel klar erkennbar, dass die Myp-Mode tatsdchlich erst ab dem jeweiligen Druck einsetzt,
der von der Theorie vorhergesagt wird. Bei kleinen Winkeln scheint dies noch unabhéngig
von der Pumpleistung zu sein, erst bei groBeren Winkeln (3,84 mrad bei ns-Pulsen und
2,66 mrad bei ps-Pulsen) muss iiber die 1. Stokes-Schwelle hinaus gepumpt werden, damit
die Myp-Mode sichtbar auftritt. Ob hier die Theorie versagt oder sich der 1. Stokes-Ring
aufgrund des kiirzeren Bessel-Biindels (Kapitel 2.1) nicht ausreichend ausbildet, kann hier
leider nicht eindeutig gekliart werden. Weiterhin kann man erkennen, dass an der 1. Stokes-
Schwelle der zentrale 1. Stokes-Fleck beim Pumpen mit ps-Pulsen {iberhaupt nicht und mit
ns-Pulsen nur bei 1,76 mrad verschwindet. Hier kann man klar feststellen, dass der 1.
Stokes-Fleck in diesem Punkt nicht der Modentheorie folgt.



72 Kapitel 5

80 —
r a) ns-Pulse
I Ald 'y T
” |/
- 4
g 40 i
Z r 1 ° *
I (o]
20 | ‘ 9@/

®©0
0 1 2 3 4 )
9 [mrad]
80 —
 b) ps-Pulse
60 ]
| A‘ 33 /
PN /
9o 40
! %
20 L
. v l
/Q/
0 1 2 3 4 5
9, [mrad]

Abbildung 5.2: Auftreten und Verschwinden der beiden 1. Stokes-Moden in Abhéngigkeit von
Pumpwinkel #,und Druck p in Wasserstoffgas bei a) ns-Pulsen und b) ps-Pulsen. Links vom
Pumpwinkel &, ist die Messung ohne und rechts mit Graufilter angetragen, Kreise und Punkte
markieren jeweils das Auftreten von 1. Stokes-Ring (Myp-Mode) und -Fleck (Mps-Mode). (siche
auch Text)

Wie schon angedeutet, unterscheiden sich auch die Messungen, die an der 1. Stokes-

Schwelle bzw. mit hoherer Leistung durchgefiihrt wurden. Im Experiment wurde dazu
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einmal ohne Filter gemessen und einmal mit einem Graufilter, wodurch die Detektions-
schwelle der CCD-Kamera deutlich sinkt. Bei den ps-Pulsen verschwand der zentrale 1.
Stokes-Fleck weder mit noch ohne Graufilter, aber bei beiden Winkeln war erkennbar, dass
mit Graufilter bei hohen Driicken der Fleck schwicher bzw. der Ring intensiver war als

ohne Filter.

Beim Pumpen mit ns-Pulsen zeigte sich bei 1,76 mrad kein Unterschied wéhrend bei
2,66 mrad mit Graufilter der 1. Stokes-Fleck bei hohen Driicken verschwindet, ohne Grau-
filter jedoch nicht. Bei 3,84 mrad sieht man, dass mit Graufilter der 1. Stokes-Ring wie
erwartet auftritt, aber ohne Filter {iberhaupt nicht mehr erkennbar ist. Der Grund dafiir ist
vermutlich, dass hier die Dynamik der CCD-Kamera nicht ausreicht, um bei dem sehr

intensiven 1. Stokes-Fleck noch den Ring zu detektieren.

Dies alles deutet darauf hin, dass durch die Modentheorie die Myp-Mode zwar gut beschrie-
ben wird, nicht aber der 1. Stokes-Fleck, der als Mgs-Mode interpretiert wurde. AuBBerdem
gab es schon bei [Bai02] Probleme, den genauen Durchmesser des 1. Stokes-Flecks mit der
Theorie zu beschreiben. Da dieser relativ stark von der Verstarkung abhdngt, konnten fiir
die Simulationen immer Werte gefunden werden, die das Experiment beschrieben, aber
nicht unbedingt den tatsdchlichen Parametern entsprachen. Um dies genauer zu testen,
wurde im Folgenden die Divergenz des 1. Stokes-Flecks vermessen. Mit Divergenz wird
hier der Winkel &, ,

liegt (sieche Abbildung 5.1). Handelt es sich beim 1. Stokes-Fleck tatsdchlich um eine echte

voll ausgebildete Mode, so wiirde man erwarten, dass dieser zwar {iber den Durchmesser

bezeichnet, bei dem das Maximum des 1. Stokes-Fleck-Donuts

des zentralen Maximums vom Konuswinkel des Pump-Bessel-Biindels abhéingt, nicht

jedoch von der Lange des Bessel-Biindels.

Im Experiment wurde die Abhéngigkeit der 1. Stokes-Fleck-Divergenz &, ., vom Pump-
winkel &, aufgenommen, wobei zusétzlich noch die effektive Linge* des jeweiligen
Pump-Bessel-Biindels gemessen wurde. Da der zentrale 1. Stokes-Fleck aber nicht immer
die schone Donut-Form wie in Abbildung 5.1 aufwies, sondern auch teilweise oder voll-
stindig gefillt war, musste dort der Konuswinkel abgeschitzt werden. Deshalb ist den

Werten ein Fehler von bis zu +0,5 mrad angehaftet.

Da bei den kleinen Pumpwinkeln (kleiner als &, = 5,32 mrad) die Divergenz des 1. Stokes-
Flecks im Rahmen der druckabhédngigen Messungen der My)-Mode mitgemessen wurde,
standen hier Daten {iber einen groferen Druckbereich (je nach Pumpwinkel p =5 bis

100 bar) zur Verfliigung. Dabei wurde festgestellt, dass bei unterschiedlichen Driicken auch

* Die effektive Linge ist die Linge des Bessel-Biindels oder die Linge der Zelle, je nachdem was kiirzer ist.
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leicht unterschiedliche Fleckdurchmesser (+ 0,2 mrad, entspricht ca. 20 %) auftraten,
jedoch in keinem erkennbaren Zusammenhang mit dem Druck. Damit folgt der Schluss,
dass diese Variationen zum einen zufillig sind und somit ungefihr die Messgenauigkeit
widerspiegeln. Im Folgenden ist bei diesen Winkeln immer der mittlere Konuswinkel
angegeben.

Fiir die Messungen selbst wurde bis zu dem Pumpwinkel von 15,8 mrad das 2,66 mrad-
Phasengitter verwendet, wobei das Bessel-Biindel mit einem Teleskop entsprechend ver-
kleinert wurde. Ab einem Pumpwinkel von 16,2 mrad wurde ein 10,64 mrad-Phasengitter
verwendet. Zur Veranschaulichung der Messdaten wurde die Divergenz des 1. Stokes-
Flecks zum einen gegen den Pumpwinkel &, (Abbildung 5.3) zum anderen gegen die
effektive Lidnge des Bessel-Biindels [ (Abbildung 5.4) aufgetragen. Zur besseren
Beschreibung wurden Hilfslinien eingezeichnet, die den Verlauf der Daten optisch
veranschaulichen sollen.

'981/Fleck [m ra d]

0 10 20 30 40 50 60 70
9, [mrad]

Abbildung 5.3: Abhingigkeit der Divergenz des 1. Stokes-Flecks &, ., vom Winkel #, des

Pump-Bessel-Biindels. Die Linien haben keine physikalische Bedeutung, sie sind nur als Hilfsli-
nien zur besseren Ubersicht eingezeichnet.

Man erkennt an Abbildung 5.3 eindeutig, dass die Divergenz des 1. Stokes-Flecks nicht
nur vom Pumpwinkel ,abhéngen kann, wie es an folgendem Beispiel erkennbar ist.
Wihrend sich beim Wechsel des Phasengitters der Konuswinkel kaum verdndert hat

(F, =15,8 - 16,2 mrad ), macht die Divergenz (&, .., =4,2 — 2,3 mrad ) ebenso wie die
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Lénge des Pump-Bessel-Biindels (/,; =9 - 19 cm, in Abbildung 5.3 nicht erkennbar)
einen Sprung.

Besser sieht es aus, wenn man die Verdnderungen der 1. Stokes-Fleck-Divergenz J, ...
in Abhéngigkeit von der effektiven Lange des Pump-Bessel-Biindels betrachtet (Abbildung
5.4). Hier scheint eine klare Beziehung vorzuliegen, d. h. die 1. Stokes-Fleck-Divergenz
I e 1St fast identisch bei gleicher Lange [ des Pump-Bessel-Biindels, obwohl der
Pumpwinkel &, deutlich unterschiedlich sein kann (siche z. B. bei &, =8,0 mrad —

I e = 2,5 mrad und &, =16,2 mrad - &, ., =2,3 mrad, l,;= 19 cm). Beriicksichtigt
man noch die Messwerte bei Pumpwinkeln kleiner 5,32 mrad, die aus Griinden der Uber-
sicht wegen einer effektiven Biindelldnge von 150 cm in Abbildung 5.4 nicht eingezeich-
net wurden, so existiert vermutlich ein unterer Grenzwert fiir die Divergenz des 1. Stokes-
Flecks von ca. 0,6 bis 0,8 mrad. Bedauerlich ist hier allerdings, dass kein theoretisches

Modell gefunden werden konnte, das eine Beziehung dieser Form quantitativ beschreiben
kann.
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Abbildung 5.4: Divergenz des 1. Stokes-Flecks &, ., in Abhdngigkeit von der effektiven Lénge

L des Pump-Bessel-Biindels. Die eingezeichnete Hilfslinie hat keine physikalische Bedeutung, sie
verdeutlicht nur die Abhéngigkeit.

Zusammenfassend kann also geschlossen werden, dass es zwei starke Beweise dafiir gibt,
dass es sich beim 1. Stokes-Fleck nicht um eine Mgs-Mode handeln kann. Dies ist zum

einen die Tatsache, dass das die kaum vorhandene Druckabhingigkeit nicht der Moden-
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theorie von Wellenleitern folgt und zum anderen die sehr deutliche Abhédngigkeit des 1.
Stokes-Flecks von der Linge des Pump-Bessel-Biindels. Im Falle einer echten Mode sollte
die Divergenz des 1. Stokes-Flecks ndmlich nicht von der Lange des Pump-Bessel-Biindels
abhédngen. Das einzige, relativ schwache, Argument fiir die Modentheorie ist das Auftreten

der schwachen ,,Delle” im Zentrum des 1. Stokes-Flecks.

Eine Moglichkeit, um alle Beobachtungen zu erkliren, wire, dass die Mya-Mode wie vor-
hergesagt auftritt, allerdings zusitzlich noch eine 1. Stokes-Emission in Form eines Flecks
existiert, die eine dhnliche Schwelle besitzt und fiir das ,,Auffiillen* der Mga-Mode und fiir
das VergroBern bei kurzen Pump-Bessel-Biindeln verantwortlich ist. Eine andere Lésung
wire, dass die Mga-Mode auf Grund der kurzen effektiven Linge des Pump-Bessel-Biin-
dels sich nicht voll ausbilden kann. Leider konnte keine experimentelle Methode gefunden

werden, diese Vermutungen nachzupriifen.

5.2 Anti-Stokes-Streuung

In den existierenden fritheren Arbeiten lag der Schwerpunkt immer auf der 1. Stokes-
Emission [Nig99, Zei01]. Wie bereits erwidhnt, erzeugt aber jede 1. Stokes-Mode nach
verschiedenen Vier-Photonen-Prozessen (Kapitel 2.3) ihre zugehorigen transversalen 1.
anti-Stokes-Moden, wie sie z. B. von Baier [Bai02] schon gezeigt wurden. Ahnliches sollte
aber auch fir die longitudinale Wellenvektoranpassung auftreten. Die erwarteten 1. anti-

Stokes-Winkel ergeben sich aus der Geometrie flir den Vier-Photonen-Prozess:

kg, cosd, +k, cosd,, =2k, cosd, (5.1

woraus folgt:

(5.2)

9 = arccos(Zk‘D cosd, —kg, cosd, J
Al :

kAI

Je nachdem, ob man jetzt fiir &, den 1. Stokes-Winkel der M-Mode oder die Divergenz
des 1. Stokes-Flecks einsetzt, ergeben sich zwei unterschiedliche 1. anti-Stokes-Winkel
und somit zwei Ringe im Fernfeld. Wie schon bei Aceton ist bei diesen Formeln entschei-
dend, den Betrag der k-Vektoren zu kennen, wozu nicht nur die Wellenlédnge der jeweili-
gen Raman-Komponenten sondern auch der jeweilige Brechungsindex nétig ist. Die Quel-

len dafiir und die Probleme, die sich dadurch ergaben, sind in Anhang B erortert.
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Der Gleichung (5.2) lasst sich die Druckabhdngigkeit des 1. anti-Stokes-Winkels ,, zwar
nicht direkt ansehen, aber eine graphische Auftragung zeigt ein deutliches Ansteigen des
Winkels &,,beim Erhohen des Gasdrucks p. Im Experiment sollte sich also zum einen
diese Druckabhingigkeit zeigen und zum anderen, dass die jeweilige longitudinale Mode
(gleiches gilt natiirlich auch fiir die transversalen Moden) nur dann auftritt, wenn auch die
zugehorige 1. Stokes-Mode erscheint. Ein drittes Kriterium fiir die Moden ist das Verhal-
ten bei einer teilweisen Abdeckung des Pump-Bessel-Biindels, wie es schon bei Aceton
durchgefiihrt wurde und in Kapitel 4.2.1 und 4.2.2 ausfiihrlich erklért wurde. Im konkreten
Fall fiir Wasserstoff erwartet man einen Unterschied im Abdeckverhalten der beiden
Moden, da der 1. Stokes-Winkel &, in die Rechnung mit eingeht, wie im Folgenden

gezeigt wird.

Die Herleitung fiir den azimuthalen Zwischenwinkel A¢ erfolgt analog wie in Kapitel
4.2.1, Abbildung 4.3, indem man die transversalen und longitudinalen Komponenten der

Vier-Vektoren-Anpassung betrachtet.

transversal: 2k, sind, cos (%) =k, sind,, kg sind, (5.3)

longitudinal: 2k, cosd, =k, cosd,, +k cos, 5.4

Zu beachten ist, dass es bei der transversalen Anpassung zwei Moglichkeiten gibt. Zum
einen der Fall, dass der 1. Stokes-Vektor auf der anderen Konusseite wie die Pumpvekto-
ren liegt (¢ ,, =, +2, siche Abbildung 2.11a), zum anderen, dass der 1. Stokes-Vektor
auf der gleichen Seite liegt (¢, =2—,). Der Fall ¢ ,, =/, —2wird hier nicht betrach-
tet, da im Experiment nie 1. Stokes-Winkel (¢, >2 auftraten und der Fall ¢,, =¢,, ist
nur ein Spezialfall mitAg =180°. Das Auflosen der transversalen und longitudinalen Glei-

chungen liefert somit fiir den Zwischenwinkel der Pumpvektoren

k,, sin {arccos { 2ky cos 3, ~ ks cOs ﬂ * kg, sindy,
kA]

2k, cosd,

A¢* =2arccos ,  (5.5)

um eine exakte Phasenanpassung zu ermoglichen. Dabei ergibt sich Ag¢~ fiir die
Wellenvektoranordnung ¢, =/, +2 und A¢" fiir die Konstellation ¢/, =2 -¢, .
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Experimente

Um die longitudinalen 1. anti-Stokes-Moden nachzuweisen und zu untersuchen wurde der
Aufbau wiederum praktisch identisch zu den Vorgingerarbeiten gewihlt, um die Ver-
gleichbarkeit zu gewihrleisten. D. h. der Aufbau entspricht der in Abbildung 3.1 skizzier-
ten Anordnung, wobei ns-Pulse verwendet wurden und nach der Wasserstoffzelle das
Fernfeld des 1. Stokes- und 1. anti-Stokes-Lichts mit einer 300 mm-Linse auf die CCD-
Kamera abgebildet wurde. Der einzige Unterschied im Aufbau zu z. B. [Bai02] lag darin,
dass die Wasserstoffzelle nicht am Ende des Bessel-Biindels sondern schon etwas vorher
im Strahlengang positioniert war. Warum in diesem Fall die longitudinalen 1. anti-Stokes-
Moden intensiver als die transversalen sind, konnte leider nicht geklart werden, aber die
Verteilung der Intensitdt des zentralen Maximums im Pump-Bessel-Biindel entlang der
Gaszelle (siehe Kapitel 2.1, Abbildung 2.6) hat wohl einen Einfluss auf die Verstirkung
der Moden.

a)

Abbildung 5.5: 1. anti-Stokes-Streuung bei einem Pumpwinkel &, =2,66 mrad und p = 30 bar
Wasserstoffdruck. a) — ¢) treten zufillig aufgrund von Schwankungen im Laserpuls auf, der in
jedem Bild gleich lange Doppelpfeil verdeutlicht die beiden unterschiedlichen longitudinalen
Moden, die als scharfe grofle Ringe mit fast gleichem Durchmesser erkennbar sind. Bei den teils
unscharfen Ringen im Zentrum handelt es sich um transversale Moden.

Bei einem Pumpwinkel von &, =2,66 mrad, der ohne weiteres Vergroern bzw. Verklei-
nern des Bessel-Biindels direkt durch ein Phasengitter zur Verfligung stand, ist bereits ein
deutlicher Hinweis fiir das Vorhandensein und die Stokes-Abhéngigkeit der longitudinalen
1. anti-Stokes-Moden erkennbar. Abbildung 5.5 zeigt drei Bilder, die unter identischen
Verhiltnissen aufgenommen wurden. Bei einem Gasdruck p =30 bar ist die 1. Stokes-
Streuung noch im Ubergangsbereich, d. h. es tritt nur die Mg;-Mode oder nur der zentrale
1. Stokes-Fleck auf oder beides gemeinsam. Ein identisches Verhalten kann jetzt auch bei

der 1. anti-Stokes-Streuung beobachtet werden. Abbildung 5.5b zeigt simtliche transversa-
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len Moden, wie sie in den Vorgéngerarbeiten zugeordnet wurden, und auch zwei gréf3ere,
scharfe Ringe, die longitudinalen Moden. Wie bereits erwdhnt, wurden die Abbildung 5.5a
und c unter denselben Bedingungen aufgenommen. Man kann zeigen, dass hier mal die
longitudinale Mode mit dem kleineren Winkel und nur die transversalen Moden (a) er-
scheinen, die mit der 1. Stokes-Myp-Mode verkniipft sind, und mal die entsprechenden 1.
anti-Stokes-Moden (c) die mit dem zentralen Stokes-Fleck koppeln. Um die unterschiedli-
chen Radien in den Bildern a) und c¢) zu erkennen, wurde in jedes Bild ein Doppelpfeil
eingezeichnet, dessen Liange dem Durchmesser der longitudinalen Mode mit dem kleineren

Winkel entspricht.
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Abbildung 5.6: Konuswinkel 94; der 1. anti-Stokes-Streuung in Abhingigkeit vom Wasserstoff-
druck p bei einem Pumpwinkel von &, =2,66 mrad. Die verschiedenen Symbole zeigen die
beobachteten longitudinalen (M,A) und transversalen (4, *) 1. anti-Stokes-Moden, die
gekrimmten Kurven den theoretischen Konuswinkel der longitudinalen und die waagrechten

Linien den Winkel der transversalen 1. anti-Stokes-Moden.

Fiir eine genauere Untersuchung wurden die Winkel ,, der longitudinalen 1. anti-Stokes-
Moden bei einem Pumpwinkel von &, =2,66 mrad in einem Druckbereich von 7 bis 50
bar vermessen. Abbildung 5.6 zeigt die gemessenen Werte, die gekriimmten Kurven wur-
den aus Gleichung (5.2) berechnet, wobei fiir die untere Kurve der 1. Stokes-Winkel der
Myo-Mode von &, =3,4 mrad verwendet wurde, fiir die obere ein 1. Stokes-Winkel von
0,9 mrad, was der Divergenz der zentralen 1. Stokes entsprach. Es ist klar erkennbar, dass

die Theorie die Druckabhingigkeit gut beschreibt, wobei alle Werte um ca. 0,5 mrad unter-
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halb der theoretischen Vorhersage liegen. Der Grund dafiir ist wohl in der Ungenauigkeit
der Brechungsindexwerte fiir Wasserstoff zu suchen, die zur Verfiigung standen (siche
Anhang B).

Die untere horizontale Linie bei &,, =2,2mrad zeigt die transversale Mode fiir ¢/ ,, =¢,
bzw. ¢, =2 -, (Abbildung 2.11, beide sind identisch fiir die 1. Stokes-Mg-Mode, d. h.
Y, =1, siche Abbildung 2.12) und die obere Linie bei #,, =3,8 mrad die transversale
Mode fir ¢, =2-¢, (Abbildung 2.11c), wobei hier mit der zentralen 1. Stokes
gerechnet wurde. Auch hier liegen die Messpunkte etwas unterhalb der Theorie, was sich
wiederum mit der Ungenauigkeit der Brechungsindexwerte erkldaren ldsst. Die
nichtvorhandene Druckabhéngigkeit der transversalen Moden konnte aber nochmals im
Experiment gezeigt werden. (Anmerkung: Genau betrachtet sind natiirlich auch die trans-
versalen 1. anti-Stokes-Moden druckabhingig, aber die Abhidngigkeit ist auf Grund der

kleinen Winkel kleiner als 10~ mrad/bar und somit experimentell nicht nachzuweisen.)

Analog zu Aceton sollte auch bei Wasserstoff eine aplanare, exakte Phasenanpassung
moglich sein (siche Kapitel 4.2). Um dies zu iiberpriifen, wurde ein kleiner azimuthaler
Teil des Pump-Bessel-Biindels abgedeckt und die longitudinalen 1. anti-Stokes-Moden
untersucht, die je nach Pumpwinkel &, und Druck p ebenfalls mit dunklen Stellen im
Fernfeldring (im folgenden wieder als Fehlstellen bezeichnet) mit einem bestimmten Zwi-
schenwinkel A¢@ reagieren sollten (fiir eine genaue Beschreibung, Skizze und theoretische
Begriindung siche Kapitel 4.2.1). Die Ergebnisse fiir 4, =2,66 mrad sind in Abbildung 5.7
dargestellt, wo der azimuthale Winkel A¢ zwischen den Fehlstellen in den longitudinalen
1. anti-Stokes-Moden in Abhédngigkeit vom Wasserstoffdruck p aufgetragen ist. Im Expe-
riment war zu beobachten, dass die longitudinale 1. anti-Stokes-Mode mit dem grof3eren
Winkel &,,, die von der zentralen Stokes-Emission erzeugt wird, im gesamten untersuch-
ten Bereich von 7 bis 50 bar keine Fehlstellen aufwies bis auf die Messung bei 7 bar. Dort
konnten Fehlstellen beobachtet werden, deren Zwischenwinkel A@ sich auch hervorragend
mit der Theorie deckt, die erst unterhalb von p = 7,3 bar Fehlstellen erwarten ldsst. Fiir
weitere Messungen bei noch niedrigeren Driicken war leider die Leistung des verwendeten
Lasersystems zu gering, um auch bei teilweise abgedecktem Pumpbiindel noch eine mess-
bare 1. anti-Stokes-Streuung zu generieren. Die longitudinale 1. anti-Stokes-Mode mit dem
kleineren Konuswinkel #,,, die von der 1. Stokes-Mgp-Mode erzeugt wird, zeigte oberhalb
von 20 bar ebenfalls keine Fehlstellen, jedoch in dem leichter zugénglichen Bereich von 13
bis 20 bar. Auch hier bestéitigten die Messungen des azimuthalen Zwischenwinkels A¢@ der
Fehlstellen in der 1. anti-Stokes-Mode die Theorie, die Fehlstellen unterhalb von 21,4 bar

vorhersagt. Unterhalb von 13 bar trat diese 1. anti-Stokes-Mode mit dem kleineren Winkel



Stimulierte Raman-Streuung in Wasserstoff 81

J,, nicht mehr auf, sodass natiirlich keine Fehlstellen mehr beobachtet werden konnte. Die

Messgenauigkeit des azimuthalen Zwischenwinkels A¢ betrug etwa = 10°.
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Abbildung 5.7: Azimuthaler Winkel A@ zwischen den Fehlstellen in den longitudinalen 1. anti-
Stokes-Moden des grofleren (M) und kleineren (A) Fernfeldrings in Abhéngigkeit vom Druck p bei
einem Pumpwinkel von &, = 2,66 mrad. Die Kurven zeigen A¢~ (Gleichung (5.5)), wobei fiir die
rechte Kurve fiir J;, der Konuswinkel des 1. Stokes-Rings und fiir die linke Kurve die Divergenz
des 1. Stokes-Flecks verwendet wurde.

Um die Giiltigkeit der vorgestellten Theorie weiter zu testen, wurden identische Messun-
gen bei einem Winkel des Pump-Bessel-Biindels von &, =5,32 mrad durchgefiihrt. Wie
die Messungen gezeigt haben, trat hier auch bei Driicken bis zu 100 bar keine 1. Stokes-
Moo-Mode auf, sondern immer nur der zentrale 1. Stokes-Fleck mit einer mittleren Diver-
genz von ca. 1,0 mrad. Dementsprechend sollte bei diesen Bedingungen auch nur eine lon-

gitudinale 1. anti-Stokes-Mode auftreten, was das Experiment bestétigte.

In Abbildung 5.8 sind wiederum die Konuswinkel der beobachteten 1. anti-Stokes-Moden
eingezeichnet, die Kurven entsprechen den nach der Theorie erwarteten Werten. Auch hier
liegen, wie schon bei &, = 2,66 mrad, die gemessenen Winkel bei den longitudinalen und
transversalen Moden etwa 0,5 mrad unterhalb der Theorie, aber die Ubereinstimmung ist
gut erkennbar. Bei der eingezeichneten transversalen Mode handelt es sich um die Wellen-
vektoranpassung in der Konfiguration ¢/ ,, =2 -/, (Abbildung 2.11), die einen theoreti-

schen Konuswinkel &,, =8,1mrad besitzt.
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Abbildung 5.8: 1. anti-Stokes-Winkel #,, in Abhingigkeit vom Wasserstoffdruck p bei einem
Pumpwinkel von #, =5,32mrad. Die verschiedenen Symbole zeigen die beobachteten longitudi-

o

nalen (M) und transversalen (%) Moden, die gekriimmten Kurven den theoretischen Konuswinkel
der longitudinalen Moden, die waagrechte Linie den Winkel der transversalen Mode.

Abbildung 5.9: Abdeckverhalten der longitudinalen 1. anti-Stokes-Mode bei einem Pumpwinkel
J, =5,32mrad und 5 bar Wasserstoffdruck. Das Pump-Bessel-Biindel ist als schwacher, scharfer
Ring erkennbar, die Pfeile zeigen die Fehlstellen im Fernfeldring der 1. anti-Stokes-Mode.
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Abbildung 5.10: Azimuthaler Winkel A¢ zwischen den weiter auseinander liegenden (A) und
den enger beisammen liegenden (A) Fehlstellen (siche auch Abbildung 5.9) in der longitudinalen
1. anti-Stokes-Mode in Abhidngigkeit vom Druck p bei einem Pumpwinkel von &, =5,32mrad.
Die linke Kurve zeigt Ag”, die rechte A@~, wobei jeweils fiir &, die Divergenz des 1. Stokes-

Flecks verwendet wurde.

Betrachtet man wiederum das Verhalten der longitudinalen 1. anti-Stokes-Mode beim teil-
weisen Abblocken des Pump-Bessel-Biindels, so ist es hier interessanterweise moglich, bis
zu vier Fehlstellen zu erkennen (siehe Abbildung 5.9). Da ein Fehlstellenpaar symmetrisch
um die Fehlstelle im Pump-Bessel-Biindel auftreten muss, handelt es sich hierbei also um
zwei Fehlstellenpaare, eines mit kleinem und eines mit groBem A¢ . Erkldren lassen sich
die Fehlstellen damit, dass es zwei Moglichkeiten gibt, eine exakte Phasenanpassung zu
erreichen: ¢, =, +2 (ergibt A@g~ aus Gleichung (5.5)) und ¢,, =2 -, (ergibt Ag”
aus Gleichung (5.5)) (siche Abbildung 2.11). Obwohl die Divergenz des 1. Stokes-Flecks
mit ca. 1,0 mrad sehr klein ist, unterscheiden sich A¢~ und A¢”* aus Gleichung (5.5) deut-
lich, wie Abbildung 5.10 zeigt. Dass im Experiment von 5 bis 10 bar beide Varianten
gleichzeitig auftreten, zeigen die Messpunkte in Abbildung 5.10, die den azimuthalen
Winkel A¢ zwischen den Fehlstellen in Abhidngigkeit vom Wasserstoffdruck p zeigt. Erst
oberhalb von 10,8 bar sind nur noch zwei Fehlstellen sichtbar, die theoretisch oberhalb von
p = 23,2 bar verschwinden sollten. Ab 25 bar konnte auch keine Aufspaltung mehr festge-
stellt werden. Warum die Messwerte im Bereich von 15 bis 25 bar von den berechneten
Kurven mehr abweichen als die restlichen Werte, konnte leider nicht zufrieden stellend
geklart werden.
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An dieser Stelle soll auch noch klar darauf hingewiesen werden, dass es offensichtlich kein
charakteristisches Intensitdtsverhiltnis von transversalen und longitudinalen 1. anti-Stokes-
Moden gibt. Das relative Verhéltnis wird zwar von dem Konuswinkel des Pump-Bessel-
Biindels und dem Wasserstoffdruck beeinflusst. Die Experimente haben aber gezeigt, dass
die Haupteinfliisse experimentelle Details sind, wie zum einen die exakte Ausleuchtung
des Phasengitters mit moglichst ebenen Wellenfronten, was die transversalen Moden
bevorzugt und zum anderen die Position der Gaszelle relativ zum Biindel. Bei letzterem
werden die transversalen Moden bevorzugt, falls sich die Zelle am Ende des Pump-Bessel-
Biindels befindet.

ps-Messungen

Um eventuell weitere Gemeinsamkeiten mit der auftretenden 1. Stokes- und 1. anti-Stokes-
Streuung in Aceton zu gewinnen, wurde auch in Wasserstoffgas mit ps-Pulsen gepumpt.
Die Ergebnisse zur 1. Stokes-Streuung wurden bereits im vorigen Kapitel priasentiert, hier
soll noch kurz auf die auftretenden 1. anti-Stokes-Moden eingegangen werden. Da auf-
grund der transienten Streuverhéltnisse ([L0g94], Seite 10ff) zu erwarten ist, dass die Effi-
zienz der Raman-Streuung in Wasserstoff mit ps-Pulsen geringer ist und vor allem die
Strahlqualitit deutlich schlechter ist’, wurde als Pumpwinkel des Bessel-Biindels
J, =2,66 mrad gewdhlt, da bei diesem Konuswinkel mit ns-Pulsen die saubersten
Ergebnisse gewonnen werden konnten. AuBlerdem treten je nach Druck bei &, = 2,66 mrad
sowohl die konusformige 1. Stokes-My)-Mode als auch der zentrale 1. Stokes-Fleck auf,

wodurch keine 1. anti-Stokes-Mode unentdeckt bleiben sollte.

Das durchaus tiberraschende Ergebnis flir das Fernfeld der 1. anti-Stokes-Streuung zeigt
Abbildung 5.11, aufgenommen bei einem Gasdruck von 30 bar. Es treten nicht nur die
transversalen Moden (inneren Ringe) auf, die schon mit ns-Pulsen beobachtet werden
konnten, die allerdings hier etwas ,,verwaschener auftreten, sondern auch eine Vielzahl
von dufleren Ringen, die denen von longitudinalen Moden &hnlich sehen. Diese Moden
konnten aber nicht nur bei 30 bar sondern im gesamten Bereich bis 65 bar beobachtet

werden. Es traten bis zu flinf derartige Moden gleichzeitig auf.

> Ein optischer Defekt im Pulsschneider fithrte immer zu einer deutlich erkennbaren asymmetrischem Form
des Laserstrahls
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Abbildung 5.11: Typisches Beispiel einer 1. anti-Stokes-Emission bei einem Pumpwinkel von
J, =2,66 mrad und p = 30 bar in Wasserstoffgas mit ps-Pulsen. Die ungleichmaflige azimuthale
Intensitdtsverteilung entsteht durch ein ebenso ungleichméfBiges Pumpbiindel.
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Abbildung 5.12: 1. anti-Stokes-Winkel &,, in Abhdngigkeit vom Wasserstoffdruck p bei einem

Pumpwinkel von 4, = 2,66 mrad mit ps-Pulsen. Die verschiedenen Symbole zeigen die beobachte-

ten longitudinalen (#) und transversalen (M) Moden, die gekrimmten Kurven den theoretischen

Konuswinkel der longitudinalen Moden, die waagrechten Linien den Winkel der transversalen
Moden.

Abbildung 5.12 zeigt die ermittelten Konuswinkel 7, als Funktion des Wasserstoffdrucks
p- Neben den Kurven fiir die transversalen Moden (siehe Abbildung 2.11); analog zu den

Kurven in Abbildung 5.6, Messung mit ns-Pulsen) ist wiederum der theoretische Verlauf
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(Gleichungen (4.6) und (4.9)) der beiden longitudinalen Moden eingezeichnet, die durch
die konusférmige und die axiale 1. Stokes-Streuung auftreten. Beriicksichtigt man wieder
den moglichen Fehler in den Brechungsindices von Wasserstoff, so handelt es sich wahr-
scheinlich bei den duBlersten Moden um diejenigen, die auch mit ns-Pulsen beobachtet
wurden. Die zusitzlichen Fernfeldringe zeigen allerdings die gleiche Druckabhéngigkeit
wie longitudinale Moden, woraus man zumindest schlieBen kann, dass es sich nicht um
transversale Moden handelt. Da jedoch auch keine Moglichkeit der longitudinalen Wellen-
vektoranpassung gefunden werden konnte, die quantitativ diese zusitzlichen Moden erkla-
ren kann, bleibt fraglich, welcher Art diese Fernfeldringe sind. Ausgeschlossen werden
kann jedoch ein Fehler im optischen Aufbau, da die exakt identische Anordnung auch bei
den ns-Pulsen zur Anwendung kam. Es kann sich also nicht um eventuelle Mehrfachrefle-
xionen an Linsen, Filtern oder Glasscheiben handeln. Weiterhin haben die Messungen der
1. Stokes-Emission keine zusétzlichen 1. Stokes-Moden gezeigt, mit denen die aufgetrete-

nen 1. anti-Stokes-Moden erklart werden konnten.

Offensichtlich greift hier das relativ einfache Modell von transversaler und/oder longitudi-
naler Wellenvektoranpassung nicht mehr, sodass man wohl zur Erkldrung dieser Moden
die vollstindigen zeitabhdngigen Differentialgleichungen (siche Baier [Bai02]) 16sen

muss, worauf in dieser Arbeit aus Zeitgriinden verzichtet wurde.

5.3 Grof3e Pumpkonuswinkel

In der bisher bekannten Literatur wurden keine Daten veroffentlicht, die die Raman-Streu-
ung in Wasserstoff bei Pumpwinkeln behandeln, die grofer als wenige mrad sind. Ledig-
lich bei Niggl [Nig99] findet sich eine Messung von 6 bis 18 mrad der longitudinalen 1.
anti-Stokes-Mode, die vom 1. Stokes-Fleck erzeugt wird. Um bei noch hoheren Winkeln
messen zu konnen, wurde eine extrem kurze Wasserstoffzelle von 19 cm gebaut, die
dennoch einem Druck bis zu 50 bar standhélt. Die hohe Druckfestigkeit ist wichtig, da sich
bereits bei kleinen Winkeln gezeigt hat, dass flir kurze Zellen (kleiner als 50 cm) bei
niedrigen Driicken die Schwellen fiir die 1. Stokes- und 1. anti-Stokes-Streuung stark
ansteigen und mit dem vorhandenen Lasersystem somit keine Raman-Streuung registriert

werden konnte.
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Abbildung 5.13: Konuswinkel &, der 1. Stokes in Abhéngigkeit vom Pumpwinkel ,. Die
Quadrate zeigen die Messwerte, die durchgezogene Linie stellt Gleichung (2.30), die gestrichelte
Linie einen linearen Fit durch die Messpunkte von &, =20 bis 45 mrad dar.

Durch die Verwendung von Phasengittern mit 2,66 und 10,64 mrad und nachfolgenden
Teleskopen konnten die Konuswinkel des Pump-Bessel-Biindels von 8 bis 70 mrad variiert
werden. Die Ergebnisse sind in diesem Kapitel dargestellt. In Abbildung 5.13 ist der Ko-
nuswinkel &, der 1. Stokes-My)-Mode gegen den Pumpwinkel &, aufgetragen und als
durchgezogene Linie der theoretische Konuswinkel der My)-Mode (Gleichung (2.30)) ein-
gezeichnet. Neben dem zentralen 1. Stokes-Fleck, der immer deutlich intensiver in Er-
scheinung trat, zeigte sich auch die My-Mode in guter Ubereinstimmung mit der Theorie
bis zu einem Pumpwinkel von , =16 mrad. Bei hoheren Pumpwinkeln scheint plotzlich
die Mg-Mode zu verschwinden und eine andere konusformige 1. Stokes-Streuung mit
einem ca. 20 % kleineren Konuswinkel aufzutreten. Diese Punkte wurden ohne physikali-
schen Hintergrund durch eine Gerade angefittet wie sie in Abbildung 5.13 als gestrichelte
Linie zu sehen ist. Was hier genau passiert, konnte aus Zeitgriinden in dieser Arbeit nicht
mehr gekldrt werden. Allerdings sollte erwdhnt werden, dass die fragliche 1. Stokes-Mode
nur auftrat, wenn die Wasserstoffzelle exakt parallel zum Pumpbiindel justiert wurde, so

dass eine maximale Riickkopplung auftreten kann.
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Abbildung 5.14: Konuswinkel #,, der 1. anti-Stokes in Abhédngigkeit vom Pumpwinkel &, . Die
Quadrate stellen die Messpunkte dar, die obere bzw. untere durchgezogene Kurve stellt Gleichung
(5.2) mit dem 1. Stokes-Fleck bzw. der 1. Stokes-Mgo-Mode dar. Die gestrichelte Kurve ist eben-

falls die longitudinale Phasenanpassung nach Gleichung (5.2), allerdings mit dem Fit aus
Abbildung 5.13 fiir den Konuswinkel der 1. Stokes.

Abbildung 5.14 zeigt die ermittelten 1. anti-Stokes-Winkel. Die Quadrate stellen die ge-
messenen Winkel dar, die obere durchgezogene Linie zeigt den Konuswinkel nach der
longitudinalen Wellenvektoranpassung mit dem 1. Stokes-Fleck, die untere durchgezogene
Linie die entsprechende Anpassung mit der 1. Stokes-Mg-Mode (Gleichung (5.2)). Es
konnte erwartungsgemaf3 nicht nur die longitudinale Mode beobachtet werden, die durch
den 1. Stokes-Fleck erzeugt wird, sondern auch die durch den 1. Stokes-Ring verursachte
Mode. Allerdings zeigt sich auch hier ab dem Pumpwinkel , =21mrad ein dhnliches
Verhalten wie bei der 1. Stokes. Die experimentellen Punkte weichen von der Theorie-
kurve, die mit dem theoretischen Winkel der Myy-Mode (durchgezogene Kurve in
Abbildung 5.13) berechnet wurde, ab. Allerdings zeigt sich eine gute Ubereinstimmung
dieser Messpunkte mit der Theoriekurve, die mit dem Fit der experimentellen Winkel der
1. Stokes-Mg)-Mode berechnet wurde (gestrichelte Linie in Abbildung 5.14). Man kann
also sehen, dass die 1. anti-Stokes vollstindig gedeutet werden kann, lediglich fiir die
Konuswinkel der 1. Stokes-Mgp-Mode fehlt eine Erkldrung.
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Abbildung 5.15: Konuswinkel #,, der 2. anti-Stokes in Abhédngigkeit vom Pumpwinkel &, . Die

Quadrate zeigen die gemessenen Winkel, die Kurve stellt die longitudinale Phasenanpassung mit
dem 1. Stokes-Fleck, dem Pump- und dem 1. anti-Stokes-Konus dar (Gleichung (4.15)).

Neben der Stokes- und anti-Stokes-Emission 1. Ordnung konnte auch die 2. anti-Stokes
beobachtet werden, deren Konuswinkel in Abbildung 5.15 als Quadrate eingezeichnet sind.
Auch hier gibt es analog zu Aceton die gleichen drei Moglichkeiten zur Erzeugung einer 2.
anti-Stokes-Mode, wobei auch hier die gleiche Argumentation wie in Kapitel 4.3 angewen-
det werden kann. Somit wiirden wieder zwei Prozesse zur Auswahl stehen, die sich nur
durch Blockexperimente unterscheiden lieBen. Da aber der Fernfeldring der 2. anti-Stokes-
Streuung zu schwach war, um die Reaktion auf ein teilweises Abdecken des Pumpkonus zu
beobachten, muss hier auf die Erfahrungen bei Aceton zuriickgegriffen werden. Mit dem
einzigen Argument der hoheren Leistung handelt es sich bei der beobachteten 2. anti-Sto-
kes um eine longitudinale Mode, die durch die Wellenvektoranpassung von je einem
Pump-, zentralem 1. Stokes-Fleck- und 1. anti-Stokes-Vektor (Abbildung 4.6, Prozess 1)
entsteht. Wie in Abbildung 5.15 zu sehen, stimmen die Werte iiber den gesamten gemesse-
nen Pumpwinkelbereich sehr gut mit der Theorie (Gleichung (4.15), Kurve in Abbildung
5.15) iiberein.
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5.4 Zusammenfassung Wasserstoff

In diesem Kapitel wurden einige Messungen zur stimulierten Raman-Streuung in Wasser-
stoff vorgestellt, die die Ergebnisse der Vorgédngerarbeiten ergéinzen sollten. Dort war es
unter anderem ein Problem, die 1. Stokes-Mya-Mode zufrieden stellend zu erkldren. Durch
die Messung bei unterschiedlichen Pump-Leistungen konnte hier gezeigt werden, dass die
konusformige Mo-Mode der Modentheorie folgt, d. h. sie taucht je nach Pumpwinkel nur
oberhalb eines bestimmten Drucks auf. Allerdings konnten die Probleme mit der 1. Stokes-
Moa-Mode bestitigt werden. Sie zeigt eine Moden-untypische Abhéngigkeit von der Lénge
des Pump-Bessel-Biindels und verschwindet nicht unter den oben genannten Bedingungen,
bei denen nur die 1. Stokes-Mgy-Mode erscheinen sollte. Dies weist klar darauf hin, dass es
sich beim 1. Stokes-Fleck nicht um eine Mode handeln kann. Im Widerspruch dazu steht
lediglich das Donut-féormige Aussehen des 1. Stokes-Flecks, das nur mit einer Modentheo-
rie zufrieden stellend erkldrt werden kann. Es konnte jedoch kein Experiment gefunden
werden, um daraus eine Theorie fiir die widerspriichlichen Eigenschaften des 1. Stokes-
Flecks abzuleiten. Die naheliegendsten Versuche einer Erkldrung sind das Auftreten eines
normalen GauB3-formigen 1. Stokes-Flecks der von einer schwachen 1. Stokes-Ms-Mode
iiberlagert ist oder eine nicht voll ausgebildete Mpa-Mode, weil die Wechselwirkungsldnge

im Verstiarkungskanal des Pumplichts zu kurz ist.

Bei der 1. anti-Stokes-Streuung in Wasserstoffgas wurde erstmals die Druckabhingigkeit
der konusformigen 1. anti-Stokes-Komponenten untersucht, die aus der longitudinalen
Wellenvektoranpassung entstehen. Sowohl die 1. anti-Stokes, die durch die Anpassung mit
dem 1. Stokes-Fleck als auch die, die durch die 1. Stokes-My)-Mode generiert wird, konnte
beobachtet werden und der Konuswinkel beider Komponenten wies eine gute Ubereinstim-
mung mit der Theorie auf. Weiterhin wurde fiir verschiedene Pumpkonuswinkel mit Hilfe
von Abblockexperimenten nachgewiesen, dass auch in Wasserstoff eine exakte aplanare
Phasenanpassung moglich ist. Auch hier berechnet sich der Konuswinkel #,, aus der
longitudinalen Wellenvektoranpassung und der Winkel A@ zwischen den transversalen

Komponenten der Pumpwellenvektoren aus der transversalen Anpassung.

Beim Pumpen mit ps-Pulsen zeigten sich bei der 1. Stokes keine groflen Unterschiede im
Vergleich zu den Experimenten mit ns-Pulsen, lediglich der axiale 1. Stokes-Fleck wies ein
anderes Verhalten auf. Wéhrend er beim Pumpen mit ns-Pulsen bei kleinen Pumpwinkeln
und hohen Driicken nicht auftrat, war er mit ps-Pulsen immer nachzuweisen. Beziiglich der
1. anti-Stokes mussten jedoch deutliche Verdnderungen festgestellt werden. Wihrend die

Komponenten, die sich mit transversaler Wellenvektoranpassung erkléren lassen, unverin-
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dert auftraten, tauchten neben den, aus den ns-Experimenten bekannten, longitudinalen
Komponenten zusétzliche Ringe im Fernfeld auf. Diese zeigten eine identische Druckab-
hiangigkeit wie die longitudinalen Komponenten, allerdings konnte keine Theorie gefunden

werden, die die Konuswinkel erkldren konnte.
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6 Vergleich von Aceton und Wasserstoff

Neben der prinzipiellen Analyse der stimulierten Raman-Streuung in Wasserstoffgas und
vor allem in fliissigem Aceton, war es ein Ziel dieser Arbeit, festzustellen, in wie weit sich
Gemeinsamkeiten fiir die Raman-Streuung in den beiden Medien finden lassen. Fiir die
Fille, wo klare Unterschiede erkennbar waren, werden wir versuchen, einen Erklarungsan-

satz zu vermitteln.

Beginnen wir mit der 1. Stokes-Streuung. In beiden Medien beobachtet man das Auftreten
der verstirkungsgefiihrten My)-Mode, deren Konuswinkel auch mit allen Rechnungen
tibereinstimmt. Parallel dazu erscheint in Wasserstoff und Aceton immer ein intensiver 1.
Stokes-Fleck. Weiterhin zeigt keine der beiden 1. Stokes-Komponenten eine klare Abhén-
gigkeit von der Pulsldnge des Pumpbiindels. Auch die Pumpleistung, bei der die My-Mode
auftaucht, war in beiden Medien immer hoher als die benétigte Leistung, bei der sich der 1.
Stokes-Fleck bildet. Letzterer ist also immer die dominierende 1. Stokes-Komponente. In
Wasserstoff zeigte sich nur bei sehr kleinen Winkeln (#, <3 mrad) ein umgekehrtes Ver-
halten, d. h. die M-Mode erscheint bei den geringeren Pumpleistungen. Allerdings fehlen
in diesem Winkelbereich die Vergleichsdaten zu Aceton. Was den 1. Stokes-Fleck betrifft,

konnte in Aceton nie die fiir Wasserstoff tibliche Donut-Form beobachtet werden.

Sehr interessant wére es in diesem Fall natiirlich, in Aceton die 1. Stokes-Streuung im
Pumpwinkelbereich &, <3 mrad zu untersuchen. Dies wire allerdings nur in einer Kiivette
mit einer Lange von mindestens 100 cm mdglich, was in diesem Rahmen technisch zu auf-
windig geworden wire. Denn es wére ein hoher Aufwand fiir die Temperaturstabilisierung

der Kiivette notig, um Konvektionsstromungen zu verhindern.

Die grof3e Diskrepanz bei der 1. anti-Stokes-Streuung in den beiden Medien war das unter-
schiedliche Auftreten der longitudinalen und transversalen Komponenten. Wiahrend in &lte-

ren Arbeiten in Wasserstoff die transversalen Komponenten dominierten, waren in Aceton
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immer nur die longitudinalen Moden zu sehen. Durch die hier vorgestellten Messungen
konnten diese Widerspriiche zum GroBteil geklart werden. Die 1. anti-Stokes wird in bei-
den Medien durch die Wechselwirkung mit dem Pumpkonus und dem 1. Stokes-Fleck
bzw. der 1. Stokes-Myp-Mode iiber einen Vier-Photonen-Prozess generiert. Bei den trans-
versalen Moden zeigte sich eine klare Abhédngigkeit von der Pulslinge des verwendeten
Pumpbiindels. Pumpt man mit ns-Pulsen, so ist davon auszugehen, dass sich ein relativ
guter auf Verstirkungsfiilhrung basierender Wellenleiter ausbilden kann, da diese Pulse
eine Linge von ca. 4 m besitzen. In der Wellenleitertheorie werden die Moden aus den
transversalen Randbedingungen berechnet, das entspricht den transversalen Raman-
Moden. Man kann also davon ausgehen, dass bei gut ausgebildeten Wellenleitern die trans-
versalen Raman-Moden bevorzugt auftreten, was in Ubereinstimmung mit den Experimen-
ten ist. Mit ns-Pulsen wurden in Wasserstoff schon immer sehr intensive transversale 1.
anti-Stokes-Moden gemessen und auch in Aceton tauchten nur beim Pumpen mit ns-Pulsen
transversale Moden auf (Kapitel 4.6). Mit ps-Pulsen, bei denen auf Grund der kurzen
Lange der Wellenleiter deutlich schlechter ausgebildet sein sollte, konnten in Aceton nie
transversale Moden in der 1. anti-Stokes beobachtet werden und auch in Wasserstoff waren
sie deutlich schwécher als bei vergleichbaren Messungen mit ns-Pulsen. Ebenso sollte ein
kleiner Pumpkonuswinkel und somit ein langes Bessel-Biindel fiir eine lingere Fiihrung
der Raman-Moden im Wellenleiter sorgen. Dies konnte im Experiment mit Wasserstoff
ebenfalls beobachtet werden, denn bei héheren Pumpwinkeln (&, >10 mrad) tauchten nie
transversale Moden in der 1. anti-Stokes auf. Es sollte jedoch noch darauf hingewiesen
werden, dass auch andere Parameter wie z. B. die Positionierung der Zelle (Kapitel 5.2)

einen Einfluss auf die Intensitdtsverteilung im 1. anti-Stokes-Modenspektrum haben.

Da hier zum ersten Mal die 2. anti-Stokes-Streuung in Wasserstoffgas beobachtet wurde
(Kapitel 5.3), konnen wir auch dazu einen Vergleich aufstellen. Es hat sich gezeigt, dass
sich in jedem Medium die 2. anti-Stokes durch einen Vier-Photonen-Prozess mit dem
Pumpkonus, dem 1. Stokes-Fleck und dem 1. anti-Stokes-Konus erkléren lasst. Entschei-
dend ist hier, dass sowohl bei Wasserstoff als auch bei Aceton der Prozess dominiert, der

die intensivsten Lichtfeldstirken beinhaltet.



7 Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde die stimulierte Raman-Streuung in fliissigem Aceton und Wasser-
stoffgas unter Verwendung von ausbreitungsinvarianten Jy-Bessel-Biindeln behandelt. Zur
Herstellung der Jy-Bessel-Biindel wurden verschiedene vierstufige Rechteck-Phasengitter
oder ein Glas-Axicon verwendet, die mit einem frequenzverdoppelten 30 ps- oder 13 ns-
Nd:YAG-Laser beleuchtet wurden. Diese Lichtbiindel dienen zum Pumpen der stimulier-
ten Raman-Streuung. Die Fernfelder (Winkelspektren) der generierten Stokes- und anti-
Stokes-Biindel wurden mit einer CCD-Kamera aufgenommen und am Computer ausgewer-
tet oder direkt auf einer Leinwand beobachtet. Um die Messergebnisse theoretisch deuten
zu konnen, wurden die longitudinalen und transversalen Anpassungen von verschiedenen
dreidimensionalen Diagrammen der Wellenvektoren der beteiligten Lichtbiindel ausgewer-

tet, die eine entsprechende Raman-Streuung generieren konnen.

In Aceton wurde beim Pumpen mit ps-Pulsen zunichst die 1. Stokes-Streuung beobachtet,
wobei neben einer axialen Streuung die zusitzliche konusformige 1. Stokes-Streuung als
verstarkungsgefiihrte My-Mode identifiziert werden konnte. Bei der 1. anti-Stokes-Streu-
ung berechnen sich die Konuswinkel der zwei auftretenden Fernfeldringe durch die longi-
tudinale Anpassung der beteiligten Wellenvektoren. Hier sind neben einem 1. anti-Stokes-
Photon jeweils zwei Photonen des Pumpbiindels und ein Photon des 1. Stokes-Flecks oder
der 1. Stokes-Mgo-Mode beteiligt. Zusdtzlich wurde nachgewiesen, dass der durch den 1.
Stokes-Fleck entstehende 1. anti-Stokes-Konus exakt aplanar phasenangepasst werden
kann. Dazu wurde im Experiment ein azimuthaler Teil des Pumpbiindels abgeblockt und
die dadurch entstehenden dunklen Stellen (Fehlstellen) im 1. anti-Stokes-Fernfeldring

ausgewertet.

Die gemessenen Konuswinkel der 2. anti-Stokes-Streuung geben keinen klaren Aufschluss
dartiber, welcher der drei mdglichen energieerhaltenden Generationsprozesse fiir die

Erzeugung verantwortlich ist. Aus diesem Grund wurden auch hier Abblockexperimente
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durchgefiihrt und die Reaktion des 2. anti-Stokes-Fernfeldrings mit numerischen Simula-
tionen verglichen, da die zugrunde liegende transversale Geometrie fiir eine analytische
Auswertung zu kompliziert ist. Als dominierender Mechanismus wurde damit eindeutig
der Vier-Photonen-Prozess identifiziert, der die 2. anti-Stokes-Streuung mit einem Pump-,
1. anti-Stokes- und axialem 1. Stokes-Photon generiert. Der Konuswinkel der 2. anti-
Stokes-Streuung berechnet sich aus der entsprechenden longitudinalen Wellenvektoranpas-
sung. Dieser Prozess wurde bereits in Voriiberlegungen favorisiert, da er beim Betrachten

der beteiligten Lichtintensitdten die starkste Streuung liefern sollte.

Bei der 2. Stokes-Streuung wurde neben einer intensiven axialen Streuung ebenfalls eine
konusformige Komponente erfasst. Analog zur 2. anti-Stokes-Streuung standen drei mogli-
che Generationsprozesse zur Auswahl. Der malB3gebliche Prozess ist hier ein Vier-Photo-
nen-Prozess, bei dem ein Pumpphoton und zwei Photonen des 1. Stokes-Flecks beteiligt
sind. Diese Erkenntnis wurde zum einen aus der Abschdtzung der Lichtintensititen und
zum anderen aus der Tatsache gewonnen, dass der Konuswinkel der 2. Stokes-Streuung bei
kleinen Pumpwinkeln der zugehorigen transversalen Wellenvektoranpassung folgt. Weiter-
hin wurde durch all diese Experimente zur Raman-Streuung 2. Ordnung in Aceton eindeu-
tig gezeigt, dass die von Vaicaitis et al. [Vai00] veroffentlichte Theorie fiir den hier priasen-

tierten Messbereich ungiiltig ist.

In einem kleinen Pumpwinkelbereich konnte auch erstmals eine konusformige 3. Stokes-
Streuung detektiert werden. Es wurde gezeigt, dass auch hier die gemessenen Konuswinkel
mit dem intensivsten Generationsprozess iibereinstimmen. Die beteiligten Photonen stam-

men vom Pumpkonus und dem 1. und 2. Stokes-Fleck.

Bemerkenswert ist hier noch zu erwihnen, dass sich die gute Ubereinstimmung der theo-
retischen Berechnungen mit den Experimenten allein aus der Raman-Frequenzverschie-
bung und den Brechungsindexdaten fiir Aceton und der Geometrie der Prozesse ergibt und

nicht durch die Anpassung freier Parameter wie in [Gad99] und [Vai00].

Die Untersuchungen zur stimulierten Raman-Streuung in Wasserstoff mit ns-Pulsen fiihr-
ten dazu, dass die Interpretation der axialen 1. Stokes-Streuung als verstdrkungsgefiihrte
Moa-Mode als falsch anzusehen ist. Die Divergenz dieses 1. Stokes-Flecks weist ndmlich
eine klare Abhéngigkeit von der Lénge des Pump-Bessel-Biindels auf, wie es fiir reine
vollentwickelte Moden nicht der Fall sein sollte. AuBBerdem taucht der 1. Stokes-Fleck bei
Driicken und Pumpwinkeln auf, bei denen er nach der Modentheorie unterdriickt werden

sollte. Offensichtlich kann sich eine Mgs-Mode nicht vollstindig ausbilden.
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Bei der 1. anti-Stokes-Streuung in Wasserstoff wurde erstmals gezeigt, dass auch hier die
exakte aplanare Phasenanpassung bevorzugt wird, falls dies mdglich ist. Dazu wurde bei
verschiedenen Pumpwinkeln die Druckabhingigkeit der 1. anti-Stokes-Komponente ge-
messen, deren Konuswinkel sich aus der longitudinalen Wellenvektoranpassung ergibt.
Die bereits erwdhnten Abblockexperimente belegten auch in Wasserstoff die aplanare Geo-
metrie beider longitudinalen 1. anti-Stokes-Komponenten, die durch den 1. Stokes-Fleck
bzw. durch die 1. Stokes-Myp-Mode generiert werden. Zusitzlich konnte erstmals die mit
Hilfe des 1. Stokes-Flecks generierte 1. und 2. anti-Stokes-Streuung bis zu einem Pump-
winkel von 40 mrad beobachtet werden, wobei beide der Theorie der longitudinalen

Wellenvektoranpassung folgen.

Der abschlieBende Vergleich der stimulierten Raman-Streuung in fliissigem Aceton und
Wasserstoffgas offenbarte viele Gemeinsamkeiten. So zeigte sich bei der 1. Stokes-Streu-
ung in beiden Medien zuerst der intensive axiale Fleck und erst bei hoheren Pumpintensi-
titen die verstarkungsgefiihrte Moo-Mode. Bei der Betrachtung der 1. anti-Stokes-Streuung
offenbarte sich, dass beim Pumpen mit ns-Pulsen und kleinen Winkeln des Pumpkonus ein
guter Wellenleiter gebildet wird, der sowohl bei Wasserstoff als auch bei Aceton transver-
sale Raman-Moden begiinstigt. Die ps-Pulse bilden auf Grund ihrer kurzen Lénge offen-
sichtlich einen schlechteren Wellenleiter. Hier werden die longitudinalen Raman-Moden
bevorzugt, wihrend die transversalen bei Wasserstoff geschwicht bzw. bei Aceton voll-

standig unterdriickt werden.
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ANHANG

A Optische Daten von Aceton

Aceton zeigt fiir die stimulierte Raman-Streuung zwar nicht so hervorragende Eigenschaf-
ten wie Wasserstoff (siche Anhang B), aber andere nichtlineare Effekte, wie z. B. die sti-
mulierte Brillouin-Streuung, kdnnen durch die Verwendung von sehr kurzen Pulsen im ps-
Bereich unterdriickt werden. Auch auf eine messbare Selbstfokussierung gab es wihrend
der durchgefiihrten Experimente keine Hinweise. Die Vorteile der stimulierten Raman-
Streuung in Aceton sind eine grole Raman-Frequenzverschiebung, wodurch Messungen
ohne besonders teure Interferenzfilter moglich waren und sowohl die 1. und 2. anti-Stokes-
als auch die 1. Stokes-Streuung im sichtbaren Frequenzbereich liegen, was die Experi-
mente erleichterte. Durch die hohe Raman-Verstirkung von Aceton war es auBlerdem
mdglich, mit den zur Verfiigung stehenden Lasern eine gut sichtbare Raman-Streuung zu

erzielen.

Bei der Raman-Linie von Aceton mit dem hochsten Verstarkungsfaktor handelt es sich um
eine symmetrische Streckschwingung der —CH3-Gruppen mit einer Raman-Frequenzver-
schiebung von v =2927 cm™ [Bru03]. Alle anderen Verstirkungsfaktoren fiir die Streck-
oder Biegungs-Schwingungen sind im Raman-Spektrum von Aceton um mindestens eine
GroBenordnung schwicher und spielen daher bei der stimulierten Raman-Streuung keine
Rolle. Bei der entscheidenden Schwingung von Aceton betrdgt der Raman-
Verstirkungsfaktor g, =1,2 &% [Nig97].

Ausschlaggebend fiir die Theorie der Wellenvektoranpassung bei der Raman-Streuung ist
aber der Brechungsindex in Aceton bei den entsprechenden Wellenldngen der Stokes- und
anti-Stokes-Komponenten. Da Daten fiir exakt diese Wellenldngen nicht vorlagen, wurden
urspriinglich  Brechungsindexwerte fiir verschiedene Wellenldngen aus [Lan96]

entnommen und mit Hilfe der Sellmeier-Formel
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gefittet. Damit konnten die Brechungsindices und folglich die Betridge der Wellenvektoren
fiir die gesuchten Wellenldngen gewonnen werden. Allerdings zeigte sich, dass damit die

Theorie signifikant von den Messwerten (Kapitel 4) abwich.

Aufgrund dieser systematischen Abweichung und da die verwendeten Acetondaten aus
[Lan96] aus dem Jahr 1927 stammten, wurde bei der Physikalisch-Technischen
Bundesanstalt in Braunschweig eine genauere Messung angefordert. Diese Daten [PTBO0S5]
sind in Tabelle A.1 aufgefiihrt.

Tabelle A.1: Brechungsindices von Aceton p.a. bei 20,000 °C fiir verschiedene Wellenldngen,
gemessen von der PTB Braunschweig. Die Unsicherheit der Brechzahl betrigt 3007 fiir die Wel-
lenléingen 598 und 579 nm und 1000~ fiir die anderen Wellenléingen.

Wellenlidnge A [nm] Brechungsindex

644 1.356981
589 1.358581
579 1.358958
546 1.360218
509 1.362016
480 1.363699
436 1.367053
404 1.370194

Der Fit dieser neuen Werte wurde wieder nach der Sellmeier-Formel mit Mathematica
durchgefiihrt, was die folgende Formel fiir den Brechungsindex von Aceton bei einer

Temperatur von 20,000 °C ergibt, wobei A in nm eingesetzt werden muss:

0,819494 1°
A= 14— . A2
n(4) \/ A =10781,1 nm” (A-2)
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Abbildung A.1: Brechungsindexdaten der PTB Braunschweig (Kreuze) fir 20°C mit
zugehorigem Sellmeier-Fit (durchgezogene Linie) und Daten aus [Lan96] (Quadrate) fiir 21,6 °C
mit Fit (gestrichelte Linie).

In Abbildung A.1 sind sowohl die Werte aus Tabelle A.1 (Kreuze) als auch der Fit (durch-
gezogene Linie) dargestellt und man erkennt, dass sich die Daten gut fitten lassen, d. h. es
treten nirgends groflere Abweichungen auf. Zusitzlich wurden noch die Brechungsindices
aus [Lan96] (Quadrate) und deren Fit (gestrichelte Linie) eingezeichnet, wodurch jetzt klar
wird, warum die Rechungen mit diesen Werten bis zu 20 % von den Messungen abwichen.
Die Kurven sind zwar nicht direkt vergleichbar, da die Daten aus [Lan96] bei einer Tempe-
ratur von 21,6 °C aufgenommen wurden. Aber der Temperatureinfluss auf den Brechungs-
index betrdgt bei Aceton ca. —0,00055 )% und ist anndhernd konstant fiir den sichtbaren
Wellenlidngenbereich, d. h. eine Temperaturdnderung bewirkt nur eine Verschiebung der
Brechungsindexkurve nach oben oder unten, nicht jedoch eine Verdnderung der Kriim-
mung, also der Dispersion. Aber in Abbildung A.1 ist deutlich zu sehen, dass die Daten aus
[Lan96] eine deutlich stirkere Wellenldngenabhingigkeit aufweisen, also die Dispersion
hoher ist. Genau dieser Punkt wirkte sich jedoch enorm auf die Rechnungen zur Wellen-

vektoranpassung aus und, wie bereits erwihnt, ergaben sich Abweichungen bis zu 20 %.
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Tabelle A.2: Wellenldngen der verschiedenen Raman-Linien von Aceton und die zugehdrigen

Brechungsindices, die mit Formel (A.2) berechnet wurden.

Raman-Linie Wellenlidnge A [nm]  Brechungsindex
2. Anti-Stokes 405.66 1.37002
1. Anti-Stokes 460.32 1.36507
Pump 532.00 1.36086
1. Stokes 630.12 1.35734
2. Stokes 772.62 1.35446
3. Stokes 998.40 1.35220

In Tabelle A.2 sind schlielich die mit Formel (A.2) berechneten Brechungsindices fiir die
benotigten Stokes- und anti-Stokes-Komponenten und deren Wellenlidnge angegeben. Die
auf den ersten Blick unsinnig vielen Nachkommastellen bei den Wellenldngen haben den
Grund, dass fiir die Theorie zwar nicht die hohe Genauigkeit, aber die hohe Symmetrie der
Stokes und anti-Stokes-Wellenlédngen beziiglich der Pumpwellenldnge wichtig ist. Denn
die Wellenldngen werden aus der Frequenz des Pumplichts und der Raman-Frequenzver-
schiebung ermittelt und rechnet man nun in Wellenlingen um, so entsteht durch das
zwangsweise Runden eine Asymmetrie. Geschieht dieses Runden auf zu wenige Stellen, so
ist die Asymmetrie so grof3, dass sich deutliche Unterschiede zu einer exakten Rechnung
ohne Rundungsfehler ergeben. In Tabelle A.2 sind nun so viele Stellen angegeben, dass bei
der graphischen Auftragung der Theoriekurven keine Abweichungen zu einer exakten

Rechnung beobachtet werden konnten.

Erwdhnt werden sollte noch, dass die Labortemperatur je nach Jahreszeit von ca. 17 bis
23 °C schwankte. Diese Schwankungen wirken sich natiirlich auf den Brechungsindex aus,
berechnet man nun aber sdmtliche Theoriekurven aus Kapitel 4 mit diesen Extremtempera-
turen, so zeigte sich in keiner Kurve ein bemerkenswerter Unterschied. Deshalb wurden fiir

alle Rechnungen die Werte fiir 20 °C verwendet.



B Optische Daten von Wasserstoff

Fiir die Untersuchungen von stimulierter Raman-Streuung ist Wasserstoffgas ein ideales
Medium, da andere nichtlineare Effekte (z. B. Selbstfokussierung, stimulierte Brillouin-
Streuung), die die Messungen beeinflussen konnten, nicht bzw. nicht messbar auftreten.
Weiterhin weist Wasserstoff eine noch etwas groflere Raman-Frequenzverschiebung als
Aceton auf. Die verschiedenen Stokes- und anti-Stokes-Linien sind auch hier mit dem
Auge eindeutig zuzuweisen. Ebenso besitzt Wasserstoff eine hohe Raman-Verstirkung,
was trotz des zur Verfiigung stehenden, beschrinkten Lasersystems eine messbare Raman-

Streuung ergab.

Die dominierenden Raman-Linien in Wasserstoff sind die Uberginge aus dem so genann-
ten Q-Zweig, d. h. die Rotationsquantenzahl J bleibt erhalten (AJ =0). Es handelt sich
also um einen reinen Schwingungs-Raman-Effekt, wobei die Schwingungsquantenzahl
vom Grundzustand v = 0 in den ersten angeregten Zustand v = 1 wechselt. Da J nicht fest-
gelegt ist, existieren folglich viele Q(J)-Raman-Linien. Allerdings zeigen Messungen, dass
fiir die stimulierte Raman-Streuung nur die Q(1)-Raman-Linie mit einer Frequenzverschie-
bung von 7 =4155 cm™ von Bedeutung ist. Denn die Q(0)- und Q(2)-Linien weisen einen
Raman-Verstirkungsfaktor gy auf, der circa eine GroBenordnung kleiner ist, als der der
Q(1)-Linie, alle anderen sind noch kleiner. Bei der Q(1)-Raman-Linie hat Wasserstoffgas

einen Verstirkungsfaktor g, =2,6& [L5g94] und eine Linienbreite AV, =0,154 cm”

oW
[L6g94] bei einem Druck von 100 bar. Sdmtliche Quellen fiir die Zahlenwerte und eine
genauere Beschreibung der Q(1)- und der anderen Q(J)-Uberginge sind in [Ldg94] in

Kapitel 3.5 nachzulesen, sind aber in dieser Arbeit nicht weiter von Bedeutung.

Fiir die Berechnung der Konuswinkel der verschiedenen Stokes- und anti-Stokes-Moden
mit Hilfe der Wellenvektoranpassung ist es notig, den Brechungsindex von Wasserstoffgas
moglichst gut zu kennen. Genau gesagt sind die exakten Brechungsindices bei den auftre-

tenden Wellenldngen (Pump-, 1. Stokes-, 1. anti-Stokes-, 2. Stokes-Wellenlinge, etc.) in
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Abhingigkeit vom Gasdruck noétig, man braucht also sowohl die Wellenldngen- als auch

die Druckabhéngigkeit.

Um eine gute Ndherung fiir die benétigten Wellenlédngen zu erhalten, wurden mehrere
Messungen des Brechungsindex bei konkreten Wellenldngen mit Hilfe der Sellmeier-For-
mel gefittet. Die Daten stammen von verschiedenen Quellen und sind in [Lan96]
zusammengefasst, alle wurden jedoch unter Normalbedingungen ermittelt, d. h. bei der
Dichte pp dem Druck py= 760 Torr und der Temperatur 7 =273 K. Der Fit nach der
Sellmeier-Formel mit Mathematica ergibt fiir den wellenldngenabhéngigen Brechungs-

index

< 23264,4 69,5321
n? (A)=1+10"° 4+ d , B.1
(4) (175—106/1‘2 20—106/1‘2j 8.1

wobei die Wellenldnge A in nm eingesetzt werden muss.
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Abbildung B.2: Brechungsindex von Wasserstoffgas in Abhdngigkeit von der Wellenlédnge A unter
Normalbedingungen. Die durchgezogene Linie zeigt den Fit nach Gleichung (B.1) durch die Litera-
turdaten [Lan96] (Kreuze). Die Ringe markieren die bendtigten Daten fiir die Raman-Linien (siche
auch Tabelle B.1).

In Abbildung B.2 sind die verwendeten Brechungsindexdaten als Kreuze und der Fit als

durchgezogene Linie eingezeichnet, zusitzlich wurden die fiir die Raman-Streuung beno-
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tigten Daten als Kreise eingezeichnet. Letztere sind nochmals in Tabelle B.1 zusammenge-
fasst. Sowohl in der Tabelle als auch in der Abbildung B.2 wird die fiir Gas-Brechungs-
indices libliche Angabe in (n —1) 10° verwendet.

Tabelle B.1: Exakte Wellenlingendaten und mit Formel (B.1) berechnete Brechungsindices bei

Normalbedingungen fiir die verschiedenen Raman-Linien.

Raman-Linie Wellenlénge A [nm]  Brechungsindex 10° (n” ’ —1)

2. anti-Stokes 368,9031 144,262
1. anti-Stokes 435,6882 141,785
Pump 532,0000 139,901
1. Stokes 682,9765 138,482

Auch hier wurden aus dem gleichen Grund wie bei Aceton (siche Anhang A) die Wellen-
langen ungewohnlich genau auf 4 Nachkommastellen angegeben, da beim Runden auf 3
Stellen schon eine deutliche Verdnderung in den damit berechneten Werten der Brechungs-

indices erkennbar war.

Fiir die Abhéngigkeit des Brechungsindex vom Gasdruck in Wasserstoff liefert [Hil55] die
Daten fiir die normierte Dichte p/p, fiir einen Druckbereich von 0,01 bis 100 atm bei
verschiedenen Temperaturen. Um die Werte fiir die Labortemperatur von ca. 293 K zu
erhalten, wurde der Datensatz fiir 290 und 300 K interpoliert und diese dann mit
Mathematica gefittet, was folgende Formel lieferte:

P 0,987167p

LA (B.2)
0, 1,056791+0,000663630p

Die Auswirkungen der Dichtednderung auf den Brechungsindex zeigt die in [Lan96]

angegebene Formel:

n? =1+(n? -1) £ (B.3)

Po

Somit haben wir eine Formel, die den Brechungsindex sowohl in Abhéingigkeit von der
Wellenldnge als auch vom Druck angibt. Hier sollte jedoch beachtet werden, dass die
Daten aus dem Zeitraum von 1909 bis 1937 stammen und dementsprechend Fehler aufwei-

sen konnen, wie es auch bei Aceton aufgetreten ist (siche Anhang A).
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