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The p i c o s e c o n d p u l s e g e n e r a t i o n i n l o n g i t u d i n a l l y pumped dye l a s e r g e n e r a t o r s and a m p l i ­
f i e r s i s s t u d i e d . F r e q u e n c y t u n a b l e p u l s e s between 720 nm and 940 nm a r e g e n e r a t e d w i t h a 
p i c o s e c o n d r u b y pump s o u r c e . E n e r g y c o n v e r s i o n e f f i c i e n c e s o f a p p r o x i m a t e l y t e n p e r c e n t a r e 
o b t a i n e d . B e s i d e s t h e a m p l i f i c a t i o n o f s p o n t a n e o u s e m i s s i o n , t h e s e e d i n g p u l s e a m p l i f i c a ­
t i o n o f p i c o s e c o n d l i g h t c o n t i n u a i s d i s c u s s e d . The s i m u l t a n e o u s o c c u r r a n c e o f r e s o n a n c e 
Raman s c a t t e r i n g i s s t u d i e d . 

1. I n t r o d u c t i o n 

The a m p l i f i c a t i o n o f s p o n t a n e o u s e m i s s i o n a l l o w s t h e g e n e r a t i o n o f f r e q u e n c y t u n a b l e 
p i c o s e c o n d l i g h t p u l s e s i n dye s o l u t i o n s i f p o p u l a t i o n i n v e r s i o n i s c a u s e d by e x c i t a t i o n 
w i t h p i c o s e c o n d pump s o u r c e s . L o n g i t u d i n a l 1 ' 4 ' 5 ' 1 1 , t r a n s v e r s a l 2 ' 3 ' 1 2 , and t r a v e l l i n g - w a v e 
t r a n s v e r s a l 6 " 1 0 pumping a r r a n g e m e n t s have been u s e d . I n t r a n s v e r s a l l y e x c i t e d dye c e l l s t h e 
d u r a t i o n o f t h e a m p l i f i e d s p o n t a n e o u s e m i s s i o n s i g n a l i s r e s t r i c t e d by t h e t r a n s i t t i m e 
t h r o u g h t h e pumped r e g i o n , and two p u l s e s a r e e m i t t e d i n o p p o s i t e d i r e c t i o n . The t r a v e l l i n g 
wave t r a n s v e r s e pumping a p p l i e s a g r a t i n g f o r m a t c h i n g t h e p r o p a g a t i o n o f t h e pump p u l s e 
t o t h e a m p l i f i e d s p o n t a n e o u s e m i s s i o n s i g n a l . H i g h g a i n s a r e a c h i e v e d i n t r a n s v e r s e and 
t r a v e l l i n g - w a v e t r a n s v e r s e pumping s i n c e e x c i t e d - s t a t e a b s o r p t i o n o f t h e pump p u l s e has 
n e g l i g i b l e i n f l u e n c e on t h e t r a n s v e r s e a m p l i f i c a t i o n o f t h e f l u o r e s c e n c e s i g n a l . I n a l o n g i 
t u d i n a l l y pumped dye c e l l t h e e x c i t e d - s t a t e a b s o r p t i o n a t t h e p u m p - l a s e r f r e q u e n c y vL r e ­
s t r i c t s t h e a m p l i f i c a t i o n o f t h e f l u o r e s c e n c e l i g h t . 

I n t h i s p a p e r a v e r s a t i l e l o n g i t u d i n a l l y pumped dye l a s e r g e n e r a t o r - a m p l i f i e r s y s t e m i s 
d e s c r i b e d . The dra w b a c k s o f e x c i t e d - s t a t e a b s o r p t i o n a t v L a r e a v o i d e d by s p l i t t i n g t h e 
pump p u l s e t o pump a g e n e r a t o r c e l l ( a m p l i f i c a t i o n o f s p o n t a n e o u s e m i s s i o n ) and a c h a i n o f 
a m p l i f i e r c e l l s ( s i g n a l a m p l i f i c a t i o n ) . The s p e c t r a l n a r r o w i n g and t u n i n g i s a c h i e v e d w i t h 
a g r a t i n g s p e c t r o m e t e r . The r e a m p l i f i c a t i o n o f t h e s p e c t r a l l y n a r r o w e d and t u n e d s i g n a l s 
g i v e s n e a r l y b a n d w i d t h - l i m i t e d i n t e n s e p i c o s e c o n d l i g h t p u l s e s . 

2. E x p e r i m e n t a l 

A s c h e m a t i c o f t h e e x p e r i m e n t a l s e t u p i s d e p i c t e d i n F i g . l . The pump p u l s e s a r e g e n e r a ­
t e d i n a p a s s i v e l y m o d e - l o c k e d r u b y l a s e r ( w a v e l e n g t h A L = 694.3 nm, d u r a t i o n A t. - 30 p s ) . 
The g e n e r a t e d ASE s i g n a l i n t h e g e n e r a t o r c e l l G i s c o l l i m a t e d ( l e n s L2) and a m p l i f i e d i n 
t h e l o n g i t u d i n a l l y pumped dye c e l l s A l and A2. The s p e c t r o m e t e r SP1 i s u s e d f o r s p e c t r a l 
n a r r o w i n g and t u n i n g . The r e a m p l i f i c a t i o n o f t h e n a r r o w e d s i g n a l o c c u r s i n t h e dye c e l l A3 
w h i c h i s e x c i t e d w i t h an a m p l i f i e d f r a c t i o n o f t h e p i c o s e c o n d r u b y pump p u l s e . 

3. Dyes 

The i n v e s t i g a t e d d yes a r e l i s t e d i n T a b l e 1 t o g e t h e r w i t h some s p e c t r o s c o p i c d a t a . The 
a b s o r p t i o n c r o s s - s e c t i o n s a t t h e pump l a s e r f r e q u e n c y v L are measured w i t h a s p e c t r o p h o t o 
m e t e r . The e x c i t e d - s t a t e a b s o r p t i o n c r o s s - s e c t i o n s a e x a r e d e t e r m i n e d by i n t e n s i t y d e pen­
d e n t t r a n s m i s s i o n m e a s u r e m e n t s 1 3 . The e x c i t e d - s t a t e a b s o r p t i o n s a ^ E o f t h e g e n e r a t e d l i g h t 
a r e d e t e r m i n e d by s i m u l a t i n g t h e l i g h t g e n e r a t i o n i n t h e g e n e r a t o r c e l l 1 4 . The f l u o r e s c e n c e 
l i f e t i m e s a r e measured w i t h a s t r e a k camera a t low dye c o n c e n t r a t i o n s . The f l u o r e s c e n c e 
quantum e f f i c i e n c i e s a r e measured w i t h a s p e c t r o - f l u o r i m e t e r 1 5 . The s t i m u l a t e d e m i s s i o n 
c r o s s - s e c t i o n s p e c t r a a r e p l o t t e d i n F i g . 2 . They a r e d e t e r m i n e d f r o m a b s o r p t i o n c r o s s - s e c ­
t i o n s p e c t r a and f l u o r e s c e n c e quantum d i s t r i b u t i o n measurements a c c o r d i n g t o 1 6 - 1 9 

y 4 g u ) q F / e msu> a x oahsa) 
o ( A ) = -A / , d A (1) 
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em 
n p and n A a r e t h e a v e r a g e r e f r a c t i v e i n d i c e s o f t h e s o l u t i o n s i n t h e S 1 - S Q e m i s s i o n and t h e 
S 0-S x a b s o r p t i o n band, r e s p e c t i v e l y . E ( A ) i s t h e n o r m a l i z e d f l u o r e s c e n c e quantum d i s t r i b u ­
t i o n (/em E ( A ) d X = 1) . 

4. R e s u l t s 

The a m p l i f i c a t i o n o f s p o n t a n e o u s e m i s s i o n i n t h e g e n e r a t o r c e l l i s s t u d i e d f i r s t . Then 
t h e s i g n a l a m p l i f i c a t i o n , t h e s p e c t r a l n a r r o w i n g and t u n i n g as w e l l as t h e r e a m p l i f i c a t i o n 
a r e i n v e s t i g a t e d . The a l t e r n a t i v e t e c h n i q u e o f i n t e n s e f r e q u e n c y t u n a b l e p i c o s e c o n d p u l s e 
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F i g . 1 : E x p e r i m e n t a l s e t u p . 
L 1 - L 6 , l e n s e s . G, g e n e r a t o r dye 
c e l l . A1-A3, a m p l i f i e r dye c e l l s . 
SP1,SP2, g r a t i n g s p e c t r o m e t e r s . 
DL, o p t i c a l d e l a y l i n e . SC, 
s t r e a k camera. BS1-BS3, beam­
s p l i t t e r s w i t h r e f l e c t i v i t i e s 
R l = 0.1, R2 = 0.3, and R3 = 
0.5. E, edge f i l t e r s r e f l e c t i n g 
t h e pump p u l s e and t r a n s m i t t i n g 
t h e g e n e r a t e d l i g h t . 

g e n e r a t i o n by s e e d i n g p u l s e a m p l i f i c a t i o n o f p i c o s e c o n d l i g h t c o n t i n u a i s d i s c u s s e d s h o r t l y . 
The c o n c u r r e n t r e s o n a n c e Raman s c a t t e r i n g i s m e n t i o n e d . 

4.1 A m p l i f i e d S p o n t a n e o u s E m i s s i o n i n t h e G e n e r a t o r C e l l . I n t h e g e n e r a t o r c e l l t h e 
f l u o r e s c e n c e s i g n a l i s a m p l i f i e d i n f o r w a r d d i r e c t i o n . The das h e d c u r v e s o f F i g . 3 d i s p l a y 
t h e n o r m a l i z e d f l u o r e s c e n c e s p e c t r a l d i s t r i b u t i o n s W^JX)/V^ w i t h i n an a c c e p t a n c e a n g l e o f 
A6=6°. The s o l i d c u r v e s show t h e n o r m a l i z e d s p e c t r a l d i s t r i b u t i o n n E ( A ) = Wa S E(A)/W L °f t n e 

a m p l i f i e d s p o n t a n e o u s e m i s s i o n (ASE) s i g n a l s f o r I 0 L - 4x10 W/cm2. i s t h e pump p u l s e 
e n e r g y a t t h e e n t r a n c e o f t h e g e n e r a t o r c e l l . The a m p l i f i c a t i o n and s p e c t r a l n a r r o w i n g o f 
t h e f l u o r e s c e n c e l i g h t a r e c l e a r l y s e e n . The ASE s p e c t r a a r e i n f l u e n c e d by t h e a p p l i e d dye 
c o n c e n t r a t i o n s . H i g h e r dye c o n c e n t r a t i o n s s h i f t t h e e m i s s i o n s p e c t r a t o l o n g e r w a v e l e n g t h s 
b e c a u s e o f f l u o r e s c e n c e r e a b s o r p t i o n (no c u r v e s shown). The w a v e l e n g t h - i n t e g r a t e d ASE e n e r g y 
c o n v e r s i o n e f f i c i e n c y WASE/WL v e r s u s i n p u t pump p u l s e peak i n t e n s i t y i s d i s p l a y e d i n F i g . 4 
( c i r c l e s and s o l i d c u r v e ) f o r 10" m o l a r DDI i n m e t h a n o l . 

The a m p l i f i c a t i o n i n f o r w a r d d i r e c t i o n r e d u c e s t h e d i v e r g e n c e o f t h e ASE s i g n a l . The 
d i v e r g e n c e A9 v e r s u s I 0 L i s p l o t t e d i n F i g . 5 f o r 10" 4 m o l a r DDI i n m e t h a n o l ( c i r c l e s and 
c u r v e 1 ) . 

The s p e c t r a l b a n d w i d t h r e d u c e s w i t h t h e pump p u l s e i n t e n s i t y ( g a i n n a r r o w i n g ) and t h e 
e m i s s i o n peak s h i f t s t o s h o r t e r w a v e l e n g t h s ( b l e a c h i n g o f r e a b s o r p t i o n ) . T h i s b e h a v i o u r i s 
shown i n F i g . 6 f o r 10" 4 m o l a r DDI i n m e t h a n o l . The s p e c t r a l d i s t r i b u t i o n o f t h e g e n e r a t e d 
s p e c t r u m i s s t r o n g l y s t r u c t u r e d when t h e o b s e r v a t i o n a n g l e i s n a r r o w e d t o t h e c o h e r e n c e 
a n g l e A 6 c o h = A A /d (d i s a p p r o x i m a t e l y t h e beam d i a m e t e r o f t h e pump p u l s e ) . The s t a t i s t i ­
c a l n a t u r e o f t n e s p o n t a n e o u s e m i s s i o n and t h e c o h e r e n t a m p l i f i c a t i o n a r e r e s p o n s i b l e f o r 
t h e f l u c t u a t i n g s t r u c t u r e 2 0 , 2 1 . I n t e g r a t i o n o v e r t h e f u l l d i v e r g e n c e a n g l e r e s u l t s i n a 
r a t h e r smooth s p e c t r u m 1 4 . 

The p u l s e d u r a t i o n o f t h e ASE s i g n a l i s s h o r t e n e d w i t h r i s i n g pump p u l s e i n t e n s i t y . 
The c i r c l e s and c u r v e 1 o f F i g . 7 d e p i c t t h e dependence o f t h e ASE p u l s e d u r a t i o n on t h e 
i n p u t pump p u l s e peak i n t e n s i t y f o r 2 x l 0 " 3 m o l a r rhodamine 800 i n m e t h a n o l . The d a s h - d o t t e d 
c u r v e r e p r e s e n t s t h e pump p u l s e d u r a t i o n . When t h e o b s e r v a t i o n a n g l e i s n a r r o w e d t o t h e 
c o h e r e n c e a n g l e t h e t e m p o r a l p u l s e shapes a r e s t r u c t u r e d . The p u l s e shapes a r e r a t h e r 
smooth when t h e ASE s i g n a l i s i n t e g r a t e d o v e r t h e f u l l d i v e r g e n c e a n g l e . 

4.2 A m p l i f i e r C h a i n . The f o l l o w i n g r e s u l t s b e l o n g t o t h e a m p l i f i e d ASE s i g n a l b e h i n d 
t h e s e c o n d a m p l i f i e r o f F i g . l . The ASE s i g n a l b e h i n d t h e g e n e r a t o r c e l l i s c o l l i m a t e d t o 
im p r o v e t h e o v e r l a p between ASE s i g n a l and pump p u l s e c r o s s - s e c t i o n . 



cm I 1 1 i 1 1 1 1 1 1 1 i 1 i 1 1 r 

£ 1 

^ WAVELENGTH X Cnm] 

F i g . 2 : S t i m u l a t e d e m i s s i o n c r o s s - s e c t i o n s o f i n v e s t i g a t e d d y e s . 1, rhodamine 800. 2, DDI. 
3, H I T C I . 4, HDITCI. 5, IR 140. 6, s t y r i l 9. 

T a b l e 1: I n v e s t i g a t e d d yes ( a l l d yes s u p p l i e d by Lambda P h y s i k ) . 
ME = m e t h a n o l . EG/DMSO = 1:1 volume m i x t u r e o f e t h y l e n e g l y c o l and d i m e t h y l s u l f o x i d e . 
DDI = l , l ' - d i e t h y l - 2 , 2 ' - d i c a r b o c y a n i n e i o d i d e . HITCI = 1 , 1 ' , 3 , 3 , 3 ' , 3 ' - h e x a m e t h y l i n d o t r i -
c a r b o c y a n i n e i o d i d e . HDITCI = 1 , 1 ' , 3 , 3 , 3 ' , 3 ' - h e x a m e t h y l - 4 , 4 ' , 5 , 5 ' - d i b e n z o - 2 , 2 ' - i n d o t r i c a r b o -

Dye S o l v e n t 
[cm*2] 

L 
G e x 

[cm 2] 
a e x 

[cm 2] r n s l 

DDI ME 7 . 6 x l 0 " 1 6 5 x l 0 " 1 7 6 x l 0 " 1 7 0.017 0.004 

Rhodamine 8 00 ME 2 x l 0 " 1 6 8 x l 0 ' 1 8 1 . 3 x l 0 " 1 ? 1.54 0.16 

HITCI ME 3 . 1 x l 0 " 1 6 8 . 5 x l 0 " 1 7 1 . 3 x l 0 " 1 6 0.46 0.12 

HDITCI EG/DMSO 2 . 2 x l 0 " 1 6 8 . 5 x l 0 - 1 7 l . l x l O " 1 6 0.22 0.057 

S t y r i l 9 DMSO 3 . 9 x l 0 " 1 7 6 x l 0 " 1 7 ~ 1 . 2 x l 0 " 1 6 0.39 0.05 

IR 140 EG/DMSO 1.15xl0" 1 6 1 . 1 5 x l 0 " 1 6 7 x l 0 " 1 7 0.24 0.047 

The d a s h - d o t t e d c u r v e s o f F i g . 3 show t h e n o r m a l i z e d s p e c t r a l d i s t r i b u t i o n s W A M p(A)/W L 

a t I 0 L - 4 x l 0 9 W/cm2. The s i g n a l a m p l i f i c a t i o n v e r s u s pump p u l s e i n t e n s i t y ( I 0 L i s i n t e n s i t y 
i n f r o n t o f g e n e r a t o r c e l l ) i s i n d i c a t e d i n F i g . 4 ( d o t s and d a s h e d c u r v e ) . 

The d i v e r g e n c e o f t h e a m p l i f i e d s i g n a l i s r e d u c e d d r a s t i c a l l y as i s seen by t h e d o t s and 
t h e c u r v e 2 i n F i g . 5 (A9 - d/£ Q A , d pump p u l s e d i a m e t e r , £ G A d i s t a n c e between g e n e r a t o r c e l l 
and a m p l i f i e r c e l l A 2 ) . 

The s p e c t r a l w i d t h s a r e s l i g h t l y n a r r o w e d i n t h e a m p l i f i e r c e l l s ( F i g . 3 ) . The wave­
l e n g t h peak p o s i t i o n s a r e p r a c t i c a l l y u n changed. The s p e c t r a l shapes a r e s l i g h t l y smoothed 
due t o g a i n s a t u r a t i o n . 

The d u r a t i o n o f t h e a m p l i f i e d s i g n a l s i s s h o r t e n e d and becomes a p p r o x i m a t e l y e q u a l t o 



F i g . 3 : C o n v e r s i o n e f f i c i e n c y 
d i s t r i b u t i o n s . Dashed c u r v e s , 
f l u o r e s c e n c e i n f o r w a r d d i r e c ­
t i o n w i t h i n a d i v e r g e n c e a n g l e 
o f AG=6°. S o l i d c u r v e s , a m p l i ­
f i e d s p o n t a n e o u s e m i s s i o n s i g ­
n a l a f t e r g e n e r a t o r c e l l . Dash-
d o t t e d c u r v e s , s i g n a l b e h i n d 
s e c o n d a m p l i f i e r c e l l . 1, 10 
m o l a r DDI. 2, 2 x l 0 - 3 m o l a r r h o -
damine 800. 3, 7.7xl0" 5 m o l a r 
H I T C I . 4, 5.1xl0" 5 m o l a r HDITCI. 
5, 2.5xl0" 5 m o l a r s t y r i l 9. 
6, 3.7xl0" 5 m o l a r IR 140. F o r 
s o l v e n t s see T a b l e 1. L e n g t h 
o f dye c e l l s i s 1=1 cm. 

750 800 
WAVELENGTH x 

900 

t h e pump p u l s e d u r a t i o n as i s see n by t h e t r i a n g l e i n F i g . 7 . 

4.3 T u n i n g and R e a m p l i f i c a t i o n . The s p e c t r a l w i d t h o f t h e a m p l i f i e d ASE s i g n a l i s t y p i ­
c a l l y 15 nm ( F i g . 3 ) and t h e d u r a t i o n i s a p p r o x i m a t e l y 30 p s . The p u l s e s a r e s p e c t r a l l y 
n a r r o w e d and t u n e d by p a s s i n g t h r o u g h t h e s p e c t r o m e t e r SP1. The s p e c t r a l n a r r o w i n g c a u s e s 
e n e r g y l o s s . The e n e r g y i s r e s t o r e d by r e a m p l i f i c a t i o n i n t h e dye c e l l A3. The s p e c t r a l 
n a r r o w i n g , t u n i n g , and r e a m p l i f i c a t i o n a r e i l l u s t r a t e d i n F i g . 8 . The e n e r g y o f t h e r e a m p l i -
f i e d p u l s e s i s r a t h e r c o n s t a n t o v e r a b r o a d s p e c t r a l r a n g e ( h i g h e r g a i n a t s p e c t r a l w i n g s 
s i n c e g a i n s a t u r a t i o n o c c u r s a t t h e c e n t e r s p e c t r a l r e g i o n ) . 

4.4 S e e d i n g P u l s e A m p l i f i c a t i o n . B e s i d e s t h e a m p l i f i c a t i o n o f s p o n t a n e o u s e m i s s i o n 
t h e a m p l i f i c a t i o n o f weak p i c o s e c o n d l i g h t c o n t i n u a 2 2 i n dye c e l l s may be a p p l i e d t o gene­
r a t e i n t e n s e f r e q u e n c y t u n a b l e p i c o s e c o n d l i g h t p u l s e s 1 1 ' 1 4 ' . I n R e f s . l l and 14 t h e p i c o ­
s e c o n d l i g h t c o n t i n u u m i s g e n e r a t e d i n t h e r u b y a m p l i f i e r by f o c u s i n g t h e s e l e c t e d s i n g l e 
p i c o s e c o n d r u b y p u l s e o f t h e o s c i l l a t o r i n t o t h e r u b y a m p l i f i e r . The m a i n d i f f e r e n c e b e t ­
ween a m p l i f i e d s p o n t a n e o u s e m i s s i o n and s e e d i n g p u l s e a m p l i f i c a t i o n (SPA) o f a p i c o s e c o n d 
l i g h t c o n t i n u u m i n a g e n e r a t o r c e l l i s t h e s m a l l d i v e r g e n c e a n g l e ( A 0 g p A - A6^, open t r i ­
a n g l e s and c u r v e 4 i n F i g . 5 ) and t h e s h o r t d u r a t i o n ( A t S P A < A t L , open c a r o i n F i g . 7 ) . 
B e h i n d t h e a m p l i f i e r c e l l A2 t h e beam d i v e r g e n c e ( f i l l e d t r i a n g l e s and c u r v e 3 o f F i g . 5 ) i s 
s l i g h t l y e n l a r g e d and t h e p u l s e d u r a t i o n ( f i l l e d c a r o i n F i g . 7 ) a p p r o a c h e s t h e pump p u l s e 
d u r a t i o n . 

4.5 Resonance Raman S c a t t e r i n g . The ASE s i g n a l b e h i n d t h e g e n e r a t o r c e l l i s f r e e o f 
Raman l i n e s i n a l l e x p e r i m e n t s . A t t h e p o s i t i o n o f t h e pump p u l s e peak i n t e n s i t y where t h e 
Raman a m p l i f i c a t i o n i s h i g h e s t , t h e ASE s i g n a l i s s t i l l t o o weak t o show up as an a m p l i f i e d 
Raman s i g n a l . I n t h e s e e d i n g p u l s e a m p l i f i c a t i o n o f p i c o s e c o n d l i g h t c o n t i n u a , S t o k e s Raman 
l i n e s o f t h e dye m o l e c u l e s have been o b s e r v e d upon t h e a m p l i f i e d c o n t i n u u m a t h i g h pump 
p u l s e i n t e n s i t i e s i n some dye s o l u t i o n s 13-'14. B e h i n d t h e a m p l i f i e r c e l l s t h e same Raman 
l i n e s were f o u n d upon t h e a m p l i f i e d ASE s i g n a l s 1 1 ' 1 4 . The Raman t r a n s i t i o n s a r e r e s o n a n t l y 
enhanced by t h e Sq-S- l a b s o r p t i o n o f t h e pump l a s e r 2 4 . 



F i g . 4 : E n e r g y c o n v e r s i o n e f f i ­
c i e n c y v e r s u s pump p u l s e peak 
i n t e n s i t y . Dye s o l u t i o n i s 
10" 4 m o l a r DDI i n m e t h a n o l . 
C i r c l e s and s o l i d c u r v e , ASE 
s i g n a l b e h i n d g e n e r a t o r c e l l . 
D o t s and das h e d c u r v e , a m p l i ­
f i e d s i g n a l b e h i n d s e c o n d 
a m p l i f i e r c e l l . C e l l l e n g t h s 
l - l cm. 

INPUT PEAK INTENSITY I 0 L [W/cm 2] 

INPUT PEAK INTENSITY I OL 

10' 

CW/cm2] 

F i g . 6 : W a v e l e n g t h o f ASE e m i s s i o n 
v e r s u s pump p u l s e peak i n t e n s i t y 
f o r 10" 4 m o l a r DDI i n m e t h a n o l . 
D a s h - d o t t e d c u r v e r e p r e s e n t s peak 
e m i s s i o n w a v e l e n g t h . The b o r d e r s 
o f t h e h a t c h e d r e g i o n i n d i c a t e 
t h e h a l f - h e i g h t s o f t h e s i g n a l . 
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INPUT PEAK INTENSITY I Q L [GW/cm 2] 

10 

F i g . 5 : Beam d i v e r g e n c e AG (FWHM) v e r s u s pump p u l s e peak i n t e n s i t y f o r 10" 4 m o l a r DDI i n 
m e t h a n o l . The c u r v e s b e l o n g t o : ( l , o ) , ASE s i g n a l b e h i n d g e n e r a t o r c e l l G; (2,®), ASE s i g ­
n a l b e h i n d a m p l i f i e r c e l l A2; ( 3 , A ) , a m p l i f i e d p i c o s e c o n d l i g h t c o n t i n u u m b e h i n d a m p l i f i e r 
c e l l A2; ( 4 , A ) , a m p l i f i e d p i c o s e c o n d l i g h t c o n t i n u u m b e h i n d g e n e r a t o r c e l l G. The d a s h -
d o t t e d c u r v e r e p r e s e n t s t h e beam d i v e r g e n c e o f t h e pump p u l s e . 

F i g . 7 : P u l s e d u r a t i o n s v e r s u s 
pump p u l s e peak i n t e n s i t y f o r 
2x10 m o l a r rhodamine 800 i n 
m e t h a n o l . S o l i d c u r v e and c i r ­
c l e s , ASE s i g n a l b e h i n d gene­
r a t o r c e l l . T r i a n g l e , ASE 
s i g n a l b e h i n d a m p l i f i e r c e l l 
A2. Open c a r o , a m p l i f i e d p i c o ­
s e c o n d l i g h t c o n t i n u u m b e h i n d 
g e n e r a t o r c e l l G. F i l l e d c a r o , 
a m p l i f i e d p i c o s e c o n d l i g h t 
c o n t i n u u m b e h i n d a m p l i f i e r 
c e l l A2. D a s h - d o t t e d l i n e , 
pump p u l s e d u r a t i o n A t L . 

INPUT PEAK INTENSITY I Q L [W/cm 2] 



F i g . 8 : R e a m p l i f i c a t i o n o f 
s p e c t r a l l y n a r r o w e d s i g n a l . 
Dye s o l u t i o n i s 10" 4 m o l a r DDI 
i n m e t h a n o l . S o l i d c u r v e 1, 
s p e c t r a l d i s t r i b u t i o n o f 
a m p l i f i e d p i c o s e c o n d l i g h t 
c o n t i n u u m b e f o r e a m p l i f i e r A3. 
S o l i d c u r v e 2, s p e c t r a l d i ­
s t r i b u t i o n b e h i n d a m p l i f i e r 
A3. The das h e d c u r v e s a r e t h e 
e n v e l o p e s o f t h e peaks o f t h e 
s p e c t r a l l y n a r r o w e d s i g n a l s 
b e f o r e and b e h i n d t h e a m p l i ­
f i e r A3. 

7A0 750 
WAVELENGTH X [nm] 

5. C o n c l u s i o n s 

The d e s c r i b e d dye g e n e r a t o r - a m p l i f i e r s y s t e m a l l o w s t h e g e n e r a t i o n o f i n t e n s e , f r e q u e n c y 
t u n a b l e p i c o s e c o n d l i g h t p u l s e s o v e r a w i d e s p e c t r a l r a n g e . W i t h p i c o s e c o n d r u b y pump p u l ­
s e s t h e f r e q u e n c y r e g i o n between 720 nm and 940 nm was c o v e r e d w i t h 6 d i f f e r e n t dyes ( i n 
a d d i t i o n t o F i g . 3 5 x l 0 ~ 4 m o l a r rhodamine 800 e x t e n d s t h e s p e c t r a l r a n g e t o 720 nm and 
5 x l 0 ~ 4 m o l a r IR 140 e x t e n d s t h e ASE s i g n a l t o 940 nm) . A c o n v e r s i o n e f f i c i e n c y o f a p p r o x i ­
m a t e l y 10 % was o b t a i n e d ( r e l a t i n g t o t h e pump p u l s e e n e r g y b e h i n d t h e r u b y a m p l i f i e r 1 ) . 
U s i n g o t h e r pump s o u r c e s ( s e c o n d h a r m o n i c o f m o d e - l o c k e d r u b y l a s e r , m o d e - l o c k e d N d - l a s e r s 
and t h e i r h a r m o n i c s ) t h e s p e c t r a l r e g i o n may be e x t e n d e d f r o m t h e n e a r u l t r a v i o l e t t o t h e 
n e a r i n f r a r e d s p e c t r a l r e g i o n o v e r t h e f u l l s p e c t r a l r a n g e o f a v a i l a b l e l a s e r dyes o r s a t u ­
r a b l e a b s o r b e r s 2 5 - 2 9 . i n c o n t r a s t t o dye l a s e r o s c i l l a t o r s t h e p i c o s e c o n d dye l a s e r g e n e r a ­
t o r s may be o p e r a t e d as w e l l w i t h l a s e r dyes o f h i g h f l u o r e s c e n c e quantum e f f i c i e n c y and 
w i t h s a t u r a b l e a b s o r b e r s o f low f l u o r e s c e n c e quantum e f f i c i e n c y ( s h o r t f l u o r e s c e n c e l i f e ­
t i m e t p , e.g. DDI i n m e t h a n o l ) 6 ' 9 . The g e n e r a t o r e f f i c i e n c y i s e x p e c t e d t o r e d u c e o n l y i f 
T F < A V 
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