Laserkrystal

Af Jan Thogersen, Kemisk Institut, Aar-
hus Universitet

Etkigikrystalkuglen viser, at frem-
tiden for laserkrystaller i er lys. Pa
verdens storste lasermesse, Laser
2005, som netop er atholdt i
Miinchen, kunne man forvisse sig
om, at lasermarkedet er ved at blive
overtaget afkrystallaserne. Denne
artikel beretter om krystallerne bag
succesen.

11960 lykkedes det for forste gang T. H.
Maiman at frembringe laserlys. Laseren var
baseret pd en safirkrystal (Al,O,) doteret
med Cr¥* kromioner (rubin) og udsendte sit
karakteristiske rede lys som en reekke kraf-
tige lyspulser i en meget veldefineret stréle,
som vi senere har lert at kende som en la-
serstrale. Siden opfindelsen afrubinlaseren
har krystaller doteret med ioner af forskel-
lige grundstoffer vaeret under konstant ud-
vikling, og krystallerne indtageri disse aren
klar fererposition, nar det gaelder produktio-
nen af nye lasertyper.

Krystallernes succes skyldes forst og
fremmest, at de kan lagre endog meget hgje
energitetheder og derved producere kraftige
laserstraler fra et relativt lille volumen. Der-
for kan krystallasere gores meget kompakte
og robuste, som for eksempel i laserpege-
pinden (foto side 8). Under normal drift er
der ingen slitage pé laserkrystallerne og i
forhold til andre lasermedier som gas og far-
vestoffer har krystallerne en nasten uende-
liglevetid, selvuden vedligehold. Den side-
lebende udvikling af effektive halvleder
diodelasere til optisk pumpning afkrystal-

Nd3*:YAG krystalbouler (de to store krystaller) og ferdigpolerede laserkrystaller. (Fotos venligst
udlant af Northrop Grumman Directed Energy Systems — SYNOPTICS via
www.st.northropgrumman.com/synoptics)

lerne har muliggjort strom til lys effektivitet
pé op imod 20 %. Det er derfor ikke sé sart,
at krystallaserne pa det nermeste har
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Principskitsen af en laser viser hvordan lys fra to blitzlamper ansldr det laseraktive medium. Stimule-
ret udsendelse af lys fra mediet reflekteres tilbage gennem lasermediet af to spejle og bliver derved
yderligere forsteerket. Reflektiviteten af det ene spejl (output coupler) er per design mindre end 100
%, og det transmitterede lys udsendes i en laserstrdle. (Grafik:Forfatteren)
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udkonkurreret tidligere sa populere laser-
typer som for eksempel argon-ion og
kobberdampslasere.

I det folgende skal vi se, hvad der gor
doterede krystaller sé velegnede som laser-
medium, men forst en kort gennemgang af
laserens opbygning og virkemade.

En laserskitse

Som skitseret pa figuren til venstre bestar en
laser i princippet af en energikilde, et laser-
medium og en optisk resonator. Energikilden
er ofte en blitzlampe eller en anden laser,
hvis lys tilferer energi til lasermediet. Laser-
mediet kan for eksempel vere en atomar
gas, et farvestof, en halvleder eller en kry-
stal doteret med atomare ioner. Feelles for
alle lasermedier er dog, at der blandt deres
talrige energiniveauer findes mindst tre og
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Skitsen af Nd°*:YAG laserens energiniveauer
viser, hvordan lys fra en ydre kilde anslar hojt-
beliggende niveauer i Nd**. Nd°* ionerne i
disse niveauer henfalder til det ovre laser-
niveau under afgivelse af overskudsenergien til
YAG krystallens gittersvingninger. Stimuleret
henfald mellem niveauerne (3) og (4) resulterer
i Nd**:YAG laserens karakteristiske laserlys ved
1.064 nm. Nd** ionerne i niveau (4) afgiver
resten af deres overskudsenergi til veertskrystal-

helst fire, der opfylder en reekke betingelser,
som vi skal nu skal se pa.

Lad os betragte fire-niveau laseren
skitseret i figuren ovenfor. I en laser med
fire aktive energiniveauer absorberer ato-
merne i lasermediet energi fra den eksterne
energikilde ogbliver derved flyttet fra
grundtilstandens energiniveau (1) opietan-
sldet niveau (2). Fra dette niveau henfalder
atomerne spontant til et niveau med lavere
energi (3) for eksempel ved udsendelse af
lys. Niveau (3) udger det gvre laserniveau.
Hvis atomerne i niveau (3) vekselvirker med
lys med en energi svarende til energi-
forskellen mellem niveauerne (3) og (4), sti-
muleres henfaldet til niveau (4). Under
denne proces udsender atomet lys med
samme energi, retning og fase som det lys,
det vekselvirker med. Det udsendte lys
interferer konstruktivt med det indkommen-
de og herved forstaerkes lyset. Det er derfor
energiopsplitningen, AE, mellem detgvre og
nedre laserniveau, der bestemmer laserens
belgelengde, A, og dermed farve i henhold
til formlen:

A =hc/AE,

hvor h er Plancks konstant og c lysets ha-
stighed. Efter det stimulerede henfald befin-
der atomerne sig i niveau (4), som er det
nedre laserniveau. Herfra henfalder ato-
merne hurtigt tilbage til grundtilstandens
energiniveau (1), sd de kan bruges i en ny
forsteerkningscyklus.

Eftersom stimuleret absorption aflys og
deraf folgende overforsel af atomer fra ni-
veau (4) til niveau (3) er lige sa sandsynlig
som stimuleret henfald fra niveau (3) til ni-
veau (4), er det afgarende for forstaerk-
ningsprocessen, at der altid er flere atomer i
det gvre end i det nedre laserniveau. Dette
kan normalt ikke opfyldes af et to-niveau
system, men kraever mindst tre og helst fire
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len og kommer derved tilbage til grund-
tilstandsniveauet. (Grafik: Forfatteren)

Fire-niveau lasersystem. Lasermediet absorbe-
rer lys fra en ydre kilde og bliver derved anslaet

fra grundtilstandsniveauet (1) til niveau (2).

Hurtigt henfald fra niveau (2) befolker det ovre
laserniveau (3). Laserlyset opstar som folge af
stimuleret henfald mellem niveauerne (3) og
(4). Hurtigt tomning af niveau (4) bringer
lasermediet tilbage til grundtilstanden, som
derved er klart til endnu en rundtur. (Grafik:
Forfatteren)

niveauer, hvor sandsynligheden for spontane
henfald fra niveau (2) til niveau (3) og fra
niveau (4) til niveau (1) er stor, samtidig
med at sandsynligheden for et spontant hen-
fald fra det gvre til det nedre laserniveau er
megetlille.

Det laseraktive medium placeres i en
optisk resonator i princippet bestaende af'to
spejle, der reflekterer det forsteerkede lys
gennem lasermediet gentagne gange.
Resonatoren har til formal at forlenge den
effektive leengde af lasermediet og dermed
forege forsteerkningen samt at udveelge
netop de frekvenser fra det forsterkede lys,

Energidiagram for Nd3+;YAG laser
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der efter en rundtur i resonatoren svinger i
fase med lyset fra forrige rundtur, dvs. op-
fylder resonatorbetingelsen. Det er saledes i
hgj grad resonatoren, der giver laserstrélen
sinveldefinerede bolgelengde og retning.

Igennem de 45 ar, der er géet siden
opfindelsem af laseren, er det lykkedes at fa
hundredevis af forskellige krystallertil at
udsende laserlys. I modsatning til rubin-
laseren, som i princippet kunne vare baseret
paennaturligt foreckommende rubin, er alle
ovrige krystallasere lavet af syntetisk frem-
stillede krystaller. Her vil vi blot gennemgé
tre af de mest almindelige.

Titan:safirlaser
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Skitse af energiniveaudiagram for Ti*" : safirlaseren. Krystalfeltet giver en kraftig opsplitning af 3d
elektronens energiniveauer, som igen forbreddes ved vekselvirkning med krystalgitterets vibrationer
og resulterer i titansafirens brede spektralomrdde. (Grafik: Forfatteren)
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Det periodiske system. Leeg scerligt meerke til elektron-konfigurationerne af de sjeeldne jordarter og
titan. Ved de trivalente sjceldne jordarter forsvinder en f-elektron og de to 6s elektroner, men den
laseraktive f-elektron er stadig delvist skeermet mod veertskrystallens ligandfelt af 5s° og 5p° elektro-
ner. Sdledes er konfigurationen af neutralt Nd [Xe]4f* 6s°, mens den for Nd** er [Xe]4f’. Derimod er
Ti**’s 3d elektron ikke skeermet og meerker i hojere grad det elektriske felt fra krystallen. (Grafik:

UVH)

Nd**:YAG krystallen
Den mest udbredte krystalbaserede laser er
uden sammenligning neodymium:yttriumalu-
minium granat, Nd*":Y,AL.O ,,(Nd:YAG)
laseren, og den er samtidig et godt eksempel
pa en fire-niveau laser. Neodymium erstat-
ter typisk 1 % af yttrium-atomerne i YAG
gitteret og sidder som trivalente Nd3* ioner
omgivet afaluminium- ogiltatomer som vist i
boksen pa modstaende side.
Energiniveaudiagrammet gversttil hajre
foregdende side viser Nd**’s grundtilstands-
niveau og talrige anslaede niveauer. Nd**
ionerne absorberer i et bredt omrade i den

gul-grenne del af det synlige spektrum sva-
rende til overgange mellem grundtilstanden
og niveauerne omkring 2-3 eV. Det giver
Nd: Y AGkrystallen sin karakteristiske lyse-
rede farve (se fotos i boksen pa modstaende
side). Endvidere absorberer Nd** ionerne i
den n@r-infrarede del af spektret, hvilket
gor Nd:YAG velegnet til optisk pumpning
med xenon- eller krypton-blitzlamper, som
netop udsender lys i dette omrade. Lyset fra
blitzlamperne anslér niveauerne over det
ovre laserniveau (3), som i lebet af nanose-
kunder henfalder til niveau (3). Henfaldet
skertrinvis gennem lavereliggende niveauer,

ikke ved udsendelse aflys, da sandsynlighe-
den for optiske overgange mellem disse ni-
veauer er lille, men derimod ved en meget
effektivenergioverforsel til Y AG krystallens
gittersvingninger (phononer). Ved denne
form for energiafgivelse vokser henfaldsti-
den af de ansldede niveauer i Nd** ionerne
eksponentielt med energiforskellen til
ionernes naboniveauer og bliver derfor me-
get lang (0,25 ms), nir Nd** ionerne ankom-
mer til det gvre laserniveau (3). Kravet om
en hurtig og effektiv befolkning af det gvre
laserniveau opfyldes séledes elegant af
veertskrystallen.

Laserovergangen sker ved stimuleret
henfald mellem niveau (3) og (4), som har
en energiforskel pa 1,17 eV, 0g Nd:YAG
laseren lyser derfor infraredt med en belge-
leengde pé 1.064 nm. Fra det nedre laser-
niveau (4) afgiver Nd** ionerne hurtigt deres
overskudsenergi til krystalgitteret og kom-
mer derved tilbage til grundtilstandsniveauet.

Ligandfelt justerer laserbelgelzengden
Den effektive energioverforsel mellemion
og vartskrystal er tydeligvis helt afgerende
for Nd:YAG laseren. Men det er ikke den
eneste funktion af krystallen. Den ngjagtige
energi af Nd** ionernes niveauer afhaenger
nemliginogen grad af det lokale elektriske
felt, ogsé kaldet ligandfeltet, som Nd**
ionerne foler i YAG krystallen. Derfor kan
niveauernes energi justeres ved at skifte til
en anden vaertskrystal.

Benyttes sdledes en yttrium lithium fluo-
rid, YLF,, (YLF) krystal i stedet for YAG,
bliverenergigabet mellem de to laserniveauer
storre, og laserens bolgelengde skifter fol-
gelig fra 1.064 nm til 1.053 nm. Nd** ionerne
har veeret benyttet i mere end 100 forskellige
veaertskrystaller, som tilsammen deekker et
spektralomrade fra 1.041 nmtil 1.116 nm.
Det er dog de ferreste af disse verts-
krystaller, hvis mekaniske og optiske egen-
skaber har tilladt en kommerciel udnyttelse.
Nd:YAG laseren udger blot et enkelt med-
lem i familien af lasere, der benytter krystal-
ler doteret med grundstoffer fra gruppen af
sjeldne jordarter som lasermedium (figuren
ovenfor). Listen omfatter mere end tusinde
forskellige krystaller, som tilsammen daekker
et spektralomrade fra Ce’":YLF’s nar-ultra-

Almandingranat som de findes i naturen. (Foto:
Morten L. Hjuler)

Vi tenker som regel pa laserlys som en
strdle med en meget veldefineret balge-
leengde eller farve. Men sadan er det fak-
tisk ikke altid. Som et resultat af Fourier-
teori har produktet mellem varigheden af
en laserpuls, At, og dens spektrale bredde,
Av, en nedre grense storre end nul. For en
puls med gaussisk form er den nedre graen-

Fourierteori

Sammenhzeng mellem pulslzengde og spektralbredde

se for dette produkt saledes AVAt > 0,42.
Det har en rekke overraskende og vigtige
konsekvenser. Skal man saledes lave en
laser med en meget velbestemt frekvens
(lille Av), skal man lade laseren lyse i lang
tid (stor At). Omvendt skal en laser, der
udsender meget korte pulser (lille At), have
et meget bredt spektrum (stor Av).
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Korund (safir)

lens styrke bevirker, at laserkrystallen kan
tale endog meget hgje laserintensiteter.

rader ved 628 nm og 694 nm.
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| titan:safir (Ti3+:AI203) krystaller erstattes ca.

0,1 - 1 % af aluminiumatomerne med Ti* ioner.
Placeringen af Ti%* i Al O, har trigonal symmetri.
Krystalfeltet resulterer i en kraftig opsplitning og
forbredning af Ti®* ionens energiniveauer og tilla-
der titan:safir krystallen at lyse i et bredt spektrum
i intervallet 660 - 1.050 nm. Den store spektral-
bredde gor titansafirlaseren til en af de mest fore-
trukne kilder til laserspektroskopi. Veertskrystal-

| en anden safir, nemlig rubin (Cr3+:AI203),
erstatter Cr3* ca. 0,05 % af aluminiumatomerne.
Rubinlaseren laser i to snaevre bglgelaengdeom-

Naturligt forekommende safirer (bld) og rubiner (rode).
(Foto: Morten L. Hjuler)

o Oxygen o AIuminium‘

| figuren ovenfor demonstreres det, hvordan Al-O
oktaedrerne er forbundet igennem den trigonale
Kkrystal. Figuren til venstre viser et storre udsnit af
oktaederbindinger. (UVH modificeret efter forlaeg
af Svend Erik Rasmussen)

| neodymium yttrium aluminium granat laseren erstatter Nd®+
ionerne de otte-koordinerede Y3+ ioner. Koncentrationen af
neodymiumatomer udger typisk 1 %. Hojere koncentrationer
vanskeliggeres af den 11 % storre ionradius af neodymium-
ionen og resulterer i krystaldefekter.

g /?l); ):g:]?um Denne afbildning af den kubiske granat viser Al-O tetraedrene med farven sort
O Yitrium samt aluminiumatomer angivet med bla farve. Disse Al-atomer er bundet til seks
oxygenatomer. Yttriumatomerne er angivet med gul, men bindingerne til oxygen

er udeladt. (UVH modificeret efter forlaeg af Svend Erik Rasmussen)

Fluorid

Laserstaenger skaret af syntetisk fremstillet Na3+:YAG. (Fotos
venligst udlant af Northrop Grumman Directed Energy Systems)

Krystallerne vokser ud fra en kim-krystal vha. Czochralski-
metoden. Den faerdige krystal-boule er typisk 25 cm lang og
10 cm i diameter. Fra boulen udskeeres cylindriske staenger
med en diameter pa 4 - 10 mm. Enderne pa steengerne sli-
bes helt parallelle og sa plane, at ujsevnheder pa overfladen
hejst er 1/10 af laserens belgeleengde. Til sidst padampes
en anti-refleks film pa enderne, séledes at laserlyset pa sin
vej frem og tilbage mellem spejlene kan passere igennem
krystalenderne uden refleksionstab.

Nd3+:YLF, Boule og laserstaenger skéret fra boulen. (Fotos venligst udlant af Northrop
Grumman Directed Energy Systems)

O Fluor

Lithium

o
O Yttrium

Figuren viser de fire bindinger mellem lithiumatomer og fluorato-
mer og de otte bindinger mellem yttrium og fluor i det tetragonale
fluorid. (UVH modificeret efter forlaeg af Svend Erik Rasmussen)
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Som i yttrium aluminium granat erstattes ca. 1% af Y3* ionerne
i YLF, af Nd3* ioner. | forhold til YAG udmeerker YLF, sig ved
en lav termisk linseeffekt, hvilket forbedrer laserstralens kvali-
tet og letter designet af laserkaviteter i lasere med hgj effekt.
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Gron laserpegepind baseret pd neodymium-doteret yttrium vanadat (Nd**:YVO,). Laserens infrafode
lys frekvensfordobles efterfolgende i en ikke-linecer krystal for at opnd den gronne strdle. (Foto: For-

fatteren)

violette laserlinie ved 326 nmtil Ho*: YLF's
midtinfrarede laser ved 3.914 nm. Et udvalg
af'synlige og ner-infrarede laserlinier er
angivetifigurentil hojre.

Titan:safir - en spektroskopikers drem
Pa trods af de mange fortreeffelige egenska-
ber er laserne baseret pé krystaller doteret
med sjaldne jordarter begrenset af, at de
kun kan lyse i et snavert spektralomrade pa
fa nanometer. Det skyldes, at de sjaldne
jordarters 5s% og 5p® elektroner i nogen grad
skermer den laseraktive 4f elektron fra
krystalfeltet, og 4f elektronen bevarer der-
ved de relativt skarpe energiniveauer.

I'mange anvendelser er det imidlertid
onskeligt, at laserens belgelaengde kan juste-
res over et meget bredt spektralomrade.
Denne egenskab findes for eksempel hos
dentrivalente Ti*" ion. I modsatning til de
sjeldne jordarters skeermede 4f elektron,
foler Ti*" ionens laseraktive 3d elektron i
meget hgjere grad det lokale elektriske felt i
veertskrystallen. Sidder Ti*" ionerne for ek-
sempel i en safirkrystal, Al,O,, resulterer
ligandfeltetienkraftig opsplitning afde
snavre atomare niveauer. Opsplitningen af
3d elektronens energiniveauer er vist pa fi-
guren nederst pé side 5. Da safirkrystallens
lokale elektriske felt tilmed blander Ti**
ionernes elektroniske niveauer med
gittersvingningernes vibrationsenergier for-
breddes de enkelte niveauer i en sddan grad,
atde overlapper. Derved bliver det muligt at
variere titan:safir laserens belgelengde kon-
tinuertiintervallet 660-1050 nm, altsd med
ca. 400 nm. Med dens brede spektralomrade
er titan:safir laseren i dag den absolut mest
udbredte krystalbaserede laser til
spektroskopi.

De korteste laserpulser nogensinde
Sterst indflydelse har den titandoterede
safirkrystal dog haft forudviklingen afpul-
serede lasere. Naermere betegnet femto-
sekundlasere, der udsender deres laserstrale
i form af lyspulser med en varighed pa 100
femtosekunder eller mindre (1 fs = 10'5s).

Resultater fra matematikkens fourier-
teori medferer, at for at en laser kan produ-
cere sa korte laserpulser, skal dens aktive
medium kunne forstaerke et meget bredt
spektrum aflaserbelgelengder. Som forkla-
ret ovenfor behersker den titandoterede

safirkrystal denne egenskab bedre end no-
genanden. Netop titansafirkrystallens poten-
tiale for at lave korte laserpulser er siden sin
opdagelse i 1980’erne blevet presset til
grensen, og de korteste optiske laserpulser
til dato er séledes lavet af titansafirlasere.
Laserpulserne har en varighed pa mindre
end 5 fs svarende til blot to svingninger af
laserlyset! Som folge af fourier-teori deekker
de korte laserpulser et spektrum pé mere
end 300 nm. Det star i skaerende kontrast til
den meget snavre spektralbredde af konti-
nuerte lasere. Havde titan:safirlaserens
centerbolgelengde saledes veret gron (ca.
500 nm) i stedet for n@rinfrared (800 nm),
ville laserlyset veere hvidt!

Enorme effekter

Med den korte pulslengde er det blevet mu-
ligt for titan:safir lasersystemer at producere
fantastiske lysstyrker. Saledes findes der nu
verden over flere lasersystemer med puls-
effekter pa over en 1 PW (PetaWatt = 10"
W) svarende til effekten af ca. 1 million
middelstore danske kraftverker eller 1.000
gange USA’s samlede el-kapacitet. I de
kommende ar vil denne udvikling med sik-
kerhed fortsette. De enormt effektfulde
lasere finder anvendelse fra studier af vek-
selvirkning mellem lys og elementarpartikler
til anteendelse af fusionsplasma i fusions-
reaktorer — og det er alt sammen muliggjort
afkrystaller doteret med atomare ioner.
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Udvalgte laserlinier fra krystaller doteret med
sjeeldne jordarter samt krom og titan. (Grafik:
UVH)

Veertskrystal lon Belgelaengde Spektrum
Ultraviolet
YLIF, Ce® 326nm
YLIF, TmS* 453 nm
LaCl;  Pr3* 489 nm
LaCl;  Pr¥* 530 nm
YLiF, Tb%  545nm
CaF, Ho%*  551nm
BaY,F; Er3*  562nm
ToF, Sm3* 593 nm
Y,0, Eu¥*  611nm
LaCl;  Pr¥*  645nm
ALO; T 650 nm -
|
AO;  Cr*  693nm |
YLF, Nd** 1053nm
Y A0, Nd** 1064 amY Infrared
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