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1 Einleitung

Bereits ein Jahr nach der ersten erfolgreichen Laser-Demonstration durch MAIMAN im
Jahr 1960 wurde der erste medizinische Eingriff mittels eines Lasers an einem Netz-
hauttumor vorgenommen [16, 17]. Seitdem konnten mit Hilfe von Lasern viele neue
und effiziente Behandlungsmethoden in der Medizin entwickelt werden, wobei die un-
terschiedlichsten Lasertypen und Wellenldngen im kontinuierlichen wie im gepulsten

Betrieb zum Einsatz kommen [18, 19].

1.1 Motivation

Die Prozesse der Wechselwirkung von Laserstrahlung mit organischem Gewebe sind
abhingig von Laserintensitit und Wechselwirkungsdauer und werden fiir therapeutische

Laseranwendungen in folgende Gruppen eingeteilt [20]:
¢ Photochemie
¢ Photothermik
* Photoablation

* Photodisruption
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Bild 1.1: Intensititen und Wechselwirkungszeiten fiir therapeutische Laseranwendungen [20].
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Die Ubersicht in Bild 1.1 zeigt, dass diese Laseranwendungen einen sehr breiten Bereich
von Intensitédt und Wechselwirkungsdauer abdecken. Allerdings liegen die therapeutisch
sinnvollen Anwendungen in einem schmalen Band, bei dem das Produkt von Intensitit
und Wechselwirkungszeit, d.h. die deponierte Energie pro Fliche, einen Bereich von
1 J/cm? bis 1000 J/cm? abdeckt [20].

Bei niedriger Intensitédt und langer Wechselwirkungszeit sollen korpereigene photoche-
mische Prozesse zur besseren Therapie stimuliert werden. Ab einer Intensitéit von ca.
100 W/ cm? wird das Gewebe photothermisch verdndert, welches zu einer Denaturie-
rung der Proteine fiihrt [20]. Infolge dieser irreversiblen Strukturinderung koaguliert das
betreffende organische Gewebe. Dieser Prozess wird in vielen medizinischen Bereichen
zur Schrumpfung von Gewebe oder zur Blutstillung eingesetzt. Bei hohen Intensitidten
von iiber 10° W /cm? kommt es zur Photoablation, bei der schlagartig ein kleines Gewe-
bevolumen erhitzt und verdampft wird. Durch die kurze Wechselwirkungsdauer im ns-
Bereich wird kaum Wirme in das umgebende Gewebe eingetragen. Ab einer Intensitit
von mehr als 10° W /cm? wird eine sogenannte Photodisruption erzeugt. Dabei entsteht
ein laserinduziertes Plasma, welches Stowellen generiert, die das Gewebe schiadigen.

Das menschliche Gewebe besteht, je nach Alter und Geschlecht, zu ungefdhr zwei Drit-
teln aus Wasser. Die Absorption der Laserstrahlung wird daher tiberwiegend durch die
Wasserabsorption bestimmt. In Bild 1.2(a) ist der Verlauf des Absorptionskoeffizienten
und der mittleren Eindringtiefe in Wasser als Funktion der Wellenlédnge aufgetragen.
Das Absorptionsmaximum von Wasser liegt bei einer Wellenlédnge von 2,9 um. Daher
werden oft Erbium-dotierte Laser eingesetzt, welche Strahlung bei dieser Wellenlénge
erzeugen konnen. Jedoch werden kommerziell erhéltliche Erbium-Laser mit Blitzlam-
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Bild 1.2: Absorptionsspektrum (a) von Wasser [21] und (b) von Peptid [6].
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pen gepumpt, sodass die Emissionsdauern typischerweise in einem Bereich von mehre-
ren 10 ps bis zu einigen 100 ps liegen. Durch die lange Wechselwirkungsdauer wird im
angrenzenden Gewebe eine starke Koagulation erzeugt. Bei einigen chirurgischen Ein-
griffen ist dieser blutungsstillende Effekt hilfreich [1]. In der Gehirn- oder Neurochir-
urgie sollten solche kollaterale Gewebeschiddigungen allerdings so gering wie moglich
ausfallen [3].

Neben Wasser bestehen Gehirn- und Nervenzellen zu einem hohen Anteil aus Proteinen
[22], die aus einer Verkniipfung von vielen Aminoséduren aufgebaut sind [23]. Die ein-
zelnen Aminoséuren sind mittels Amid-Bindungen miteinander verbunden, welche héu-
fig auch als Peptid-Bindungen bezeichnet werden [24]. Das Absorptionsspektrum der
Amid-Bindungen im infraroten Spektralbereich ist in Bild 1.2(b) dargestellt. Die hochs-
te Absorption zeigen die Amid I und die Amid A Vibrationsbanden, die der Streck-
schwingung der C=0 bzw. der N-H Bindung zugeordnet werden [6, 7]. Ihre Lage bei
A =6,1 um bzw. A = 2,85 um fallen jedoch mit den Hauptabsorptionsbanden des Was-
sers zusammen. Die Amid II Vibration (Biegeschwingung der N-H Bindung und Streck-
schwingung der C-N und C-C Bindung [6, 7]) bei der Wellenldnge von 6,45 um liegt
deutlich neben der Absorptionsspitze von Wasser bei A = 6,1 um. Ausgehend von den
betrachteten Zusammenhingen erhofft man sich dadurch eine selektive Absorption in
Gehirn- und Nervengewebe bei einer Wellenldnge von 6,45 pm [8, 9].

Die ersten Ablationsversuche an Gewebe mit einer Wellenlédnge von 6,45 pm wurden mit
einem Freie-Elektronen Laser (FEL) im Jahr 1994 durchgefiihrt [8]. Dieser FEL erzeug-
te bei einer Repetitionsrate von 2,85 GHz Pulsenergien bis 6 uJ bei einer Pulsdauer von
wenigen Pikosekunden. Dadurch lieB sich eine Intensitit von iiber 10° W /cm? erreichen,
wobei die Energiedichte eines einzelnen Pulses jedoch zu gering ist, um Gewebe zu ab-
latieren. Durch die Addition von tiber zehntausend ps-Pulsen zu einem Makropuls wurde
eine Pulsenergie von mehreren 10 mJ erreicht. Die Makropulsdauer konnte maximal 6 ps
betragen, bei einer Repetitionsrate von bis zu 30 Hz. Mit dieser Laserquelle wurden die
ersten Operationen an Gehirntumoren durchgefiihrt und vielversprechende Ergebnisse
erzielt [5]. Die Notwendigkeit eines Elektronenbeschleunigers und der damit verbunde-
nen groflen Dimensionen und Kosten machen aber eine flexible Verwendung eines FEL
unmoglich.

Aus diesem Grund wurden bereits im Jahr 2007 erste Ansitze untersucht, die Laser-
strahlung bei einer Wellenldnge von 6,45 um mit deutlich kleineren und giinstigeren
Lasersystemen zu erzeugen [13]. Dabei wurde unter Zuhilfenahme eines vierstufigen
Konversionsprozesses eine Pulsenergie von 2 mJ bei einer Pulsdauer von ca. 5 ns er-

reicht. Die geringe Gesamteffizienz dieses Konzepts von 1,,; = 0,019 % und die nied-
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rige Repetitionsrate von nur 0,5 Hz erlaubten allerdings keine effiziente chirurgische
Anwendung. Ein anderes Konzept verwendete einen giitegeschalteten Er**:YAG-Laser
bei einer Wellenldnge von 2,94 um und einer Pulsdauer von 100 ns [12]. Durch einen
nichtlinearen Konversionsprozess wurde mit einer Repetitionsrate von 5 Hz eine Pulsen-
ergie von 250 pJ mit Wellenldngen von 6,1 um bis 6,73 um erzeugt.

Um diese Arbeiten voranzutreiben, unterstiitzte die Europdische Kommission in einem
Forderprogramm (Mid-Infrared Solid-State Laser Systems for Minimally Invasive Sur-
gery, MIRSURG) die Entwicklung einer Strahlungsquelle in dem bevorzugten Wellen-
langenbereich bei 6 um. Es war erforderlich einen kompakten und kostengiinstigen Fest-
korperlaser zu entwickeln, welcher unter anderem folgende Merkmale aufweisen sollte:

e Wellenldngenbereich: 6 um - 6,5 pm
¢ Durchschnittsleistung: 1 W
* Repetitionsrate: 100 Hz - 200 Hz

¢ Pulsdauer: < 100 ns

Mit den bekannten Festkorperlasern konnen die gewiinschten Wellenldngen nicht di-
rekt aus einem elektronischen Laseriibergang und mit Pulsenergien im mJ-Bereich er-
zeugt werden. Die Erkldrung hierfiir liegt primér in der maximalen Phononenenergie
des Wirtsmaterials des aktiven Lasermediums [25]. Bei einem zu geringen Abstand der
Energieniveaus zueinander wird die Ubergangsrate der nicht strahlenden Relaxation, die
in Gitterschwingungen iibergeht, vorherrschend. Ist dies der Fall, findet zwischen diesen
Energieniveaus kein strahlender Ubergang mehr statt. Die spezifische maximale Phono-
nenenergie eines Wirtsmaterials ergibt sich aus dessen maximaler Gitterschwingungs-
frequenz. Aufgrund von iiberschldgigen theoretischen Betrachtungen muss der Abstand
zwischen zwei Energieniveaus mindestens das Vier- bis Fiinffache der maximalen Pho-
nonenenergie des Wirtsmaterials betragen, um einen effizienten Laseriibergang realisie-
ren zu konnen [26].

Zur Erzeugung einer Laserstrahlung mit A = 6,45 um entspricht die Differenz zwischen
zwei Energieniveaus ungefihr AE = 1550 cm~!. Das laseraktive Medium sollte somit
eine maximale Phononenenergie von weniger als Ep;, =~ 390 cm~! aufweisen. Diese Be-
dingung kann heute lediglich von der Gruppe der Chloride (z.B. KPb;Cls) mit einer ma-
ximalen Phononenenergie von Ep;, ~ 200 cm~! erfiillt werden [26]. Diese Materialien
besitzen jedoch einige problematische Eigenschaften, die einem einfachen Laserbetrieb

entgegenwirken. Die Herstellung dieser speziellen Chlorid-Wirtsmaterialien ist duf3erst
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Kristallmaterial Transmission* Nichtlinearer Koeffizient | Kommerziell
CSP 0,94 pm - 6,64 um [28] dze = 84,5 pm/V [29] -
7GP 1,9 um - 8,4 um [28] dye =75 pm/V [30] +
OP-GaAs 1,5 pm - 12,8 um [15] dia =94 pm/V [31] -

Tabelle 1.1: Uberblick iiber die ausgewihlten nichtlinearen Materialien.
(* Absorptionskoeffizient < 0,2 cm™1)

schwierig, wobei einige Chloride (z.B. LaCl3) stark hygroskopisch sind. Eine Verwen-
dung als gepulstes Lasersystem ist durch die sehr weiche Beschaffenheit (niedrige op-
tische Zerstdrschwelle) und der daraus resultierenden geringen thermo-mechanischen
Widerstandsfahigkeit stark limitiert. Obwohl ein Laseriibergang mit einer Wellenldnge
von iiber 7 pm in einem Chlorid wie z.B. KPb,Cls existiert, ist ein kommerzieller Einsatz
mit diesem Lasermaterial derzeit nicht absehbar [26, 27].

Infolgedessen muss auf einen nichtlinearen Konversionsprozess ausgewichen werden.
Die Konversion der Laserstrahlung wird dabei mittels eines optisch parametrischen Os-
zillators (OPO) realisiert. Unter Erfiillung der Energie- und Impulserhaltung wird in
einem OPO ein Pumpphoton mit einer Wellenlénge A, in zwei Photonen mit den Wel-
lenlingen A, und A; aufgespalten. Hierbei spricht man jeweils von Signal- und Idler-
strahlung.

Fiir die hier vorgestellten Untersuchungen zu OPOs wurden drei nichtlineare Kristalle
ausgewihlt: Cadmium-Silizium-Phosphid (CdSiP,, CSP), Zink-Germanium-Phosphid

CSP-OPO

AL =6,1pum

{(Nd"-YyAG | PPKTP-OPO — | 26P.0PO
L =1,064 pm A=6um-6,5pum

KTH Stockholm

3.
Ho™:LLF-MOPA ZGP-OPO
A =2,053 um A=6pum-6,5pum
4) | 1 vAG OP-GaAs-OPO

A=6pum-6,5pum

A=2,013 um

Bild 1.3: Uberblick iiber die vier unterschiedlichen Konversionskonzepte zur Erzeugung der
Strahlung im mittleren Infrarot mit OPOs.
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(ZnGeP,, ZGP) und ,,orientation-patterned” Galliumarsenid (OP-GaAs), deren wich-
tigste Eigenschaften in Tabelle 1.1 zusammengefasst sind. Nur der Transmissionsbereich
von CSP erlaubt die Verwendung von kommerziellen gepulsten Laserquellen bei einer
Wellenlénge von 1 um fiir eine nichtlineare Frequenzkonversion nach A > 6 pm. Die an-
deren beiden Materialien miissen mit Strahlungsquellen bei einer Wellenldnge > 1,9 um
gepumpt werden. Alle aufgefiihrten Kristallmaterialien versprechen durch ihren hohen
nichtlinearen Koeffizienten eine gute Konversionseffizienz. Das Material ZGP kann zu-

dem kommerziell erworben werden.

Eine vergleichende Evaluation dieser verschiedenen Konversionsméglichkeiten ins mitt-
lere Infrarot fiir einen Wellenldngenbereich von 6 um - 6,5 um existierte noch nicht.
Daher wurden basierend auf den ausgewihlten drei nichtlinearen Materialien im Rah-
men dieser Arbeit vier unterschiedliche Laserkonzepte untersucht, die schematisch in
Bild 1.3 dargestellt sind.

 Das erste Konzept ist ein CSP-OPO, der direkt mit einem kommerziellen gepulsten

Laser bei einer Wellenlidnge von 1,064 um gepumpt wird.

* Das zweite Konzept beruht auf einem sogenannten Tandem-OPO. Die erste Stufe
verdoppelt die Wellenldnge einer ebenfalls gepulsten, weit verbreiteten Strahlungs-
quelle bei A = 1,064 pm. Mit der konvertierten Strahlung von A = 2,128 pm wird
in einer zweiten Stufe ein ZGP-OPO gepumpt.

* Das dritte und vierte Konzept basiert jeweils auf gepulsten Festkorperlasern direkt
bei einer Wellenlénge von 2 um. Da diese Laser noch nicht kommerziell erhiltlich
sind, wurden fiir diesen Zweck vorerst nur im Labor aufgebaute Prototypen zum
Pumpen der OPOs benutzt.

Das Hauptaugenmerk dieser Arbeit liegt auf der Charakterisierung und Bewertung der
vier vorgestellten Konzepte hinsichtlich der effizienten, kompakten und kostengiinstigen

Umsetzung einer Strahlungsquelle im Wellenlédngenbereich von 6 um bis 6,5 pm.

1.2 Gliederung der Arbeit

In dieser Arbeit dienten sowohl kommerzielle gepulste Lasersysteme als auch Labor-

prototypen als Pumpquelle fiir den nichtlinearen Konversionsprozess. Die wichtigsten
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Merkmale der Lasermaterialien der im Labor realisierten Lasersysteme werden in Kapi-
tel 2 vorgestellt. Dabei handelt es sich um Tm>*- und Ho*-dotierte Festkorperlaser die
zur Erzeugung einer gepulsten Laserstrahlung bei A = 2 pm verwendet wurden. Zum
besseren Verstindnis des nichtlinearen Konversionsprozesses werden daran anschlie-
Bend einige spezielle Grundlagen behandelt.

Die in Bild 1.3 aufgefiihrten Ansétze zur Erzeugung von Laserstrahlung im Wellenlédn-
genbereich von 6 um - 6,5 pm werden in Kapitel 3 vorgestellt. Dazu werden die drei
nichtlinearen Materialien CSP, ZGP und OP-GaAs mit vier verschiedenen Strahlungs-
quellen gepumpt. Die Konversionskonzepte wurden zum Teil in Kollaboration mit dem
Max-Born-Institut (MBI) in Berlin und der Koniglich Technischen Hochschule (KTH)
in Stockholm durchgefiihrt [32, 33].

Die Ergebnisse dieser Arbeit werden in Kapitel 4 zusammengefasst und abschlieSend
diskutiert. Im Anhang befinden sich die Kristalldaten der verwendeten nichtlinearen
Kristalle, der Aufbau einer eingesetzten nicht planaren Ringanordnung fiir den para-
metrischen Konversionsprozess und die mathematische Beschreibung fiir die nicht kol-
lineare Phasenanpassung.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde aulerdem eine effizientere und kostengtinstigere Al-
ternative zu kommerziellen Tm3*-Faserlasern untersucht. Diese neue Variante besteht
aus einem Tm3*:LLF-Scheibenlaser und kann als Pumpquelle fiir Ho’>-dotierte Laser-
systeme eingesetzt werden, wodurch sich dessen momentan hohe Anschaffungskosten

reduzieren lassen. Erste experimentelle Ergebnisse hierzu sind im Anhang aufgefiihrt.
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