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Kapitel 1

Einleitung

Aufgrund der Vielzahl von Anwendungsmoglichkeiten hat sich die Evanes-
zentfeldsensorik in den letzten Jahrzehnten zu einem stark wachsenden For-
schungsfeld entwickelt. Neben der am h&ufigsten verwendeten Technik der
evaneszenten Fasersensorik [1-3] hat sich die Evaneszentfeldsensorik mit inte-
griert-optischen Bauelementen etabliert. Insbesondere fiir zahlreiche Anwen-
dungen im Bereich der chemischen, biologischen oder medizinischen Sensorik
hat sich diese als bevorzugtes Messverfahren durchgesetzt [4-6]. Die hierbei
verwendeten integriert-optischen Bauelemente zeichnen sich im Allgemeinen
durch geringe Verluste aus und erlauben hochst sensitive Messungen. Sie sind
in einer Vielzahl von Materialien und Geometrien erhiltlich, sind flexibel in
der Handhabung und aufgrund der geringen Grofse ist es moglich, mit ihnen
ein Analyse-Labor in Chip-Groéfe (,Lab-on-a-chip®) zu realisieren.

Insbesondere fiir biochemische Anwendungen ist die Anregung fluores-
zenter Farbstoffe in sehr diinnen Grenzschichten durch evaneszente Felder
eine hiufig verwendete Technik. Die evaneszenten Felder werden iiblicher-
weise entweder durch Totalreflexion oder in Wellenleitern erzeugt |7-9]. Die
Beleuchtung und Anregung erfolgt hierbei in Schichtdicken in der Grofen-
ordnung von nur wenigen 10-100 nm. Die Auflésung dieses nahfeldoptischen
Verfahrens unterliegt keiner beugungsbedingten Grenze, die mit dem Ab-
be’schen Beugungslimit vergleichbar ist und ist somit physikalisch nicht prin-
zipiell nach unten begrenzt.

Motiviert wurde die Arbeit zunichst durch ein interdisziplindres Pro-
jekt im Rahmen des Graduiertenkollegs 1114 ,Optische Messtechniken fiir
die Charakterisierung von Transportprozessen an Grenzflichen“ der DFG.
Zielsetzung hierbei war es, mittels evaneszenter Felder Fluoreszenzen von
Farbstoffen anzuregen, die sich speziell an die Membran einer biologischen
Zelle anlagern. Die Herausforderung bei dieser Aufgabenstellung liegt einer-



seits darin, eine hohe Ortsauflésung in der Tiefe zu gewidhrleisten, anderer-
seits geniigend Energie zur Fluoreszenzanregung bereit zu stellen, um ein fiir
den Detektor ausreichend hohes Fluoreszenzsignal zu erhalten. Ein moglichst
hoher Anteil der im Wellenleiter gefiihrten Lichtintensitdt muss also in die
Grenzschicht gelangen.

Eine hiufig verwendete Moglichkeit zur Erhéhung der evaneszenten Feld-
intensitit stellt die Erzeugung von Oberflichenplasmonenresonanzen (SPR,
engl. fiir Surface Plasmon Resonance) durch eine metallische Beschichtung
der wellenleitenden Struktur dar [10-12|. Hierbei dringt im Resonanzfall das
evaneszente Feld der Plasmonen in das Deckmedium ein. Der Nachteil dieser
Methode liegt in der Verschlechterung der Ortsauflosung, da das evaneszente
Feld der Plasmonen eine hohere Eindringtiefe als das urspriingliche evanes-
zente Feld der im Wellenleiter gefiihrten Mode hat.

Um dies zu vermeiden, wird als alternativer Ansatz im Rahmen dieser
Arbeit der Einfluss einer diinnen hochbrechenden dielektrischen Metalloxid-
schicht auf das evaneszente Feld an der Grenzfliche ausgenutzt und unter-
sucht. Auch hierbei wird die Intensitit im evaneszenten Anteil der gefiihrten
Mode im Deckmedium erhoht, allerdings bleibt im Gegensatz zu metallisch
beschichteten Wellenleitern die extrem kurze Eindringtiefe der gefiihrten Mo-
de unverandert, womit die hohe Ortsauflosung erhalten bleibt. Dieser Ansatz
wurde von Quigley et al. theoretisch vorgeschlagen und untersucht [13], er
konnte im Rahmen dieser Arbeit erfolgreich experimentell umgesetzt und
zum ersten Mal mit einem optischen Rasternahfeldmikroskop nachgewiesen
werden.

Als Material fiir die Wellenleiter wurde Lithiumniobat (LiNbO3) ausge-
wihlt. Es ist hochbrechend (n(A = 532 nm) =~ 2,23), was zu einer geringen
Eindringtiefe des evaneszenten Feldes in der Grofenordnung von nur wenigen
10 nm fiihrt. Weiterhin existieren etablierte Fertigungsmethoden verlustar-
mer wellenleitender Strukturen wie die der hier verwendeten Eindiffusion
von Titanionen [14,15]. Die Herstellung ist reproduzierbar, so dass die Feld-
verteilung der gefithrten Moden berechenbar in Abhéngigkeit der Produk-
tionsparameter ist. Umgekehrt ermdglicht dies ein Design der gewiinschten
Feldverteilung (und inbesondere des evaneszenten Feldes im Deckmedium)
fiir eine spezifische Applikation.

Die im Rahmen der Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen beschrinken
sich auf Streifenwellenleiter, wobei sie prinzipiell auf weitere Geometrien, wie
beispielsweise Arrays, leicht erweiterbar sind.



Gliederung der Arbeit

Zunichst wird in Kapitel 2 eine theoretische Einfiihrung in die der Arbeit
zu Grunde liegenden physikalischen Effekte gegeben. Die Begriffe der Nah-
feldoptik und des evaneszenten Feldes werden gekliart und die wesentlichen
Aspekte an einfachen Beispielen wie der Totalreflexion am Glasprisma und
einem planaren Wellenleiter verdeutlicht. Insbesondere wird auf den Begriff
der Eindringtiefe eingegangen.

Im anschliefenden Kapitel 3 werden die theoretischen Betrachtungen auf
die tatsichlich verwendeten Strukturen, ndmlich titaneindiffundierte Strei-
fenwellenleiter in Lithiumniobat erweitert. Numerische Simulationen des Bre-
chungsindexprofils sowie der im Wellenleiter gefiihrten Moden und deren eva-
neszenten Felder werden diskutiert. Hierbei liegt der Schwerpunkt auf der
Untersuchung der Eigenschaften des evaneszenten Feldes bei einer hochbre-
chenden dielektrischen Beschichtung der Wellenleiterstruktur. Die Berech-
nungen zeigen, dass durch die Beschichtung die Intensitdt des evaneszenten
Feldes an der Grenzfliche auf das 50-fache erhoht werden kann, wihrend die
Eindringtiefe unverdandert kurz bleibt.

In Kapitel 4 wird die Herstellung der wellenleitenden Strukturen beschrie-
ben. Die Prozesse der Herstellung der Chrommasken am Institut fiir Ange-
wandte Physik sowie die damit durchgefiihrte Produktion der Wellenleiter in
Zusammenarbeit mit dem Institut fiir Physik und Physikalische Technologien
der Technischen Universitdt Clausthal werden erldutert. Es werden Mecha-
nismen der Qualitdtskontrolle vorgestellt und der Einbau des bearbeiteten
Substrats in ein integriert-optisches Bauelement beschrieben, das spiter in
den Versuchsreihen verwendet wird.

Die Vermessung und Charakterisierung der evaneszenten Felder mit einem
optischen Rasternahfeldmikroskop (SNOM) ist in Kapitel 5 dargelegt, was
den Schwerpunkt der Arbeit darstellt. Zunéchst wird der Aufbau der Mess-
apparatur als Erweiterung eines bereits bestehenden Rasterkraftmikroskops
beschrieben und dieser charakterisiert. Mit diesem System war es moglich,
die evaneszenten Felder der in den Wellenleitern gefiihrten Moden zu ver-
messen und zu charakterisieren. Es wurden laterale Scans an der Oberflache
durchgefiihrt und des weiteren die Eindringtiefe bestimmt. Hierbei konnte die
Intensitatserh6hung an der Grenzschicht in beschichteten Bereichen des Wel-
lenleiters gegeniiber unbeschichteten bei extrem kurzen Eindringtiefen zum
ersten Mal erfolgreich mit der SNOM-Technik nachgewiesen werden [16,17].



Als zweiter Hauptteil der Arbeit schlieft Kapitel 6 an, in dem die interdis-
ziplindre Einsetzbarkeit des zuvor charakterisierten Wellenleiterbauelements
zur hochaufgelosten Fluoreszenzanregung an Hand von Anwendungsbeispie-
len aus Stromungslehre und Biologie demonstriert wird. Dazu wird das Wel-
lenleiterbauelement in ein Mikroskopsystem integriert, das zur Detektion des
durch das evaneszente Feld in der Grenzschicht angeregten Fluoreszenzsi-
gnals dient. Anhand von charakteristischen Beispielsmessungen werden die
Stiarken und Schwichen des Systems diskutiert, wobei es mit bestehenden
Techniken der Nahfeldfluoreszenzanregung TIRFM (engl. fiir Total Internal
Reflection Fluorescence Microscopy) in Vergleich gesetzt wird.

Die Arbeit schliefst in Kapitel 7 mit einer zusammenfassenden Diskussion
der erzielten Ergebnisse, wobei ein Ausblick auf potentielle weitere autbauen-
de Forschungsarbeiten und interdisziplindre Anwendungen ortlich hochauf-
geloster evaneszenter Fluoreszenzanregung gegeben wird.



Kapitel 2

Theoretische Beschreibung
evaneszenter Felder

In diesem Abschnitt werden die theoretischen Grundlagen fiir die in der Ar-
beit untersuchten Phénomene der Nahfeldoptik zusammengetragen und der
Begriff des evaneszenten Feldes definiert. Als Einfiihrung in die Thematik
wird dessen Auftreten am Beispiel der Totalreflektion diskutiert. Hierbei wird
auf die wesentlichen Effekte und Charakteristika des evaneszenten Feldes ein-
gegangen. Ebenfalls wird in diesem Kontext der Spezialfall der frustrierten
Totalreflexion behandelt, da dieser das Funktionsprinzip des fiir die Messun-
gen der evaneszenten Felder verwendeten optischen Rasternahfeldmikroskops
(vgl. Kap. 5) darstellt. Als zweites einfiihrendes Beispiel wird die Feldver-
teilung und das Auftreten des evaneszenten Feldes in einer einfachen Wel-
lenleitergeometrie berechnet. Weiterfithrende detaillierte Betrachtungen der
evaneszenten Felder in den tatsdchlich verwendeten Wellenleitergeometrien
werden in Kap. 3 durchgefiihrt.

2.1 Optische Nahfelder und evaneszente Felder

Der Begriff ,Nahfeldoptik* bezieht sich allgemein auf die Anregung oder
Propagation hochfrequenter elektromagnetischer Felder in Strukturen, de-
ren Ausdehnungen klein gegeniiber der verwendeten Wellenlinge sind [18|.
Paesler erweitert diese Definition noch durch Interaktion des Lichts: ,,Nahfeld-
optik bezeichnet den Bereich der Optik, der sich auf Konfigurationen bezieht,
die vom Durchgang von Licht von, zu, durch oder nahe eines Elements mit
Subwellenldngeneigenschaften abhingen; und das Koppeln von diesem Licht
in ein zweites Element, das sich in einer Distanz kleiner als die Wellenlénge
vom ersten befindet* [19].



Der Begriff ,evaneszent® stammt vom Lateinischen ,evanescare” ab, das
iibersetzt ,sich verfliichtigen” oder ,yverschwinden* bedeutet. Bezogen auf elek-
tromagnetische Felder handelt es sich bei ,evaneszenten Feldern“ um den An-
teil eines elektromagnetischen Feldes, der mit zunehmender Entfernung von
einer Grenzfliche sehr schnell ,verschwindet®, d.h. die Feldstédrke nimmt sehr
rasch ab. Im Gegensatz zu anderen mit dem Abstand zur Quelle schwécher
werdenden elektromagnetischen Feldern (wie z.B. Dipolstrahlung), wird das
evaneszente Feld nicht von der Quelle abgestrahlt sondern ist immer an eine
Grenzflache gebunden. Ein weiteres Charakteristikum, das aus den folgenden
Betrachtungen hervorgeht, ist die exponentielle Abschwéichung der Feldstér-
ke.

NN 1),
lexp(kzz) le><p(kﬂ)
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Abbildung 2.1: Gedédmpfte Welle: a) als Funktion des Ortes z zur Zeit ¢ — 0,
b) als Funktion von ¢ an den Orten z; < 25 < z3; Evaneszente harmonische
Welle: ¢) als Funktion des Ortes z zur Zeit t = 0, d) als Funktion von ¢ an
den Orten z; < 29 < z3.

>
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Die mathematische Formulierung des evaneszenten Feldes [20] wird am
Beispiel einer ebenen Welle gegeben:

f(z,t) = a exp [i(k1 + i ka)z — iwt] (2.1)
= a exp (—kqoz) exp [i(k1z — wt)]

mit der Ortskoordinate z, der komplexen Wellenzahl k = ki + tky = 27/
(A: Wellenldnge) und der Kreisfrequenz w = 27v (v: Frequenz).

Es konnen drei Félle fiir die Wellenzahl £ unterschieden werden: 1. rein
reell, 2. komplex und 3. rein imaginar. Die jeweiligen Wellen werden als pro-
pagierend, gedampft und evaneszent bezeichnet, wobei die beiden letzten in
Ort- und Zeitabhéngigkeit in Abbildung 2.1 dargestellt sind.

Eine evaneszente Welle liegt also vor, wenn die Wellenzahl £ rein imagi-
nar wird. Somit wird aus der Welle eine Exponentialfunktion, die nur noch
in ihrer Zeitkomponente ¢ einen harmonischen Schwingungszustand aufweist.
Wie in der Graphik zu erkennen ist, besitzt auch die geddmpfte Welle ein
exponentielles Abklingverhalten als Einhiillende, jedoch sind hier sowohl die
Ortskoordinate z wie auch die Zeitkomponente ¢ harmonische Wellenfunk-
tionen, d.h. die Welle propagiert.

Obwohl der Hauptanteil der evaneszenten Felder in der Regel auf den
Bereich des Nahfeldes beschriankt ist (im Falle von sichtbarem Licht sind
das einige 100 nm), soll an dieser Stelle noch einmal hervorgehoben werden,
dass die beiden Begriffe nicht gleichzusetzen sind. Der Begriff des Nahfeldes
bezieht sich zundchst immer nur auf den geometrischen Bereich, der Begriff
des evaneszenten Feldes implementiert hingegen spezielle physikalische Eigen-
schaften der grenzflichengebundenen Wellen mit exponentiell abklingendem
Verhalten [21].

Beispiele fiir das Auftreten evaneszenter Wellen in verschiedensten opti-
schen Systemen sind die innere Totalreflexion einer ebenen Welle, die Beu-
gung eines Strahls an einer Sub-A-Apertur, die Beugung an einem Sub-\-
Gitter oder das evaneszentes Feld einer gefiihrten Mode in einem Wellenleiter.
Von ihnen werden in den folgenden beiden Abschnitten das evaneszente Feld
bei innerer Totalreflexion und das einer gefithrten Mode in einem Lichtwellen-
leiter detaillierter betrachtet. Ebenfalls wird auf die frustrierte Totalreflexion
eingegangen, deren Effekt zur Messung des evaneszenten Feldes ausgenutzt
wird.



2.2 Innere Totalreflexion

Die Brechung einer Lichtwelle von einem optisch dichteren dielektrischen Me-
dium (1) in ein diinneres dielektrisches Medium (2) wird durch das Snelli-
us’sche Brechungsgesetz beschrieben:

ny sinf; = ny sin 6y (2.3)

mit den Brechungsindizes n; » und den Ein- bzw. Ausfallswinkeln 6, 5. Fiir
Einfallswinkel 6, > 0, = sin~!(ny/n1) kommt es zur Totalreflexion, wobei 0,
als kritischer oder Grenzwinkel der Totalreflexion bezeichnet wird.

Bereits Isaac Newton fand um das Jahr 1700 heraus, dass an der Stelle
der Totalreflexion ein Lichtfeld im diinneren Medium 2 existiert [22]|. Dieses
nur in unmittelbarer Ndhe der Grenzfliche existente Licht wurde spéter als
evaneszentes Feld bezeichnet, das sich aus den Maxwell-Gleichungen herleiten
lasst:

In Abb. 2.2 ist die Totalreflexion einer einfallenden ebenen Welle mit den
elektrischen Vektorkomponenten E* an der Grenzschicht z = 0 (in der Ein-
fallsebene y — 0) skizziert. Die Wellenvektoren fiir die einfallende, reflektierte
und transmittierte Welle seien jeweils k?, k™ und k'. Zur Beriicksichtigung der
Polarisation des Feldes wird es in zwei Vektoren aufgeteilt, die die jeweilige
Polarisation reprasentieren, wobei ,p* fiir parallel und ,;s* fiir senkrecht steht.
Daraus folgen fiir die beiden Polarisationen die elektrischen Feldvektoren

E, = E.e, + E.e, (2.4)
E;, = Ee,. (2.5)

Die p- und s-Polarisationen werden auch als transversal magnetische (TM)
und transversal elektrische (TE) Polarisationen bezeichnet, da das magneti-
sche bzw. elektrische Feld jeweils senkrecht auf der Einfallsebene der Welle
steht. Die folgenden Ausfiihrungen beziehen sich auf das elektrische Feld,
die Gleichungen fiir das magnetische kénnen in analoger Weise hergeleitet
werden.

Die Komponenten des elektrischen Felds in der Ebene z = 0 sind gege-
ben durch (wobei zur vollstindigen mathematischen Beschreibung zusitz-
lich die Faktoren fiir die Zeitabhéngigkeit exp(iwt) und die x-Abhéngigkeit
exp(—izny (w/c) sinf) beriicksichtigt werden miissen) [23]:
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Medium 2

Abbildung 2.2: Koordinatensystem bei Totalreflexion. E, und E; reprasen-
tieren das elektrische Feld der p- und s-Polarisation; k?, k" und k' sind die
Wellenvektoren des einfallenden, reflektierten und transmittierten Strahls.

(2 cos ) (sin? 6 — n?)1/2

B0 E, exp(=i(, +7/2), (2.6
5 ) (nt cos? 6 + sin? 6 —n?) P exp(—i(dp + 7/2)) (2.6)
2 cost : .
Ey(Z = 0) = m E: eXp(—z(Ss)’ (2‘7)
.2
Bule=0) = D i T B expl(—if), (2.8)

(n4 cos? @ +sin®§ — n2) P

mit n = ny/ny und der Amplitude des einfallenden elektrischen Feldes E;,
bzw. E'. Hierbei sind §, und &, Losungen der Gleichungen

(sin?§ — n?)'/2

tand, = S eosd (2.9)
29 o\1/2
tan g, = 5 ZOS: ) (2.10)

Die Intensitéit des elektrischen Feldes an der Stelle z = 0 ist somit von
den beiden Brechungsindizes n; und n,, von der Polarisation und vom Ein-
fallswinkel 6 abhéngig, wobei mit Ann#dherung von § = 7/2 an 6 = 0. die
Starke des elektrischen Feldes wéchst.
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Fiir die z-Abhéngigkeit des evaneszenten Feldes im Medium 2 (z > 0)
konnen fiir die p- und s-Polarisation folgende Ausdriicke abgeleitet werden:

(2 cosf) exp(—z/d,)

toy i Cilain2p o 21/2 :
E (2) = E, 7 cos0 1 i(sm 0 — n2)1E [—i(sin® 0 — n®)"/? e, +sind e, ]
(2.11)
und
E(2) = i (2 c080) exp(=2/dy) e, = Ele,. (2.12)

cos 0 + i(sin® @ — n2)1/2
Eine zusammenfassende Darstellung des evaneszenten Feldes ergibt sich
somit als

E ,=E  expli(wt—k"-r)]

p,s
=E] , exp[i(wt — k,x)] exp(—2z/d,). (2.13)
Aus diesen Formeln ist erkennbar, dass die transmittierte Welle paral-
lel zur Oberfliche propagiert und senkrecht dazu als evaneszentes Feld ex-
ponentiell abklingt. Die Information der Ausgangswelle sind im komplexen
Phasenfaktor vorhanden.

Eindringtiefe

Die charakteristische Grofe, die bei der abklingenden Welle auftritt, ist die
Eindringtiefe d, (,Depth of Penetration“). Sie gibt an, nach welcher Weg-
strecke z das evaneszente Feld auf 1/e (= 37%) seines urspriinglichen Wertes
abgefallen ist. Die Eindringtiefe d, ist abhéngig von der Wellenlédnge A, den
beiden Brechungsindizes und dem Einfallswinkel und ist gegeben durch

d, = A (2.14)

© 2my/n? sin20 —n2
Da in den spéiteren Experimenten die Intensititen evaneszenter Felder
gemessen werden, soll an dieser Stelle noch die Eindringtiefe d, ; der evanes-
zenten Feldintensitét eingefiihrt werden, nach der die Intensitdt I auf den
Wert 1/e der urspriinglichen Intensitit I* abgefallen ist

I'=1T"-exp(—z/d,). (2.15)
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Energiefluss

Die Energieflussdichte des elektromagnetischen Feldes ist gegeben durch den
Poynting-Vektor S, fiir den gilt

S=ExH (2.16)

Somit gilt fiir die einzelnen Komponenten (im Fall der TE Polarisation):

1

Sto= —E(Eﬁ)QsinH - cos® <wt L L 53) (2.17)
Mo C c

Sy =0 (2.18)
1

Sto= —E(sin29 — n2)1/2(E§)20052 <wt — xnl—wsinQ + 5S> (2.19)
Mo C c

Der Energiefluss in y-Richtung ist immer 0. In z-Richtung, also in Rich-
tung des optisch diinneren Mediums, ergibt sich ein von Null verschiedener
Anteil. Integriert man diesen iiber ein Viertel der Schwingungsdauer, so er-
gibt sich:

o T/4
St = St dt (2.20)
0
1
= —(E§)2—ﬂ(sm29 —n?)Y2cos? (wt — M sing + 58> (2.21)
Mo C c

Fiir die Integration iiber die nichste Viertelperiode &dndert sich das Vor-
zeichen des Ergebnisses. Somit ist Energiefluss im zeitlichen Mittel 0, obwohl
die evaneszente Welle ins zweite Medium eindringt.

Goos-Hanchen-Verschiebung

Aus den obigen Ausfiithrung wird deutlich, dass die Intensitdtsverteilung al-
lein nicht zur Charakterisierung evaneszenter Felder ausreicht, sondern dass
intrinsische Eigenschaften der Wellen beriicksichtigt werden miissen. Diese
und die darauf basierenden Effekte wurden in der zweiten Hilfte des 20.
Jahrhunderts intensiv untersucht [24-29].

Der bekannteste dieser Effekte, der an der Stelle der Totalreflexion auf-
tritt, ist die Goos-Hénchen-Verschiebung. Dies ist eine polarisationsabhén-
gige laterale Verschiebung des reflektierten Lichtstrahls', das heift der Aus-
gangspunkt fiir den reflektierten Strahl an der reflektierenden Oberfliche

!Die Transversalverschiebung des totalreflektierten Strahl wird als Imbert-Fedorov-
Verschiebung bezeichnet [23].
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stimmt nicht mit dem Auftreffpunkt des einfallendes Strahles iiberein, son-
dern sie sind zueinander verschoben. Abbildung 2.3 verdeutlicht diesen Ef-
fekt.

AGH

—
N
Z | N
4 N
/ N n,
/ RS

NG

Abbildung 2.3: Goos-Héhnchen-Verschiebung: laterale Verschiebung des to-
talreflektierten Strahls um AGH

Die Verschiebung des elektrischen Feldes AGH ist gegeben durch [30]

AGH:( A ) _tanbe_ (2.22)
™1 ) \/sin20 — sin20,
=|S._ - sinf/al (2.23)

mit dem Absorptionskoeffizienten o des Medium 1. Die Verschiebung im
geometrischen Modell ist proportional zum Energiefluss S’s, von Medium 1
ins Medium 2. Somit hingt sie direkt iiber den Energiefluss mit dem evanes-
zenten Feld zusammen.

Die Existenz des evaneszenten Feldes in der wellenoptischen Beschreibung
wird folglich in der geometrischen Beschreibung durch die Goos-Hanchen-
Verschiebung des totalreflektierten Strahls beriicksichtigt.

2.2.1 Frustrierte Totalreflexion

Wird in das evaneszente Feld nahe der Oberflache, an der Totalreflexion statt-
findet, ein drittes Medium mit n3 > ns gebracht, so wird die Totalreflexion
»gestort” und ein Teil der einfallenden Welle kann im Medium 3 weiterpropa-
gieren (siehe Abb. 2.4). Diese Storung verleiht dem Effekt seinen Namen, der
Jfrustrierte Totalreflexion® genannt wird. Im Photonenbild des Lichts wird,
in Anlehnung an den Tunneleffekt, bei dem Teilchen vom Medium 1 durch
die ,,Potentialbarriere” des Mediums 2 ins Medium 3 tunneln, die frustrierte
Totalreflexion auch oft als ,,optisches Tunneln“ bezeichnet.

Die Transmission vom Medium 1 in das Medium 3 zwischen zwei ebenen
Fliachen, die durch den Abstand z getrennt sind, wurde z.B. von Court und
von Willisen (1964) [31] eingehend beschrieben und untersucht. Fiir den Fall
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Abbildung 2.4: Frustrierte Totalreflexion

gleicher Brechungsindizes in den Medien 1 und 3 (n; = ng) fithrt dies zu dem
folgenden Betrag des elektrischen Feld HEgsH im Medium 3 fiir die p- bzw.
s-Polarisation:

|0l =T() || B, (2.24)
mit dem Transmissionskoeffizienten
T(2) = (cosh?(z/d,) + cot?(2 ¢y sinhz(z/dp))_l/2. (2.25)

Hierbei sind

ny (n? sin®@ — n2)'/2
— arct 2.26
¢p = arctan [ n3 cosf ’ (2.26)
(n? sin® 6 — n3)/?
¢s = arctan [ —— (2.27)

fiir die p- und s-Polarisation.

Abbildung 2.5 zeigt die Feldintensitit 1(2) = ||E2,(2)||” im Medium 3
aufgetragen gegen den Abstand z der beiden Oberflichen fiir verschiedene
Einfallswinkel 8. Anzumerken ist dabei, dass fiir grofse Winkel die Intensitat
fiir s-polarisiertes grofer als fiir p-polarisiertes Licht ist. Fiir kleine Winkel 6
ist das Verhalten umgekehrt.

Bisher wurde nur der Fall betrachtet, dass zwei unendlich ausgedehnte
parallele Oberflachen vorliegen. Fiir das SNOM wird jedoch zum Auskop-
peln des Lichts eine verjiingte Glasfaser mit einer feinen Spitze benutzt, wie
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Abbildung 2.5: Feldintensitit bei frustrierter Totalreflexion in Medium 3
(ny = ng3) berechnet als Funktion des Abstands fiir p- und s-Polarisation.
Fiir § = 51° sind die Intensititen beider Polarisationen gleich. Parameter:
A =532nm, n; =ng = 1,519, ny = 1,0, 6. = 41,17°.
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Abbildung 2.6: Fiir a) eine planare Fliche und b) eine Faserspitze, die die
Totalreflexion ,frustrieren®, ist die propagierende und evaneszente Natur der

elektromagnetischen Feldkomponenten schematisch in den Medien darge-
stellt.
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in Abb. 2.6 skizziert. Die Unterschiede in der Kopplungseffizienz, die zwischen
einer flachen Oberfliche und einer spitzen Faser vorliegen, haben Salomon
et al. theoretisch und experimentell untersucht [32]. Um die Intensitit des
ausgekoppelten Feldes zu berechnen, muss die Stirke des evaneszenten Fel-
des iiber die Oberfliche integriert werden. Es zeigt sich, dass sich fiir einen
kleiner werdenden Spitzenradius die Feldintensitdt immer mehr einer Expo-
nentialfunktion anndhert [32]. Zudem sinkt die Gesamtintensitit, da auch die
Kopplungsflache kleiner wird.

2.3 Moden in Lichtwellenleitern

Im Folgenden wird erliutert, wie das Konzept der (mehrfachen) Totalreflexi-
on auf wellenleitende Strukturen erweitert werden kann. Um die Feldvertei-
lung der im Wellenleiter propagierenden Moden berechnen zu kénnen, muss
auf das Konzept der Wellenoptik {ibergegangen werden. Am einfachen Bei-
spiel eines planaren Wellenleiters, der aus drei dielektrischen Schichten auf-
gebaut ist, wird der Ubergang von der geometrischen Optik zur Wellenoptik
erldutert. Aus der Analogie zur Totalreflexion begriindet sich die Existenz
der evaneszenten Felder mit den analogen Eigenschaften.

Dazu wird ein planarer dielektrischer Wellenleiter betrachtet, der aus drei
dielektrischen Schichten aufgebaut ist, die in der x-y-Ebene unendlich ausge-
dehnt sind. Die mittlere Schicht (1) hat die Dicke a und den hochsten Bre-
chungsindex. Ist die Bedingung fiir Totalreflexion an beiden Grenzschichten
(2,3) erfiillt, kann der Strahl gefiihrt werden kann (vgl. Abb. 2.7).

nicht gefuhrter

Strahl gefthrter Strahl

Abbildung 2.7: Planarer Wellenleiter mit Koordinatenachsen

Aus der Losung der Maxwell-Gleichungen mit den gegebenen Randbe-
dingungen (Stetigkeit der tangentialen Komponenten des elektrischen und
magnetischen Feldes an den Grenzflichen der Medien z = 0 und z = —a)
6,23, 33] erhilt man die im Wellenleiter gefithrten Moden.
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Moden sind definiert als Felder, die die gleiche Querverteilung und Pola-
risation in allen Entfernungen entlang der Wellenleiterachse beibehalten [33].
Diese exisiteren fiir beide Polarisationen: die transversal elektrische (TE) und
die transversal magnetische (TM) Mode. Bei der TE Mode ist das elektri-
sche Feld senkrecht zur Flache, in der sich der k-Vektor bewegt, orientiert
und somit £, = F, =0 und H, = 0.

Fiir die TE Moden ergeben sich folgende Losungen aus den Maxwell-
Gleichungen:

A exp(—qs32) fir z > 0,
E,(z) =< A cosqiz+ B sinq 2 fir 0> 2 > —a, (2.28)
(A cosaqy — B sinaqy) exp[g2(z +a)] fiir —a > z,

—q3A exp(—g32) fiir z > 0,
H,(2) =— 1 —qi(—A singqz + B cosq2) fiir 0 > 2z > —a,
¢2(A cosaqy — B sinaqy) exp [g(z +a)] fir —a > z.
(2.29)

H,(z) ist proportional zum elektrischen Feld: H,(z) = M_O—i E,(2).
Hierbei sind die ¢; 2 3 wie folgt mit der Propagationskonstanten 3 verbun-
den, wobei k% = w?ugey:

q% = n%k2 - 527
¢ = B° = n3k’, (2.30)
¢ = 3% — n3k*.

Zusiatzlich folgt aus den Stetigkeitsbedingungen noch die Eigenwertgleichung

tan(qua) — 192+ %) (2.31)

a — g

um die Moden vollstdndig bestimmen zu konnen.
Fiir die TM Mode gilt H, = H, = 0 und £, = 0, die Moden konnen auf
analoge Weise ausgedriickt werden [23].

Wie aus den obigen Gleichungen zu erkennen ist, ist das Feld im Wellen-
leiter (Medium 1), im Falle optischer Fasern auch ,Kern“ genannt, eine Sinus-
bzw. Kosinusfunktion. Auferhalb in den Medien 2 und 3, dem sogenannten
Cladding®, fillt die Feldstirke exponentiell ab und lisst die Ahnlichkeit zu
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dem Fall der Totalreflexion aus Abschnitt 2.2 erkennen. Das auftretende eva-
neszente Feld ist durch die Zerfallsrate ¢o 3, auch als Abschwéchungsfaktor
bekannt, charakterisiert und spielt die gleiche Rolle wie die reziproke Ein-
dringtiefe d,, bei der Totalreflexion.

Bisher wurden zweidimensionale Wellenleiter diskutiert, bei denen die
x-y-Ebene unendlich ausgedehnt ist. Eindimensionale (Streifen-) Wellenlei-
ter konnen analog betrachtet werden. Hier ist das Medium 1 in y-Richtung
von einem anderen Medium mit kleinerem Brechungsindex als n; umgeben
(wie in z-Richtung), was dazu fiihrt, dass neue Randbedingungen zur Lo-
sung der Maxwell-Gleichungen hinzukommen und sich auch in y-Richtung
Modenstrukturen ausbilden.

Fiir komplexere Strukturen, wie die verwendeten durch Eindiffusion ent-
standenen Brechungindexprofile, lassen sich die Losungen der Maxwell-Glei-
chungen nur noch numerisch berechnen. Diese Berechnungen wurden mit
dem in Kap. 3 beschriebenen Verfahren durchgefiihrt. Fiir solche komplexen
dielektrischen Strukturen existieren in der Regel auch keine reinen TE- bzw.
TM-Moden mehr. Die Moden sind vielmehr zusammengesetzte TEM-Moden,
die je nach Ausrichtung der Hauptkomponente des elektrischen Feldes als
Quasi-TE-Moden bzw. Quasi-TM-Moden bezeichnet werden [34].
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Kapitel 3

Numerische Simulation

Im Folgenden werden die Brechungsindexverteilung sowie die in den Wel-
lenleitern gefiihrten Moden numerisch berechnet. Insbesondere wird auf die
Eigenschaften des evaneszenten Feldes im Bereich der Grenzschicht von Wel-
lenleiter zum umgebenden Medium eingegangen. Aufgrund dieser Berech-
nungen wurden die Parameter fiir die Herstellung der Wellenleiter gewihlt,
wie sie in Kap. 4 beschrieben ist.

Zunachst wird das numerische Verfahren erlautert, auf dem die Simulatio-
nen basieren. Als Grundlage fiir die Berechnung der gefiihrten Moden dient
die Berechnung des Brechungsindexprofils im LiNbOs-Kristall, in dem durch
die Eindiffusion von Titan wellenleitende Strukturen erzeugt wurden. Diese
und die weiteren Simulationen werden beispielhaft mit den Parametern der
in den Experimenten verwendeten Wellenleiterstrukturen durchgefiihrt. Auf
dem Brechungsindexprofil basierend werden die im Wellenleiter gefiihrten
Moden berechnet. Der darauf folgende Abschnitt beschiftigt sich mit dem
Einfluss der Dicke und des Brechungsindex einer hochbrechenden dielektri-
schen Metalloxidbeschichtung auf die Form der gefiihrten Mode und insbe-
sondere auf die dadurch hervorgerufene Erhohung der evaneszenten Feld-
stirke Eg (und folglich auch -intensitét Iy) an der Grenzschicht. Ebenfalls
werden die Einfliisse von Schichtdicke und Brechungsindex der Schicht dis-
kutiert. Da im Abschnitt 6 verschiedene Deckmedien verwendet werden, wird
anschlieffend der Verlauf des evaneszenten Feldes in Abhéngigkeit von deren
Brechungsindex berechnet. Schlieflich werden die numerischen Ergebnisse in
Hinblick auf ihre Grenzen und Giiltigkeit diskutiert.
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3.1 Theoretische Grundlage und numerisches
Verfahren

Zur Berechnung wurde ein im Institut fiir Physik und Physikalische Techno-
logien der Universitit Clausthal entwickelter Algorithmus verwendet, der im
Rahmen meiner Arbeit auf die spezifischen Fragestellungen angepasst wur-
de. Als Grundlage fiir die Berechnungen des Brechungsindexprofils dienen die
von Vollmer et al. und Hukriede et al. [35,36] vorgeschlagenen Methoden, die
im Folgenden kurz skizziert werden:

Zunéchst wird das Brechungsindexprofil der wellenleitenden Struktur be-
rechnet, das durch die Eindiffusion des Titans in den LiNbO3-Kristall erzeugt
wurde. Zugrunde gelegt wird die Diffusionsgleichung fiir eine endliche Quelle
(hier der 7 = 10 nm hohe Titanstreifen), woraus ein gaussférmiges Diffusions-
profil im Kristall entsteht. Die Konzentration der Titanionen in Abhéngigkeit
der Tiefe -z ist dann gegeben durch:

o(=2) = c(0) - e 2/ (3.1)

Dabei bezeichnet ¢(0) die Konzentration an der Grenzfliche, b. die Ein-
dringtiefe. Beide hdngen von der Diffusionszeit ¢ ab:

ar
¢(0) N und b, = 2VDt

Hierbei ist a = 5,64 - 10%®m~ die Atomdichte des Titans und D die
Diffusionskonstante, fiir die von Vollmer et. al. [35] der Wert D = 4,6 -
1071"m?s™! ermittelt wurde. Legt man eine lokale Beziehung zwischen Bre-
chungsindexverdnderung und Konzentration der Titanionen zugrunde, re-
sultiert aus dem gaufformigen Konzentrationsprofil ein gaufformiges Bre-
chungsindexprofil mit:

Ane = (c/ce)™ und An, = (c/c,)™

Fiir Gaufprofile bedeutet dies, dass der Brechungsindexunterschied fiir
den aufserordentlichen Strahl:

Ang(0) = (c(0)/ce)™ und b2 = b2/n.

und fir den ordentlichen Strahl

Any(0) = (c(0)/c,)™ und b2 = b2/,
betragt. Fiir die Parameter wurden folgende Werte ermittelt [35]:
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ce=1,3-10"m73, ¢,=2,9-10m3, 7n.=0,8, 1n,=0,62

Durch Einsetzen erhélt man nun ein gaulkformiges Brechungsindexprofil:

An(—z) = An(0) - e~ #/0 (3.2)
An(0) gibt die maximale Brechungsindexénderung (an der Oberfliche)

an und b die Breite des Profils. Durch Einsetzen der Werte erhilt man das
aufserordentliche und das ordentliche Brechungsindexprofil:

Ang(—z) =1,1-1072 . ¢~ (-#/0:86um)? (3.3)
Ang(—z) = 6,1-1073 . ¢~ (-#/1,03um)? (3.4)

Das Gesamtbrechungsindexprofil in dem fiir die Simulationen verwende-
ten Rechenfenster stetzt sich zusammen aus dem so erhaltenen Brechungsin-
dexprofil des Wellenleiters im Kristall, im Falle eines beschichteten Wellenlei-
ters einem Streifen des (konstanten) Brechungsindexprofils der Beschichtung
und dem (ebenfalls konstanten) Brechungsindexprofil des Deckmediums.

Im néchsten Schritt werden die Moden berechnet, die sich in der Struk-
tur ausbreiten konnen. Aus den Wellengleichungen fiir die Quasi-TE und
Quasi-TM Moden lassen sich unter der Annahme eines ausreichend breiten
Wellenleiters und in der dafiir verwendeten SVEA-Niherung! die Helmholtz-
Gleichungen aufstellen. Fiir die Quasi-TE Mode gilt:

d2 d2 w2 wg
(d(—z)2 + d—y2 + C_gng) Ey(—z) = gngfny(—Z) (3.5)

Diese Gleichung stellt ein Eigenwertproblem fiir * = w?/c* - nZ;; dar.
(G wird als Propagationskonstante bezeichnet und stellt den Zusammenhang
zwischen Frequenz w des Lichts im Vakuum, der Lichtgeschwingigkeit ¢ im

Vakuum und dem effektiven Brechungsindex n.;; dar. Analog lasst sich die
Helmholtz-Gleichung fiir die Quasi-TM Moden aufstellen:

2

i 1 d & o w
2 - el w2 i _ v 2 .
(n"d(—z) 2d—2) dp @ ") Hy(=2) = —gnipHy(=2)  (3.6)

c2

Wiederum erhilt man ein Eigenwertproblem fiir 32. Dieses Eigenwertpro-
blem wurde mit dem numerischen Standardverfahren der finiten Differenzen
gelost [37].

!SVEA=Slowly Varying Envelope Approximation, engl. fiir Niherung der sich langsam
verdndernden Einhiillenden
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3.2 Brechungsindex und gefiihrte Moden

Als Grundlage fiir die im Wellenleiter gefiihrten Moden dient das Brechungs-
indexprofil, das durch die Eindiffusion von Titan in den LiNbO3-Kristall ent-
standen ist. Durchgefiihrt wurde die Berechnung mit der im vorangegangenen
Abschnitt 3.1 beschriebenen Methode. Berechnet wurde die Eindiffusion eines
10 nm hohen und 6 pum breiten Titanstreifens in LiNbOs. Die angenommene
Diffusionszeit betrug 2 h, die Temperatur 1273 K. Fiir den Brechungsindex
des LiNbO3 wurden die von Schlarp et al. ermittelten Werte [38] zugrunde
gelegt. Als Deckmedium wurde Luft (nz, = 1,000272) angenommen.
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Abbildung 3.1: Brechungsindexverteilung des eindiffundierten Wellenleiters
im Querschnitt senkrecht zur Propagationsrichtung des Lichts
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In Abb. 3.1 ist die so erhaltene Brechungsindexverteilung in Abhéngig-
keit von Breite (y) und Hohe (z) bzw. Tiefe (-z) des Kristalls (beispielhaft
fiir den auferordentlichen Brechungsindex n.) dargestellt. Das Koordinaten-
system wurde so gelegt, dass die x-Richtung der Propagationsrichtung des
Lichts entspricht, auf der y-Achse senkrecht dazu die Breite des Wellenlei-
ters ermittelt werden kann (y — 0 liegt in der Mitte des Titanstreifens). Die
Hohe z entspricht der Hohe iiber dem Kristall. Bei z = 0 befindet sich die
Oberfliache des Kristalls und somit der Brechungsindexsprung zum Deckme-
dium. Negative z-Werte beziehen sich auf Positionen innerhalb des Kristalls.
(Zur Kontrasterhohung des Farbverlaufs der kleinen Brechungsindexunter-
schiede in der wellenleitenden Struktur wurde in der Graphik die Farbe des
Brechungsindex des Deckmediums mit der des unbearbeiteten Kristalls iden-
tisch gewahlt.) Wie aus Abb. 3.1 ersichtlich, besitzt das mit den eingestellten
Parametern erhaltene eindiffundierte Brechungsindexprofil eine FWHM von
FWHM, = 0,9 pm in der Tiefe und eine FWHM, = 6,2 yum in der Breite
(gegeniiber dem unbearbeiteten Kristall).

g0 g0 S
a2 =2 =2
£-1 £-1 £-
N N N
22 22 2-
:0 :0 :0
I3 I3 I.

-4 -4 -

-3 0 3 -3 0 3 -3 0 3

Breite y in ym Breite y in ym Breite y in pm

Abbildung 3.2: Brechungsindexprofil (links) und Intensitatsprofil (Mitte und
rechts) der ersten beiden gefiihrten TE-Moden (A = 532 nm) in einem 6 pm
breiten Wellenleiter

Die Intensitatsverteilung der ersten beiden gefiihrten TE-Moden bei einer
Wellenldnge von A = 532 nm ist in Abb. 3.2 Mitte und rechts dargestellt.
Die Simulation wurde auf einem 12 pm (Hohe bzw. Tiefe) x 8 um (Brei-
te) grofen Fenster durchgefiihrt, das in 600 x 400 Gitterpunkte unterteilt
war. Links in der Abbildung ist noch einmal das Brechungsindexprofil des
6 pum breiten Wellenleiters zum Vergleich zu sehen. Obwohl experimentell
bei Wellenleitern mit Streifenbreiten < 8 pm nur die erste Mode angeregt
werden konnte, sagt die numerische Simulation mehrere gefiihrte Moden in
Abhéangigkeit der Streifenbreite voraus. In Tabelle 3.1 ist zusammengefasst,
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ab welcher berechneten Streifenbreite die jeweiligen hoheren Moden gefiihrt
werden konnen.

TE | TM
Anzahl | Streifenbreite in pm
1 1,3 1,3
2 3,2 3,5
3 5,9 6,4
4 8,1 8,9

Tabelle 3.1: Anzahl der gefithrten TE- und TM- Moden (A = 532 nm) ab
einer Streifenbreite in pum in der Simulation

3.3 Einfluss einer hochbrechenden dielektri-
schen Beschichtung

3.3.1 Einfluss der Beschichtungsdicke

Interessant fiir die weiteren Untersuchungen ist das Verhalten des Feldes
bzw. der Intensitéit an der Grenzschicht des Deckmediums (Luft). Der Anteil
der Mode im Deckmedium iiber dem Wellenleiter ist durch das evaneszente
Feld gegeben, dessen Verlauf im Folgenden berechnet und spezifiziert wird.
Insbesondere soll untersucht werden, unter welchen Parametern eine Evanes-
zentfelderhohung an der Grenzfliche durch eine hochbrechende dielektrische
Beschichtung erzielt werden kann. Hierdurch kann spéter im Experiment ei-
ne gezielte Manipulation zur Erhohung der evaneszenten Feldintensitidt an
der Grenzfliche durchgefiihrt werden. Im Experiment wurden die LiNbOs-
Kristalle mit TiOs besputtert. Fiir die Berechnungen wurde ein Brechungs-
index der Metalloxidschicht von 2,5 zugrunde gelegt (s.u.). Als Deckmedium
iiber der Schicht wurde Luft verwendet. Die Berechnungen beziehen sich auf
die erste im Wellenleiter gefiihrte Mode.

In den Abb. 3.4 und 3.6 ist die Feldstirke quer durch Kristall und Deck-
medium (y = 0) fiir TE und TM Polarisation aufgetragen. Die Simulation
wurde auf einem 12 pm (Tiefe) x 8 pm (Breite) grofen Fenster durchge-
fithrt, das in 600 x 400 Gitterpunkte unterteilt war. Der kleinste Abstand
der Gitterpunkte in der Schicht und somit die numerisch bedingte Auflosung
betrug A z= 4,17 nm. Berechnet wurde die Feldverteilung in Abhéngig-
keit der Schichtdicke des TiO,. Es ist zu erkennen, wie mit zunehmender
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Schichtdicke der Schwerpunkt der Feldverteilung in Richtung Beschichtung
und Deckmedium, also zu groferen z riickt. Ab einer kritischen Beschich-
tungsdicke von ca. 85 nm (TE) bzw. 90 nm (TM) kommt es zu sogenannten
Substratmoden, d.h. das Licht kann in der Beschichtung propagieren, es wird
nicht mehr im Wellenleiter gefiihrt. Die Ausbreitung von Substratmoden ist
in Abb. 3.3 dargestellt in Analogie zu den gefiihrten Moden in Abb. 3.2.
Links ist das Brechungsindexprofil des mit einem 100 nm dick mit TiOs be-
schichteten 6 pm breiten Wellenleiters abgebildet, in der Mitte und rechts die
Intensitatsprofile der ersten berechneten sowie einer hoheren in der Schicht
gefithrten Substratmoden (TE, A = 532 nm). Die Knoten der Struktur der
héheren Mode sowie die endliche Ausdehnung der ersten Mode in lateraler
Richtung (y) sind eine Folge der endlichen Breite des numerischen Rechen-
festers.
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Abbildung 3.3: Brechungsindexprofil (links) des beschichteten Wellenlei-
ters und Intensitdtsprofil (Mitte und rechts) der ersten und einer hoheren
Substratmode

Rechts neben den Abb. 3.4 und 3.6 sind in Abb. 3.5 und 3.7 die zugehori-
gen evaneszenten Feldanteile im Deckmedium in logarithmischer Auftragung
dargestellt. z = 0 bezeichnet immer den ersten Gitterpunkt im Deckmedium.
Die Skalierung der y-Achse ergibt sich aus den auf 1 normierten Integra-
len {iber die Feldverteilungen. Alle in Abb. 3.5 und 3.7 geplotteten Kurven
verlaufen (in der logarithmischen Darstellung) parallel. Dies bedeutet, dass
die Eindringtiefe des evaneszenten Feldes (also der den exponentiellen Abfall
charakterisierenden Parameter) nicht durch die (diinne) Beschichtung beein-
flusst wird.

In analoger Weise sind in Abb. 3.8 - 3.11 die zugehorigen Intensitits-
verteilungen im QQuerschnitt durch den Kristall und in der Grenzschicht des
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Abbildung 3.6: TM-polarisiertes E- Abbildung 3.7: Ausschnitt aus Abb.
Feld in Abhéngigkeit von der Ho- 3.6: Evaneszentes Feld in der Grenz-
he z fiir verschiedene Beschichtungs- schicht

dicken

Deckmediums aufgetragen. Wieder verlaufen alle in Abb. 3.9 und 3.11 ge-
plotteten Kurven parallel. Ihre Steigung ist doppelt so grof wie die der eva-
neszenten Felder, was den Zusammenhang d, pejq = 2-d,, 1, bestéatigt. Aufer-
dem ist die zunehmende Intensitdtserh6hung mit zunehmender Schichtdicke
an der Grenze z = 0 ersichtlich. Die daraus resultierenden Werte der Inten-
sitdtserhohung an der Grenzschicht Ipesen/Lunpesen Sind in Abhéngigkeit von
der Beschichtungsdicke in Abb. 3.12 zusammengefasst. Aus dieser Abbildung
wird ersichtlich, dass die optimale Beschichtungsdicke bei etwa 80 - 85 nm
liegt. Hier ist die Intensitat um einen Faktor > 50 erhoht. Wird die Beschich-
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tungsdicke weiter erhoht, steigt zwar der Faktor Lpesen /Lunpesen n0ch weiter an,
allerdings kann in diesem Fall das Licht nicht mehr im Wellenleiter gefiihrt
werden, es entsteht eine Substratmode.
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I —— 0nm
0,0003 15 nm
1] L o BN Ny 30 nm
= EoqEsd e Tl —-=-=-45 nm
o o By B s 60 nm
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Abbildung 3.8: Intensitdt (TE) in  Abbildung 3.9: Ausschnitt aus Abb.
Abhéngigkeit von der Hohe z fiir 3.8: Evaneszente Feldintensitit in

verschiedene Beschichtungsdicken der Grenzschicht
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Abbildung 3.10: Intensitdt (TM) in ~ Abbildung 3.11: Ausschnitt aus
Abhéngigkeit von der Hohe z fiir Abb. 3.10: Evaneszente Feldintensi-
verschiedene Beschichtungsdicken tdt in der Grenzschicht

Mit der Beschichtungsdicke nimmt auch der effektive Brechungsindex n. s
des Wellenleiters zu. Die berechnete Abhingigkeit des effektiven Brechungs-
index n.sy von der Schichtdicke ist in Abb. 3.13 aufgetragen. Der effektive
Brechungsindex ist definiert analog zur Brechzahl n, die die Erhohung der
Wellenzahl im homogenen transparenten Medium % gegeniiber der Wellen-
zahl im Vakuum kg angibt: n = k/kq. Somit gibt der effektive Brechungsindex
ebenfalls die Phasenverzogerung pro Einheitsldnge in einem Wellenleiter re-
lativ zur Phasenverzogerung im Vakuum an. Hierbei ist zu beachten, dass
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Abbildung 3.13: Effektiver Brechungsindex in Abhéngigkeit von der Schicht-
dicke
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sich der effektive Brechungsindex stets auf eine bestimmte Mode, in diesem
Fall die Grundmode, bezieht. Der Zusammenhang zur Propagationskonstan-
te 3 einer Mode des Wellenleiters ist gegeben durch: g = neffi—:)r, mit der
Vakuumwellenlénge .

3.3.2 Einfluss des Brechungsindex der Beschichtung

Der Brechungsindex der TiOs-Beschichtung hingt davon ab, in welcher Modi-
fikation sich die Beschichtung befindet. Durch den Herstellungsprozess kann
sowohl Rutil mit Brechungsindizes von n > 2,65 [39] oder auch Anatase
mit mit Brechungsindizes von n < 2,40 [40] sowie Mischformen vorliegen.
Da abgesehen vom Brechungsindex keine weiteren Materialeigenschaften der
Deckschicht in die Berechnung eingehen, werden die Untersuchungen iiber
den gesamten relevanten Bereich am Beispiel einer 75 nm dicken Schicht
durchgefiihrt.

Die Abb. 3.14 - 3.17 zeigen den Intensititsverlauf der gefiihrten Mode
in Abhéngigkeit von der z-Position und dem verwendeten Brechungsindex
der Beschichtung in analoger Weise zu Abb. 3.8 - 3.11. Zunéchst ist hierbei
wieder anzumerken, dass die Moden ab einem kritischen Brechungsindex der
Beschichtung von ny,.;; =~ 2,55 wieder in Substratmoden iibergehen und nicht
mehr im Wellenleiter gefithrt werden.
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Abbildung 3.14: Intensitdt (TE) in ~ Abbildung 3.15: Ausschnitt aus
Abhéngigkeit von der Hohe z fiir Abb. 3.14: Evaneszente Feldintensi-

verschiedene Brechungsindizes der tdt in der Grenzschicht
T105-Schicht
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Abbildung 3.16: Intensitdt (TM) in ~ Abbildung 3.17: Ausschnitt aus
Abhéangigkeit von der Hohe z fiir Abb. 3.16: Evaneszente Feldintensi-
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Wieder ist aus den Abb. 3.15 und 3.17 erkennbar, dass die Kurven im
Deckmedium in logarithmischer Darstellung parallel verlaufen. Der Brechungs-
index hat also keinen Einfluss auf die exponentielle Abhéngigkeit. Dies be-
deutet insbesondere, dass die Eindringtiefe nicht vom Brechungsindex der
Beschichtung abhingt.
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Abbildung 3.18: Intensitatserhohung an der Grenzschicht in Abhéngigkeit
vom Brechungsindex der TiO,-Schicht
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Es kommt ebenfalls zu einer Intensitdtserhohung an der Grenzschicht, hier
jedoch hervorgerufen durch die Erhéhung des Brechungsindex der Beschich-
tung. Die Intensitatserhohung Ipesen/Lunpescn ist fiir eine Beschichtungsdicke
von 75 nm in Abhéngigkeit des Brechungsindex in Abb. 3.18 aufgetragen.

3.4 Einfluss verschiedener Deckmedien auf das
evaneszente Feld

Im Folgenden soll der Einfluss verschiedener Deckmedien mit unterschiedli-
chen Brechungsindizes am Beispiel von Luft mit nz,z = 1,000272, Wasser
mit Ny gsser = 1, 338 und Ethanol mit ngroy = 1, 366 [41] untersucht werden.
Fiir die Beschichtung wurde ein Brechungsindex von 2,50 sowie eine Dicke
von 75 nm angenommen.

In den Abb. 3.19 - 3.22 sind die Felder bzw. Intensititen fiir TE bzw.
TM Polarisation an der Grenzschicht dargestellt. Hierbei wurde fiir alle drei
Deckmedien der Feld- bzw. Intensitdtsverlauf sowohl bei unbeschichtem als
auch bei beschichtem Wellenleiter berechnet. Die bei z = 0 eingezeichnete
Grenze ist im unbeschichteten Fall die Grenze zwischen dem LiNbO3-Kristall
und dem entsprechenden Deckmedium, im beschichteten Fall kennzeichnet
diese Position die Grenze zwischen der TiOo-Beschichtung des Wellenleiters
und dem Deckmedium.

Aus den Graphiken ist der Einfluss des Brechungsindex des Deckmediums
anhand der Steigung der logarithmisch aufgetragenen Kurve im Bereich des
Deckmediums ersichtlich: Mit zunehmendem Brechungsindex des Deckmedi-
ums nimmt die Eindringtiefe des evaneszenten Feldes zu. Die Werte fiir die
aus den Berechnungen erhaltenen Eindringtiefen sind in Tabelle 3.2 zusam-
mengefasst.

Vergleicht man die logarithmisch aufgetragenen Kurve fiir den beschich-
teten und den unbeschichteten Fall bei den jeweiligen Deckmedien, so ist die
Steigung im Bereich des Deckmediums gleich, die Kurven verlaufen hier pa-
rallel. Dies bedeutet und bestétigt, dass die Eindringtiefe des evaneszenten
Feldes durch die Beschichtung nicht verdndert wird. Die Intensitdt an der
Grenze wird (in Abhéngigkeit des Brechungsindex des Deckmediums) um
den in der Tabelle 3.2 gegebenen Faktor erhoht.

32



Wellenleiter Deckmedium

0014d° "7~ -~_ s —Luft,Onm

] ~ 1. —— Wasser, 0 nm
. NN ETOH, Onm
beschichtet RN - Luft, 75 nm
NN - --Wasser, 75 nm
[ AN ETOH, 75 nm

1E-37 Unbeschichtet [\ ——

E-Feld TE

1E-4 - T - - T - , Y
-0,10 -0,05 0,00 0,05 0,10 0,15 0,20

Hoéhe z in um

Abbildung 3.19: TE-polarisiertes E-Feld in Abhéngigkeit von der Hohe z fiir
verschiedene Deckmedien iiber beschichtetem und unbeschichtetem Kristall,
Ausschnitt an der Grenzschicht
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Abbildung 3.20: TM-polarisiertes E-Feld in Abhéngigkeit von der Hohe z fiir
verschiedene Deckmedien iiber beschichtetem und unbeschichtetem Kristall,
Ausschnitt an der Grenzschicht
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Abbildung 3.21: Zu der in Abb. 3.19 dargestellten Feldverteilung zughdrige
Intensitatsverteilung an der Grenzschicht
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Abbildung 3.22: Zu der in Abb. 3.20 dargestellten Feldverteilung zughdrige
Intensitatsverteilung an der Grenzschicht
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Deckmedium | n dp rera (nm) | dp e (nm) | Intensitdtserh6hung
TE |TM |TE [TM |TE | TM
Luft 1,000272 | 42,3 | 44,1 | 21,1 ] 22,0 | 32,4 24,7
Wasser 1,338 | 47,6 | 49,5 | 238 | 24,7 | 43,9 33,5
ETOH 1,366 481 | 50,8 | 24,1 | 25,4 | 454 347

Tabelle 3.2: Ubersicht iiber die Eindringtiefen und Erhéhung der Intensitt
an der Grenzflache bei verschiedenen Deckmedien

3.5 Giiltigkeit und Grenzen der Berechnungen

Mit den gegebenen Materialien und Geometrien konnen Eindringtiefen der in
den Wellenleiter gefiihrten Moden in der Gréfenordnung von nur wenigen 10
nm erreicht werden. Durch eine diinne hochbrechende Beschichtung kann
die Intensitdt in der Grenzschicht bei Parametern von n = 2,50 fiir den
Brechungsindex und 80 nm Schichtdicke bis zu 50-fach erhoht werden.

Die numerischen Simulationen zeigen, dass im Rahmen der numerisch be-
dingten Auflésung kein Einfluss auf die Eindringtiefe durch den Brechungs-
index oder die Dicke der Beschichtung feststellbar war. Wurde allerdings ein
Deckmedium mit hoherem Brechungsindex verwendet, so erhohte sich auch
die Eindringtiefe.

Zur Erklarung lasst sich wieder vereinfachend der im Abschnitt 2.3 disku-
tierte planare Wellenleiter heranziehen. Die Eindringtiefe des evaneszenten
Feldes eines solchen Wellenleiters ist gegeben durch:

1

dp, Feid = (3.7)

2 2
]{?0 \/neff — MDeckmedium

mit dem Wellenvektor ky im Vakuum. Die durch die Beschichtung her-
vorgerufenen Anderungen des effektiven Brechungsindex An, 7 liegen in der
Grokenordnung von 1073, vgl. Abb. 3.13. Das hat eine Anderung der Ein-
dringtiefe von Ad, peq =~ 0,1 nm zur Folge, was im Fehlerbereich der nume-
rischen (und experimentellen) Genauigkeit liegt. Anderungen des Brechungs-
index des Deckmediums An peckmedivm hingegen liegen in der Grofenordnung
von 0,1, woraus sichtbare Anderungen der Eindringtiefe von im Nanometer-
bereich resultieren.

Die durch Beschichtung hervorgerufene Intensitdtserhohung in der Grenz-
schicht nimmt mit steigendem Brechungsindex der Schicht, héherer Schicht-
dicke sowie hoherem Brechungsindex des Deckmediums zu.
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Diese Ergebnisse gelten, solange es sich um diinne Beschichtungen han-
delt. Sobald die Dicke der Beschichtung die Ausbildung von Substratmoden
erlaubt, sind diese Abhéngigkeiten nicht mehr oder nur noch eingeschrénkt
giiltig.

Mit dem aus den Simulationen erhaltenem Wissen war es moglich, Wel-
lenleiter herzustellen, bei denen es aufgrund einer Beschichtung mit einer
hochbrechenden dielektrischen Schicht zu einer gezielten Evaneszentfelderho-
hung an der Grenzfliche kommt. Wesentlich hierbei ist, dass die Eindringtiefe
des evaneszenten Feldes praktisch unverdndert bleibt. Insbesondere fiir die in
Kap. 6 beschriebene durchgefiihrte Fluoreszenzanregung in der Grenzschicht
durch die evaneszenten Felder bedeutet dies eine Erh6hung der Anregungs-
effizienz bei unverdndert hoher Ortsauflosung.
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Kapitel 4

Herstellung der Wellenleiter

Die Herstellung wellenleitender Strukturen durch Eindiffusion von Titan in
LiNbOg3- Substrate erfordert mehrere Prozessschritte, auf die in diesem Ka-
pitel eingegangen wird.

Zundchst wurden Chrommasken mit der gewiinschten Struktur durch
einen standardlithographischen Prozess im Institut fiir Angewandte Physik
an der TU Darmstadt gefertigt. Diese Chrommasken wurden am Institut
fiir Physik und Physikalische Technologien an der Technischen Universitét
Clausthal verwendet, um Titanstreifen in Form der gewiinschten Strukturen
in das LiNbOs3-Substrat eindiffundieren zu lassen.

Bevor die bearbeiten Substrate zu einem kompletten Bauelement zusam-
men gefiigt wurden, fand eine Qualitdtskontrolle in Form von Oberféchen-
scans mit einem Rasterkraftfeldmikroskop (AFM, engl. Atomic Force Micros-
cope) sowie durch Aufnahme des Intensitétsprofils der gefithrten Mode(n) an
der Endfliche des Kristalls statt.

4.1 Herstellung der Chrommasken

Die gewiinschte Struktur der Wellenleiter wurde mit AutoCAD entworfen,
ein Beispiel eines solchen Designs ist in Abb. 4.1 dargestellt. Es handelt sich
hierbei um ein Array aus 4 x 6 x 6 parallelen Streifenwellenleitern mit fester
Breite und variierenden Abstidnden. Links ist die auf der Maske eingeschrie-
bene Gesamtstruktur dargestellt, der Ausschnitt rechts zeigt die Substruktur.

Diese Datei kann direkt von der im Institut fiir Angewandte Physik auf-
gebauten und entwickelten Lithographieanlage [42] gelesen und geschrieben
werden. Hierbei werden die mit Photolack beschichteten Chromsubstrate be-
lichtet, so dass die entstandenen Strukturen nach der Entwicklung in das
Chrom gedtzt werden konnen.
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Abbildung 4.1: Array als Beispiel fiir ein CAD-basiertes Design der Wellen-
leiterstrukturen. Links: Gesamtstruktur, rechts: Ausschnitt der Substruktur
der einzelnen Wellenleiterarrays

Die einzelnen Prozessschritte des Lithographieprozesses und ihre relevan-
ten Parameter sind in der folgenden Aufzdhlung zusammengefasst:

e Belacken der Substrate
Verwendet wurden 50 mm x 50 mm grofe BK7-Glassubstrate, die mit
einer Chromschicht mit optischer Dichte von OD > 3,5 beschichtet
waren (laut Hersteller Artifex). Diese wurden im Spin-Coater mit dem
Negativresist 1405 der Firma Microresist belackt. Bei gewéhlten Be-
schichtungsparametern w = 4000 rpm, a = 2000 - 4000 rpm/s und t =
45 s entstand eine ca. 500 nm dicke gleichméafige Lackschicht.

e Softbake
Zur Stabilisierung der Lackstruktur wurden die Substrate ca. 30 min
bei 100°C im Ofen erhitzt.

e Schreibprozess

Mit der Lithographieanlage wurde der Photolack an den durch die
AutoCAD-Datei vorgegeben Stellen der Struktur belichtet. Die Wellen-
lange des verwendeten Lasers betrug A = 405 nm, das Licht wurde mit
einem 40-fach Objektiv mit NA = 0,65 auf die Lackschicht fokussiert.
Mit der Anlage konnen Strukturen bis zu einer minimalen Grofe von
ca. 1 pm geschrieben werden [42], was die Herstellung der geforderten
Streifenbreiten von 5 pm im Abstand von wenigen pum ermoglichte.

e Entwicklung
Der belichtete Photolack wurde in einem Bad vom zum Lack zugehori-
gen Entwickler 351 der Firma Microresist, der mit Wasser im Verhéltnis
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1:1 verdiinnt wurde, entwickelt, bis nach ca. 45 s nur noch Lackstreifen
an den belichteten Stellen stehen blieben.

e Hardbake
Zur weiteren Stabilisierung der Struktur wurden die Substrate analog
zum Softbake ca. 30 min bei 130°C im Ofen erhitzt.

o Atzen
Um das Chrom zu entfernen wurden die Substrate in einer Chrom-
Atzlésung fiir ca. 2:15 min geschwenkt. Nur an den Stellen, die mit
Photolackstreifen iiberzogen waren, blieb das Chrom auf dem Substrat.

e Siubern
Nach einem kurzen Abspiilen mit Wasser konnte der restliche Photolack
mit Aceton entfernt werden.

Nach der erfolgreichen Durchfiihrung dieser Prozessschritte erhélt man
die gewiinschten Glassubstrate mit Chromstreifen in Form der vorgegebenen
(Wellenleiter-) Strukturen.

4.2 Eindiffusion des Titans in die LiNbO;-Kris-
talle

Die Chrommasken wurden verwendet um Titanstreifen in Form der auf den
Masken befindlichen Strukturen in die LiNbOs-Kristalle eindiffundieren zu
lassen. Die einzelnen Prozessschritte hierzu sind in Abb. 4.2 skizziert und in
der folgenden Aufzihlung erlautert:

e Zuschneiden der Substrate
Als Substrate wurden kommerziell erhéiltliche, undotierte kongruente
LiNbOs-Wafer verwendet. Diese wurden in x-Richtung geschnitten (x-
cut, oder auch x-y-cut). Das bedeutet, dass der Wellenleiter parallel
zur z-Achse des Kristalls verlauft, die mit der c-Achse zusammenféllt.
Typische Abmessungen der Substrate sind 1 x 7,8 x 20-30 mm? in x-y-

#(= ¢).

e Sputtern
Auf die zugeschnittenen Substrate wurde per Elektronenstrahl-Sput-
tern eine 10 nm dicke Titanschicht aufgedampft.

e Belacken mit Photoresist
Im Spin-Coater wurde eine 500 nm dicke Schicht Photoresist AZ 1518
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der Firma Microchemicals aufgetragen, die Prozessparameter waren w
= 5000 rpm, a = 2000 rpm/s, t = 35 s.

Softbake
Zur besseren Vernetzung des Photoresists wurde das Substrat fiir ca. 2
min bei 100°C auf der Heizplatte erhitzt.

Belichtung
Die Chrommaske wurde im Maskaligner iber dem Substrat positioniert
und beides mit einer Hg-Lampe im UV belichtet.

Entwicklung
Der belichtete Resist wurde im Entwicklerbad bestehend aus mit Was-
ser im Verhaltnis 2:1 verdiinnten Entwicker AZ351B entwickelt.

Softbake
Anschliefsend wurde das Substrat zur weiteren Stabilisierung der Struk-
tur erneut fiir ca. 2 min bei 115°C auf der Heizplatte erhitzt.

Atzen
Das Substrat wurde mit Fluksdurelosung (4%ig) geétzt, so dass das

Titan an den Stellen abgelost wurde, an denen sich kein Photoresist
befand.

Photoresist entfernen
Mit Remover (=Chemikalie zum Entfernen des Photoresists) wurde der
iibrig gebliebene Photoresist entfernt.

Tempern
Das Substrat mit den Titanstreifen wurde fiir 2h bei 1000°C im Ofen in
Luftatmosphére erhitzt, wobei das Titan in das LiNbOj3 eindiffundiert.

In den Bereichen, in denen Titan eindiffundiert wurde, erhéht sich an der
Oberfliche der Brechungsindex um etwa An — 1073 (mit einer Halbwerts-
breite in der Tiefe von ca. 1 um). Diese Brechungsindexvariation stellt den
Wellenleiter dar, in dem das Licht gefiihrt wird. Sowohl Brechungsindexver-
teilung als auch die Modenverteilung des gefiihrten Lichts wurden numerisch
simuliert, worauf detailliert in Kap. 3 eingegangen wurde.

Um Licht mit einer Faser in den Wellenleiter ein- und gegebenenfalls
auskoppeln zu kénnen, miissen die Endflichen des Kristalls poliert werden.
Die Effizienz der Einkopplung hidngt stark von der Qualitit der Endfliche
ab. Darum wurde in zwei Schritten poliert: Zunichst wurden die Endflachen
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Abbildung 4.2: Herstellungsschritte des eindiffundierten Wellenleiters

mit SiC-Papier geschliffen, das tatsidchliche Polieren geschah anschliefend
mit Samt und einem Wasser-Syton-Gemisch als Poliermittel.

Die Wellenleitersubstrate kénnen nun verwendet werden. Optional wur-
de bei einigen Proben noch eine 75 nm dicke TiO,- Beschichtung bei einer
Substrattemperatur von 250°C reaktiv aufgesputtert.
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4.3 Qualitatskontrolle des Herstellungsprozes-
ses

Bevor die Kristalle mit den eingeschriebenen Wellenleiterstrukturen fest in
ein Bauelement mit fixierter Fasereinkopplung eingebaut werden, muss die
Qualitdt der Wellenleiter iiberpriift werden. Das Hauptkriterium fiir gute
Qualitat ist neben Glattheit der polierten Endflichen die Homogenitat der
Struktur iiber die gesamte Propagationsliange. Neben der Qualitdt des Aus-
gangsmaterials ist die Homogenitéat der eindiffundierten Struktur essentiell,
d.h. der Querschnitt der Brechungsindexverteilung soll iiber die Gesamtlénge
gleich bleiben. Dies ist Voraussetzung fiir eine konstante Modenverteilung,
die sowohl bei der theoretischen als auch bei der experimentellen Charakte-
risierung zugrunde gelegt wurde. Insbesondere konnen so auch die nicht von
der Absorption des Materials hervorgerufenen Intensititsverluste, vor allem
durch Streuung an Storstellen, klein gehalten werden.

Generell entstehen Intensitidtsverluste wiahrend der Propagation durch
Defekte wie Kratzer oder (schlimmstenfalls) unterbrochene Kanéle. Diese
konnen durch Defekte am Kristall verursacht werden, in der Regel aber sind
sie wahrend eines der Schritte des Produktionsprozesses entstanden, die in
den beiden vorangegangenen Abschnitten beschrieben wurden.

Der erste Schritt der Qualitdatskontrolle erfolgt optisch durch Untersu-
chung des Streulichtes an der Oberflache, wenn Licht in den Wellenleiter an
der Endfliche mit einer Faser eingekoppelt wurde. Oberflichendefekte wir-
ken als Streuzentren, an denen das gefiihrte Licht gestreut und in Form von
Photonen ausgekoppelt wird. Diese sind meist schon mit dem blofsen Auge
sichtbar.

4.3.1 Rasterkraftmikroskopische Untersuchung der
Oberflache

Detaillierte Informationen iiber die Beschaffenheit der Oberfliche erhilt man
durch Abrastern mit einem sogenannten Rasterkraftmikroskop (AFM). Hier-
bei wird ein Hohenprofil mit Hohenauflosung im nm-Bereich erstellt.

Abb. 4.3 zeigt einen im Institut fiir Experimentalphysik der Universitit
des Saarlandes aufgenommenen Scan des Wellenleiters. Ein QQuerschnitt des
daraus entnommenen Hohenprofils ist in Abb. 4.4 dargestellt.

In Abb. 4.3 ist zu erkennen, dass die Oberfliche des Wellenleiters im
abgescannten Bereich sehr homogen ist; es sind keine offensichtlichen Defekte,
Unterbrechungen oder starke Hohenschwankungen zu erkennen, was fiir eine
gute Qualitdt des Wellenleiters spricht. Die verschwommenen Querstreifen

42



-

-
8
= .

"
*

ol

.-F*_‘_;

i

Abbildung 4.3: AFM-Scan des Wellenleiters

in der Mitte des Bildes sind Artefakte des AFM-Scans bzw. auf Fehler der
Messsoftware bei der Verarbeitung der aufgenommen Daten zuriickzufiihren.

Das Profil des Wellenleiters ergibt sich aus dem Eindiffusionsprozess. Wie
Abb. 4.4 zu entnehmen ist, ist der Streifen, auf dem das Titan eindiffundiert

Héhe in nm

Breite in ym

Abbildung 4.4: Hohenprofil des in Abb. 4.3 dargestellten Scans
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wurde, im Mittel um etwa 7 nm gegeniiber der unbearbeiteten Kristallober-
flache erhoht. Die zackige Oberflichenstruktur ist bedingt durch die Messge-
nauigkeit des AFM. Das Signal-Rausch-Verhiltnis, das durch die Parameter
des AFM bestimmt wird, liegt bei S/N = 1,3. Aus den Simulationen in Ab-
schnitt 3.2 geht hervor, dass der mit den gegebenen Produktionsparametern
hergestellte Wellenleiter eine Tiefe von ca. 1 um (FWHM) in den Kristall
besitzt.

Der Wellenleiter hat nominell, also geméf des CAD-Entwurfes eine Breite
von 6 pm. Wie der in Abb. 4.4 dargestellten Messung zu entnehmen ist,
liegt das gemessene FWHM der Breite bei etwa 5,2 um. Die Abweichungen
zur nominellen Breite kénnen bei verschiedenen Schritten in der Herstellung
von Wellenleiter und Maske entstehen. Die empfindlichsten Parameter in
der Herstellung beziiglich der Streifenbreite sind die Temperaturstabilitit
beim Tempern sowie die Dauer der Atzprozesse und der Entwicklung der
Photoresiste.

20
15 1

10 +

Hohe in nm

N
50 60 70 80 9 100 110

Breite in um

Abbildung 4.5: Mit dem AFM gemessenes Hohenprofil eines Wellenleiterar-
rays mit jeweils 5 pm Breite und 9 ym Abstand der Zentren.

In Abb. 4.5 ist ein mit dem am Institut fiir Angewandte Physik der TU
Darmstadt aufgebauten AFM aufgenommener Querscan eines Wellenleiterar-
rays dargestellt. Das Wellenleiterarray wurde mit den selben Produktionspa-
rametern hergestellt wie der in Abb. 4.3 dargestellte Wellenleiter. Nominell
sind die Wellenleiter jeweils 5 um breit, wobei der Abstand zwischen den
Zentren 9 pm betragt. Die gemessenen Breiten der einzelnen Wellenleiter
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liegen bei durchschnittlich 3,24 + 1 pm), wobei die Kanten flacher abfallen
als im Fall des einzelnen Streifenwellenleiters. Diese Verbreiterung wird ne-
ben dem moglichen Einfluss der oben angesprochenen produktionsbedingten
Faktoren insbesondere dadurch hervorgerufen, dass die Diffusionsprofile der
einzelnen, nur wenige (nominell 4) pm von einander entfernten Wellenleiter
im Kristall iiberlappen. Die Hohe der einzelnen Streifen wurde experimentell
zu 13,6 &= 1,5 pum iiber dem unbearbeiteten Kristall bestimmt. Die zackige
Struktur der Wellenleiter ist erneut auf die Messgenauigkeit des AFM un-
ter den gegebenen experimentellen Bedingungen zuriickzufiihren. Das Signal-
Rausch-Verhéltnis der Messung betrigt S/N = 4,2.

4.3.2 Profil der gefiihrten Moden an der Endflache

Eine weitere Moglichkeit, die Qualitdt der Wellenleiter zu kontrollieren, ist
die Uberpriifung des Strahlprofils der gefiihrten Mode(n) an der Endfléiche.
Hierzu wurde Licht eines frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers (A = 532 nm)
iiber eine Faser in den Wellenleiter eingekoppelt und die Endfliche mit einer
Linse auf eine CCD-Kamera abgebildet.

In Abb. 4.6 ist das mit der CCD-Kamera aufgenommene Intensitétspro-
fil der in den einzelnen Kanilen eines Wellenleiterarrays gefithrten Moden
dargestellt. Auf der verwendeten Maske war ein Array mit jeweils 5 pum
Streifenbreite und 13 pm Abstand zwischen den Zentren der Chromstreifen
geschrieben. Wie aus der Abbildung ersichtlich, haben die einzelnen Spots
ein dhnliches Intensitéatsprofil.

Weiterhin ist in Abb. 4.6 erkennbar, dass das in den einzelnen Wellenlei-
tern gefiihrte Licht in diesem Abstand auf der gegebenen Propagationslédnge
von 25 mm nicht erkennbar in die benachbarten Wellenleitern einkoppelt.
Anders bei dem fiir Abb. 4.7 verwendeten Array mit 5 pm Streifenbreite und
nur 9 um Abstand: Hier wurde in den linken Wellenleiter Licht eingekoppelt,
das gefiihrte Licht koppelt wihrend der Propagation in die benachbarten ein,
so dass an der Endflache Intensitdt in mehreren Kanélen sichtbar ist. Wei-
terhin ist aus Abb. 4.7 (aus dem Abstand der Spots) ersichtlich, dass der
zweite Kanal von links einen grofleren Defekt aufweisen muss, da hier keine
erkennbare Lichtintensitit ausgekoppelt wird. Dies liefs sich bestitigen durch
weitere Experimente, bei denen bei Einkopplung in jeden der Wellenleiter in
keinem Fall Licht aus dem zweiten Kanal ausgekoppelt wurde.

Ein detaillierter Vergleich der Lichtintensitiaten an der Endfliche wurde
jedoch nicht als Qualitédtskriterium verwendet, da hierzu eine zuverlissige
Reproduzierbarkeit bei der Einkopplung in die einzelnen Wellenleiter gegeben
sein muss. Diese bestand bei den experimentellen Gegebenheiten nicht. Die
Problematik wird auch im folgenden Abschnitt diskutiert.
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Abbildung 4.6: Modenprofil an den
einzelnen Kanilen eines Wellenlei-
terarrays mit jeweils 5 pum DBreite
und 13 pm Abstand der Zentren
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Abbildung 4.7: Modenprofil eines
Wellenleiterarrays mit jeweils 5 pm
Breite und 9 um Abstand der Zen-
tren bei Einkopplung in den linken
Wellenleiter. Der zweite Kanal von
links ist offensichtlich defekt.



4.4 Fasereinkopplung

Nach erfolgreicher Qualitatskontrolle kann das Kristall mit den eingeschrie-
benen Wellenleitern in einem Bauelement fixiert werden. Dieses besteht im
Wesentlichen aus einem Tragersubstrat aus Glas, auf das der Kristall geklebt
wird, sowie ein oder zwei Fasern an den Endflichen zum Ein- und gegebe-
nenfalls Auskoppeln des Lichts.

Der Vorteil des Festeinbaus der Kristalle in die Bauelemente liegt ne-
ben der bequemeren Handhabung in der Reproduzierbarkeit des gefiihrten
Strahlprofils sowie der festen Einkopplungseffizienz.

LiNbQ, -Kristall

Stutz-
Klebepunkt

Glasfaser

Index-angepasster :
Klebepunkt Wellenleiter

Abbildung 4.8: Wellenleiter mit fixierten Fasern

Abb. 4.8 zeigt ein solches Bauelement mit zwei angeklebten Fasern fiir die
Ein- und Auskopplung. Verwendet wurden Singlemodefasern fiir die in den
Experimenten verwendeten Wellenldngen von 488 nm, 514 nm und 532 nm.
Die (charakteristischen) Parameter der auf dem Foto in Abb. 4.8 verwende-
ten Faser sind: Siliziumkern, Cutoff bei 460 nm, Mode Field Diameter (1/e)
von 3,5 pm (laut Hersteller Thorlabs). Die nominelle numerische Apertur ist
0,13, die Dampfung 30 dB/km bei 515 nm. Am anderen Ende der Faser, in
das Licht eingekoppelt wird, befindet sich zur bequemeren Handhabung ein
FC-Stecker. Das an den Kristall angeklebte Ende wurde ,,gecleaved”, d.h. mit
einer scharfen Klinge abgeschnitten um eine glatte, nicht streuende Endfldche
zu erhalten. Dieses Ende wurde mit einem mechanischen Mikromanipulator
so an eine Endflache des Wellenleiters justiert, dass die am anderen Ende des
Wellenleiters ausgekoppelte Intensitét (der gefithrten Mode) maximal wur-
de. Anschliefsend wurde sie mit an den Brechungsindex der Faser angepas-
sten UV-Kleber (n = 1,56) F-UVE-61 der Firma Newport unter Beleuchtung
einer Hg-Lampe fixiert. Nach dem Aushérten wurde die Faser noch aus Sta-
bilitdtsgriinden mit einem weiteren Klebepunkt am Glastriger befestigt. Mit
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der zweiten Faser am anderen Ende des Wellenleiters wurde analog verfahren.

Die Einkopplungseffizienz eines solchen gesamten Bauelements betrigt
typischerweise ca. 10 %, d.h. 10% der in die erste Faser eingekoppelten In-
tensitdt kann am Ausgang der zweiten Faser detektiert werden. Mochte man
diese erhohen, bietet sich der Einsatz von so genannten Lensed Fibers an,
also Fasern, an die statt der glatt abgeschnittenen Endfliche eine Mikrolinse
angebracht ist. Hierdurch wird der aus der Faser austretende (divergierende)
Strahl kollimiert. Durch Anwenden dieser Technik kann die Einkopplungseffi-
zienz auf bis zu 40 % erhoht werden [43]. Eine weitere Erhohung kénnte durch
Justage mit hochgenauen piezogetriebenen Mikromanipulatoren ermoglicht
werden, mit denen idealerweise auch wahrend des Klebeprozesses die gefiihrte
Intensitat maximiert werden kann.

Das physikalische Limit der Einkopplungseffizienz ergibt sich aus dem
Uberlappintegral des aus der bzw. in die Faser eingekoppelten Modenprofil
mit dem Profil der im Wellenleiter gefiihrten Mode, sowie durch die Verluste
bei Reflektion an der Kante des Kristalls, die durch den Brechungsindexun-
terschied zwischen der Glasfaser bzw. dem index-angepassten Kleber und
dem Kristall verursacht werden [44].

Hiermit stehen Bauelemente zur Verfiigung, mit denen die Evaneszent-
feldanregung erfolgen kann. Durch das Verkleben mit der Faser erfolgt das
Einkoppeln des Lichts reproduzierbar, wobei sich das Bauelement durch kom-
fortable Handhabbarkeit und hohe Stabilitit auszeichnet.
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Kapitel 5

Experimentelle Charakterisierung
der evaneszenten Felder mit

einem optischen
Rasternahfeldmikroskop (SNOM)

Eine geeignete Messmethode zur detaillierten Untersuchung der evaneszenten
Intensitatsverteilung der in den hergestellten LiNbO3z-Wellenleitern gefiihr-
ten Moden steht mit dem sogenannten SNOM (engl.: Scanning Near-Field
Optical Microscope = Optisches Raster-Nahfeldmikroskop) im Kollektions-
modus zur Verfiigung. Es wurde 1984 von Pohl erfunden [45], in zahlreichen
Forschergruppen weiterentwickelt [46-48] und zu verschiedensten Untersu-
chungen in einer Vielzahl von Forschungsgebieten von Mikroelektronik bis
Biomedizin verwendet [49-52]. Beim SNOM-Verfahren wird die Oberfliche
der Probe mit einer angespitzten Glasfaser abgerastert, wobei Licht je nach
Modus aus- oder eingekoppelt wird. Dieses optische Nahfeld-Verfahren un-
terliegt nicht der Abbe’schen Auflésungsgrenze und ist somit fiir die Unter-
suchung optischer Felder im Subwellenldngenbereich geeignet.

Fiir die Untersuchungen stand ein im Institut fiir Angewandte Physik
entwickeltes AFM (engl.: Atomic Force Microscope — Rasterkraftmikroskop)
zur Verfiigung, das speziell fiir die in dieser Arbeit geforderten Messaufga-
ben im Rahmen einer Diplomarbeit 53] zu einem SNOM weiterentwickelt
wurde. Verschiedene spezifische Parameter wurden so angepasst, dass eine
Charakterisierung der evaneszenten Felder iiber den Wellenleitern in drei
Raumrichtungen durchgefiihrt werden konnte.

Im folgenden Kapitel wird die generelle Funktionsweise des SNOM be-
schrieben und es wird ein Uberblick iiber die gebriuchlichsten Klassen der
Rasternahfeldmikroskope vermittelt. Die Theorie des der SNOM-Technik zu-
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grunde liegenden Effekts der frustrierten Totalreflexion wird im Rahmen die-
ses Kapitels nur kurz angesprochen, sie wurde detailliert in Abschnitt 2.2.1
behandelt. Anschlieffend wird der verwendete Messaufbau vorgestellt und
charakterisiert. Hierbei wird insbesondere auf die relevanten Messungen fiir
die Kalibrierung des Systems eingegangen.

Den Hauptteil dieses Kapitels stellen die durchgefiihrten Untersuchungen
der evaneszenten Felder iiber den Wellenleitern dar. Charakterisiert wurden
Felder iiber unbeschichteten Bereichen des Wellenleiters in LiNbOj3 sowie
iiber mit einem hochbrechenden TiO.-Film beschichteten Bereichen, die zu
einer Erhohung der Feldintensitidt an der Grenzfliche zwischen dem Kristall
und dem umgebenden Medium (hier Luft) fithrt. Dies konnte theoretisch
bestétigt und im Rahmen dieser Arbeit zum ersten Mal experimentell mit
der SNOM-Methode nachgewiesen werden [16,17].

5.1 Funktionsweise und Techniken des SNOM

Das optische Rasternahfeldmikroskop gehort zur Familie der Rastersonden-
mikroskope (engl.: Scanning Probe Microscope, SPM), zu denen beispiels-
weise auch das Rastertunnelmikroskop (STM) oder Rasterkraftmikroskop
(engl.: Scanning Force Microscope, SFM) gehoren. All diesen Mikroskopen
ist gemein, dass sie mittels einer Sonde die Oberfliche der zu untersuchen-
den Probe abrastern und dabei in regelméfigen Abstdnden Messwerte einle-
sen, aus denen spéiter ein Bild von der gescannten Oberfliche erzeugt wird,
wie z.B. von der Topologie der Oberfliche. Die Besonderheit des SNOM
liegt in der Messung optischer Signale, was es sehr attraktiv fiir Anwen-
dungen in der Chemie und Biologie macht, wie z.B. fiir Fluoreszenzmessun-
gen. Durch die Verwendung von Sonden mit sehr kleinen Spitzen kénnen
mit Rastersondenmikroskopen Auflésungen bis in den atomaren Bereich (~
0,1 nm) erreicht werden, beim SNOM ist die Auflésung jedoch um mehr als
zwei Grofsenordnungen geringer. Dennoch unterliegt dieses Verfahren nicht
der Abbe’schen Auflésungsgrenze, wie sie z.B. fiir klassische Lichtmikrosko-
pe gilt [54]. Das Auflosungsvermogen Az klassischer Lichtmikroskope ist
(beugungs-)begrenzt und kann nicht kleiner als die halbe Wellenlénge A des
verwendeten Lichts werden:

A

Um diese beugungsbegrenzte Auflésung von A/2 zu iiberwinden, beschrieb
Synge bereits 1928 ein Mikroskop, das in den Hauptmerkmalen mit heuti-
gen SNOMs iibereinstimmt [55]. Das grundlegende Prinzip liegt in der Ver-
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wendung einer Mikroapertur oder dielektrischen Spitze als Lichtquelle oder
Detektor und in der gegenseitigen Beeinflussung der Spitze und der Probe
in ihrem optischen Nahfeld. Sowohl der Aperturdurchmesser der Spitze als
auch der Abstand zwischen Spitze und Probe sind dabei kleiner als die halbe
Wellenldange des verwendeten Lichts und somit unter der Beugungsgrenze.

Modi

a) b) C)A d)
\/ U \¥/ \JV

Aﬁ&ﬁ

7
b Il

Abbildung 5.1: Transmissions-SNOM: a) Beleuchtung durch die Sonde, b)
Detektion durch die Sonde. Reflexions-SNOM: ¢) Beleuchtung und Detektion
durch Sonde, d) Beleuchtung durch Sonde und Detektion im Fernfeld.

In Abbildung 5.1 sind die gingigsten SNOM-Modi dargestellt. Bei durch-
sichtigen Proben kann das SNOM in Transmission betrieben werden. Dabei
dient im Beleuchtungsmodus (Abb. 5.1 a) die dielektrische Sonde als Licht-
quelle und das transmittierte Licht wird hinter der Probe mit gewdhnlicher
Linsenoptik auf einen Photodetektor, in der Regel ein Photomultiplier oder
eine Avalanche Photodiode, geleitet. Im Kollektionsmodus (Abb. 5.1 b) ver-
hélt es sich gerade umgekehrt. (Dieser Modus wurde in den Experimenten
verwendet.) Hierbei wird die Probe durch eine zweite Quelle beleuchtet. Die
Sonde dient als Detektor des transmittierten Lichts und leitet das gesammel-
te Licht z.B. liber eine Glasfaser zu einem Photodetektor weiter. Ist die Probe
undurchsichtig, kann das SNOM nur in Reflexion betrieben werden. Hierbei
wird die Probe durch das Nahfeld der Sonde beleuchtet und das reflektierte
Licht entweder durch die Sonde (Abb. 5.1 ¢) oder im Fernfeld (Abb. 5.1 d)
detektiert.
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Sonden

Es gibt unterschiedliche Systeme, die diese Interaktion zwischen Sonden-
spitze und Probe verwirklichen. Sie kdnnen grob in drei Klassen eingeteilt
werden: abgeschirmte, unabgeschirmte und aperturlose Sonden. Die ersten
beiden Fille sind schematisch in der Abbildung 5.2 dargestellt.

Lichtquelle Detektor

o /\
Detektor a) Lichtquelle b)

Abbildung 5.2: Prinzipielle Darstellung eines a) Mikroapertur-SNOM mit be-
schichteter Sonde und b) Rasterphotonentunnelmikroskop (PSTM) mit un-
beschichteter Sonde

Bei der Mikroapertur-Mikroskopie dient eine kleine Apertur (< A\/2) als
Lichtquelle oder Detektor. Dies sind meist verjiingte Glasfasern, die mit einer
aufgedampften Metallschicht (meist Aluminium) verkleidet sind und an ihrer
Spitze eine kleine Offnung haben (vgl. Abbildung 5.2 oder 5.1).

—
Y I\
Y

Abbildung 5.3: Transmissions-SNOM im Beleuchtungsmodus mit Cantilever-
sonde

In den letzten Jahren haben sich insbesondere im Transmissionsmodus
neben der Faser auch Cantilever mit einer Apertur als Sonde etabliert (vgl.
Abb. 5.3 und Abb. 5.4). Der SNOM-Cantilever besteht aus einem Hebel,

22



an dessen Ende sich meist eine pyramidale, aluminiumverkleidete Spitze mit
Apertur befindet. In dem in den Experimenten verwendeten Kollektionsmo-
dus erwies sich diese Sondenform als nachteilig, da das eingekoppelte Licht
iiber eine in die Messaperatur integrierte Freistrahloptik auf einen hochemp-
findlichen Detektor abgebildet werden muss.

12,99 ym

\-Spitze,Aufsicht —

b)

Abbildung 5.4: Rasterelektronenmikroskopaufnahme eines SNOM-
Cantilevers: a) Unteransicht des Cantilevers mit Spitze, b) Seitenansicht der
Spitze, ¢) vergroferte Aufsicht der Spitze mit 198 nm Apertur

Eine andere Klasse von Rasternahfeldmikroskopen benutzt dielektrische
Sonden, die nicht metallbeschichtet sind. Ein solches SNOM wurde erstmals
1989 von Reddick et al. [56] vorgestellt, welches er ,Photon Scanning Tunne-
ling Microscope” (PSTM, engl. fiir Rasterphotonentunnelmikroskop) nannte,
da es auf dem Effekt des Photonentunnelns beruht. Andere Forschergruppen
gaben ihm Namen wie ,Scanning Tunneling Optical Microscope“ (STOM,
engl. fiir optisches Rastertunnelmikroskop) [48| oder ,Evanescent Field Opti-
cal Microscope” (EFOM, engl. fiir optisches Evaneszenzfeldmikroskop) [57].
Trotz historischer Namensgebungen und dem Bediirfnis verschiedener For-
schergruppen, bestimmte Eigenschaften des PSTM/STOM/EFOM hervor-
zuheben, wird in der Arbeit die Nomenklatur SNOM gebraucht, da es sich
um ein Rastersondenmikroskop handelt, dessen dielektrische Spitze im Nah-
feld optische Wechselwirkungen eingeht.

Besonderheiten des verwendeten Messinstruments

Die Hauptaufgabe des hier beschriebenen SNOM ist die Untersuchung eva-
neszenter Felder und deren Messung. Hierbei wird eine dielektrische Sonde
(meist eine Single-Mode-Glasfaser) iiber das evaneszente Feld einer Probe
gerastert. Das Einkoppeln des evaneszenten Feldes in die Glasfaserspitze ba-
siert auf dem Effekt der frustrierten Totalreflexion, dessen mathematische

53



Beschreibung in Abschnitt Kap. 2.2.1 gegeben ist.

Durch die frustrierte Totalreflexion koppelt ein Teil des evaneszenten Fel-
des in die Faser und wird auf einen Detektor geleitet. Diese Konfiguration
des SNOM mit einer unbeschichteten Glasfasersonde wurde aufgebaut, cha-
rakterisiert und fiir Messungen verwendet.

Beim in diesen Messungen verwendeten Scanmodus mit konstanter Héhe
bewegt sich die Sonde iiber die Probe, wobei der Abstand zwischen bei-
den gleich bleibt. Damit kénnen Anderungen des evaneszenten Feldes bzw.
des mit der Sonde aufgenommenen optischen Signals entlang der Oberfla-
che gemessen werden. Durch die Hohendetektion kann auch eine gleichzeitig
topologische Aufnahme der Probe erstellt werden.

Anders als im Apertur-SNOM kann das Auflosungsvermdgen nicht ein-
fach iiber den Aperturdurchmesser der Metallschicht an der Spitze abge-
schétzt werden |58|. Vielmehr stellt hierbei die gesamte Spitze die Apertur
dar, so dass das laterale Auflésungsvermogen durch den Kurvenradius be-
stimmt wird [56,59]. In axialer Richtung, also senkrecht zur Oberfliche, ist
das exponentielle Verhalten des evaneszenten Feldes fiir eine hohe Auflésung
verantwortlich und die Auflosung ist deswegen meist durch (das hohere) De-
tektorrauschen begrenzt. Somit konnen mit dem SNOM laterale und axiale
Auflésungen von etwa A/10 und A/100 erreicht werden |60].

Fiir das Auflésungsvermdégen spielt aber neben der Form der Sondenspitze
auch die Art der verwendeten Glasfaser eine entscheidende Rolle. Zwar sam-
meln Multi-Mode-Fasern durch ihre hohe numerische Apertur im Vergleich
zu Single-Mode-Fasern viel Licht und liefern damit eine héhere Intensitit,
dafiir aber haben Single-Mode-Fasern eine bessere Auflosung in lateraler wie
auch axialer Richtung, weshalb letztere fiir die Messungen eingesetzt wurden.

Problematisch bei der Messung sind Streu- und Interferenzeffekte durch
die Probenoberflache. Sie beeinflussen die Messung, da die Faserspitze keine
Metallschicht besitzt, die sie vor fremdem (Streu-)Licht schiitzt. Das SNOM
kann nicht zwischen propagierender und evaneszenter Welle unterscheiden,
da auch Licht in die Faser koppelt, wenn sie direkt bestrahlt wird. Ein Un-
terschied zwischen den beiden Wellenarten kann durch einen ausgedehnten
Scanprozess erfolgen, bei dem auch die Hohenabhéngigkeit des Lichts gemes-
sen wird. Im Gegensatz zum Streulicht ist das evaneszente Feld wegen seines
charakteristisch exponentiellen Abklingverhaltens nur in der Grenzschicht an
der Oberfliche der Probe detektierbar [49].

Aus diesem Grund sind fiir gute Messergebnisse Proben mit rauen Ober-
flachen, die zu propagierenden Wellen fithren kénnen, sowie Streuzentren in
oder auf der Probe zu vermeiden. Ebenfalls sollte die Sonde mdglichst nahe
an der Oberfliche (im Nahfeld) gefiihrt werden, da bei groferem Abstand
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sogenannte Sekundirquellen, die aus Beugungsmustern des an der Probe ge-
streuten Feldes entstehen, die Messung verfilschen und die lokale Struktur
der Probe nicht getreu wiedergeben |59, 61].

Im Gegensatz zum Apertur-SNOM ist das im Rahmen der Arbeit aufge-
baute SNOM nur im Kollektionsmodus betreibbar, da im Beleuchtungmodus
wegen der fehlenden Metallbeschichtung schon vor der Spitze Licht seitlich
abgestrahlt wird. Auch der Betrieb in Reflexion ist wegen der nicht vorhan-
denen abschirmenden Metallschicht und der direkten Beleuchtung der Faser
durch die Lichtquelle und den entstehenden Oberflichenreflexen nicht mog-
lich.

Trotz dieser Nachteile wird aus folgenden Griinden eine unabgeschirmte
Fasersonde fiir die Messung evaneszenter Felder benutzt:

1. Der Transmissionskoeffizient wird durch eine Metallbeschichtung um
einen weiteren Faktor von 10 - 100 reduziert, was bei dem bereits schwa-
chen evaneszenten Feldsignal eine Verschlechterung der Messergebnisse
bedeutet [56].

2. Das richtige Aufdampfen einer Metallschicht auf die Fasersonde ist ein
aufwindiger und problematischer Arbeitsprozess.

3. Auch mit einem Apertur-SNOM wiirden die besten Ergebnisse fiir die
Messung des evaneszenten Feldes nur dann erzielt werden, wenn die
Probenoberfliche keine propagierenden Wellen abstrahlt.

4. Fiir die in Kapitel 2 beschriebenen Beispiele treten theoretisch und
idealerweise keine propagierenden oder streuenden Wellen auf, sondern
nur evaneszente.

5.2 Experimenteller Aufbau des SNOM

Um die Charakterisierung der evaneszenten Felder durchfithren zu konnen,
wurde ein optisches Rasternahfeldmikroskop aufgebaut. Als Grundbau diente
ein am Institut entwickeltes Rasterkraftmikroskop (AFM), dessen Mechanik
zur Positionierung genutzt und erweitert werden konnte. Weiterhin wurde
die Optik zur Detektion der evaneszenten Felder integriert |53].

Im folgenden Abschnitt wird der Aufbau des SNOM mit dessen Kom-
ponenten beschrieben. Nach der in der Literatur hdufig verwendeten und in
Abschnitt 5.1 angesprochenen Kategorisierung handelt es sich bei dem ver-
wendeten Messaufbau um ein SNOM mit einer unbeschichteten Fasersonde,
auch PSTM genannt.
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Im Wesentlichen lassen sich Aufbau und Funktionsweise in vier Bereiche
untergliedern:

e Mechanik (zur Positionierung zum Abrastern der Probe in x,y,z-Rich-
tung)

e Abstandsdetektion (mittels Tuning Fork-Verfahren)

e Optisches Signal (Einkoppeln des evaneszenten Feldes in eine angespitz-
te Glasfaser)

e Elektronische Datenerfassung und -auswertung (zur Bildgebung)

Zunichst wird auf die Mechanik zur Positionierung eingegangen. Das
AFM besitzt einen Grob- sowie einen Feintrieb, mit dem die am Messkopf
befindliche Glasfasersonde iiber der Probe positioniert wird, bzw. mit dem
die Scanbewegung vollzogen wird. Die Verstellwege der Linearaktuatoren des
Grobtriebs sowie die des Feintriebs, der durch einen Piezopositioniertisch rea-
lisiert wurde, sind von Hersteller geeicht. Ein Schwingquarz stellt die mecha-
nische Verbindung zwischen Glasfaser und Messkopf her und wird iiber einen
am Messkopf befindlichen Piezokristall getrieben. Die Funktion des Schwing-
quarzes liegt in der Bestimmung des Kontaktpunkts (Nullpunkts) von Glas-
fasersonde und Probe. Hierzu wird das Resonanzverhalten des Schwingquar-
zes elektronisch ausgewertet. Dieses Signal, das bei Anndhern der mit dem
Schwingquarz verbundenen Faser an die Oberflache der Probe gedampft wird,
wird ebenfalls zur Abstandsdetektion verwendet. So wird die Hohe zwischen
Sonde und Oberfléche bestimmt und bei einem lateralen Scanvorgang kann
durch das Riickkopplungssignal die Hohe konstant gehalten werden.

Zunichst wird im folgenden Abschnitt ein Uberblick iiber die Signalwege
im Gesamtsystem gegeben. Im daran anschliefenden Abschnitt 5.2.2 wird
die mechanische Konstruktion detailliert erlautert. Auf das charakteristische
Verhalten des Systems, das iiber das elektrische Signal des Schwingquarzes
bestimmt werden kann, wird ausfiihrlich im anschliefsenden Abschnitt 5.2.5
eingegangen. Die Lichtdetektion der gemessenen evaneszenten Feldintensitéat
erfolgt iiber eine angespitzte Glasfaser, deren Signal von einem Photomulti-
plier erfasst wird. Eingegangen wird zunéchst auf die Integration in das Sy-
stem, ein weiterer kurzer Abschnitt befasst sich mit der Herstellung der Faser-
spitze. Im letzten Abschnitt wird kurz die Datenerfassung und -auswertung
sowie die computergestiitzte Ansteuerung der Komponenten beschrieben.
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5.2.1 Signalwege

Ein Schema des Aufbaus und der Signalverarbeitung zeigt Abb. 5.5. Darin
sind die Wege der einzelnen Signale mit Pfeilen gekennzeichnet. Der Messkopf
ist mit dem Grobtrieb verbunden, der diesen bewegt und iiber der Probe po-
sitioniert. An der Unterseite des Messkopfes ist ein piezoelektrischer Kristall
eingebaut, der vom Frequenzgenerator durch elektrische Wechselspannung in
Schwingung versetzt wird und der iiber einen Magneten (hier nicht gezeigt)
mit dem Schwingquarz verbunden ist. Durch die Anregung des Piezos wird
auch der Quarz zum Schwingen angeregt und erzeugt ein elektrisches Signal,
das tiber einen Vorverstirker verstirkt und im Lock-In Verstirker mit dem
Signal des Frequenzgenerators verglichen wird. Das so erhaltene Signal wird
zur Hohendetektion verwendet. An einem Arm des Schwingquarzes ist die
Glasfasersonde befestigt, die das optische Signal der Probe aufnimmt. Das
gesammelte Licht wird iiber eine Glasfaser in einen Photomultiplier geleitet
und dort detektiert. Dieser ist, wie auch der Lock-In Verstirker, mit einem
Computer verbunden, der die Messdaten einliest, speichert und auswertet.
Die Probe liegt auf einem 3-Achsen-Piezopositioniertisch, der fiir den Scan-
vorgang durch den Computer angesteuert wird und dessen Position ausge-
lesen werden kann. Der Computer wird auch als Feedback-Controller einge-
setzt, der durch Auswerten des Lock-In Signals die Piezotischhohe bei einem
lateralen Scan regelt.

> Grobtrieb
Frequenz-
s
generator Messkopf
v
Lock-In < Vorverstiirker . _Piezo
o
Photomultipli ~ .
otomuttiptier Glasfaser %Schwmgquarz
v v v N
Computer Probe
rd =
Feedback- s . 3-Achsen-
Controller Piezopositioniertisch

Abbildung 5.5: Schematischer Aufbau der Signalwege
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5.2.2 Mechanik / Bewegung

Abbildung 5.6 zeigt ein Foto des mechanischen Aufbaus des SNOM. Er léasst
sich in zwei unabhéngige Bewegungseinheiten unterteilen. Zum einen gibt es
einen ,Grobtrieb“ (1, 2), der den Messkopf (4) trigt, an dem wiederum die
Fasersonde befestigt ist, und zum anderen einen ,Feintrieb* (3), ein Nanopo-
sitioniersystem, auf dem die zu untersuchende Probe liegt. Beide Einheiten
werden in den folgenden Abschnitten ndher beschrieben.

Abbildung 5.6: mechanischer Aufbau des SNOM: (1) Mikrostelltisch in x-
Richtung, (2) Linearaktuator in z-Richtung, (3) Piezotisch, (4) Messkopf mit
Schwingquarz und Fasersonde, (5) Linse und (6) Spiegel der optischen Ein-
stellhilfe

Dieser Aufbau befindet sich auf einem schwingungsgedampften Tisch, um
das SNOM von Erschiitterungen und Schwingungen durch die Umgebung zu
isolieren. Dies und die stabile Konstruktion der Mechanik reichen aus, um
prizise Messungen mit Auflosung bis in den Bereich weniger nm durchzu-
fithren. Dadurch ist weder erforderlich, das System zusétzlich zu evakuieren
noch die Proben speziell zu priparieren, um sie zu untersuchen.
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Grobtrieb

Die Elemente des Grobtriebs sind in Abb. 5.6 im Hintergrund zu sehen.
Er besteht aus einem Hochlast-Mikrostelltisch mit Kugelumlauffiihrungen
M-531.PD der Firma Physik Instrumente (1) fiir die Bewegung in x-Richtung
und zwei hochauflsenden Linearaktuatoren M-230.25 (ebenfalls von PI) fiir
die Bewegung in y und z, wobei der in der Abbildung mit (2) gekennzeich-
nete den Aufbau in z-Richtung bewegt. Die Elemente des Grobtriebs sind
iiber Elemente des Mikrobanksystems der Firma Linos stabil miteinander
verbunden. An diesen befindet sich der Messkopf (4), an dem die Fasersonde
befestigt ist.

In Tabelle 5.1 sind die charakteristischen Daten des Grobtriebs (laut Her-
steller) zusammengefasst!?.

Die grofen Stellwege in allen drei Achsen ermoglichen ein flexibles Arbei-
ten mit unterschiedlichen Probengeometrien. Die Messeinheit mit Messkopf
kann zunéchst vollstindig neben das Nanopositioniersystem (3) verschoben
werden, was ein leichteres Aufbringen der Probe auf dem Nanopositionier-
tisch ermoglicht, und anschliefsend mikrometergenau iiber der Probe positio-
niert werden.

Achse X y z
max. Stellbereich 306 mm 25 mm 25 mm
kleinste Schrittweite 0,5 pm 0,05 pm | 0,05 pm
max. Geschwindigkeit | 125 mm/s | 1,5 mm/s | 1,5 mm/s
Umkehrspiel unbekannt 2 pm 2 pm

Tabelle 5.1: Daten des Grobtriebs

Die Ansteuerung der drei Achsen erfolgt iiber eine DC-Motorsteuerung
(C-848 von PI?. Diese ist iiber eine IEEE 488 (GBIB)-Schnittstelle mit einem
Computer verbunden, iiber den ebenfalls die Datenerfassung erfolgt.

Auf Grund der geringen Auflosung und eines Umkehrspiels von 2 ym der
Linearaktuatoren wird zur genauen Positionierung der Probe der Feintrieb
statt des Grobtriebs verwendet. Ein weiterer Vorteil dieses Verfahrens be-
steht darin, dass mit dieser Technik keine Erschiitterung der Sonde durch die
Bewegung des Sondentréigers die Messung beeinflusst.

ls. Datenblatt: Physik Instrumente, M 531, Mikrostelltisch
Z5. Datenblatt: Physik Instrumente, M 230, hochauflssender Linearaktuator
35. Datenblatt: Physik Instrumente, C-848, DC- Motorsteuerung, 2007
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Feintrieb

Als Feintrieb (3) und damit als eigentliche Bewegungseinheit des Mikroskops
wurde ein 3-Achsen-Nanopositioniertisch P-517.3CL mit Piezoantrieb von
PI (siehe Abb. 5.6) benutzt. Dieser ist mit einem Controllermodul der Firma
WiTec verbunden, das zum einen die notige Hochspannung fiir die Piezoak-
tuatoren liefert, und zum anderen iiber den Computer angesteuert werden
kann.

Achse X y z
max. Stellbereich | 100 gm | 100 gm | 20 pm
kleinste Schrittweite | 1 nm 1nm | 0,1 nm

Tabelle 5.2: Daten des Feintriebs

In Tabelle 5.2 sind die charakteristischen Daten des Feintriebs (laut Her-
steller) zusammengefasst*. Mit seiner hohen Auflésung von 1 nm in x- und
y-Richtung bzw. 0,1 nm in z-Richtung besitzt der Piezotisch optimale Voraus-
setzungen fiir die genaue Positionierung der Probe wihrend des Scanbetriebs.

Optische Einstellhilfe

In den Messkopf ist eine Linse integriert, mit der beobachtet werden kann,
wo sich die Sonde gerade iiber der Probe befindet. Mit dieser Linse wird
die Oberflache der Probe auf den CCD-Chip einer Videokamera abgebildet.
Dazu kann der Abstand von Linse zur Probenoberfliche variiert und justiert
werden. Zusatzlich kann mit zwei Schrauben der untere Teil des Messkopfes
und damit die Fasersonde in x-y-Richtung verschoben werden, um diese im
bzw. in das Sichtfeld des Linsensystems zu positionieren. Dieses System hat
eine laterale Auflosung von < 1 pum.

5.2.3 Abstandsdetektion

Ein praziser Mechanismus zur Abstandsdetektion der Glasfasersonde zur
Oberflache der Probe wird aus zwei Griinden benétigt: Um den Kontaktpunkt
als Referenzpunkt festzulegen, wird er zunéchst wihrend der Kalibration des
Systems fiir die Ann&herung der Sonde an die Oberfliche gebraucht. Dieser
Punkt stellt gleichzeitig den Nullpunkt fiir z-Scans senkrecht zur Oberfliche
dar. Weiterhin ist die Abstandsdetektion wichtig fiir laterale Scans parallel
zur Oberfliche um einen stets konstanten Abstand zu gewéhrleisten.

5. Datenblatt: Physik Instrumente, P 517, Nanostelltisch mit Piezoantrieb
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Realisiert wird die Abstandsdetektion mit Hilfe eines kommerziellen Uh-
renschwingquarzes. Dieser wird durch einen Piezokristall nahe der Resonanz-
frequenz zur Schwingung angeregt und sein elektrisches Signal wird iiber
einen Lock-In Verstiarker ausgelesen. Bei Annéherung an eine Oberfliche wird
die Schwingungsamplitude des Quarzes geddmpft, wobei sich Amplitude und
Phase des elektrischen Signals in typischer Weise dndern, s. Kap. 5.3.2. Diese
Technik ist etabliert und wird in einer Vielzahl von SNOM-Geréten verwen-
det [62-64].

Im Folgenden werden die einzelnen Komponenten der Abstandsdetektion
naher erlautert und ihr Zusammenwirken dargestellt.

Schwingquarz

Im Aufbau wird ein handelsiiblicher Uhrenschwingquarz der Firma AEL ver-
wendet, dessen Resonanzfrequenz bei 32768 (= 2'°) Hz liegt. Nach Entfernen
des schiitzenden Metallgehduses misst der freigelegte Schwingquarz eine Lén-
ge von ca. 4,5 mm und hat die Form einer Stimmgabel (engl.: Tuning Fork,
TF). Der Schwingquarz besteht aus einem piezoelektrischen Quarzkristall-
plattchen, das an seinen Enden metallisiert und kontaktiert ist. Eine von
aullen angelegte Wechselspannung versetzt auf Grund des piezoelektrischen
Effekts die Arme der Stimmgabel in Schwingung. Das elektrische Signal kann
an den Anschlussdriahten der Gabel gemessen werden. Es entspricht dem eines
elektrischen Schwingkreises und besitzt ein charakteristisches Resonanzver-
halten, was in Abschnitt 5.3.2 im Detail diskutiert wird.

Messkopf mit Piezokristall

Die mechanische Schwingungsanregung der Stimmgabel geschieht mittels ei-
nes Piezokristalls, der iiber einen im unteren Teil des Messkopfes befindlichen
Magneten (vgl. Abb. 5.7) mit ihm verbunden ist. Um einen sténdigen Kon-
takt zwischen der Piezo-Magnet-Einheit und dem Schwingquarz zu erreichen,
wird der Schwingquarz mit seinen Anschlussdrihten (elektrisch isoliert) auf
einen Metallring aufgeklebt, wodurch mitunter die Stabilitit des Systems er-
hoht wird. Zudem dient eine Steckverbindung einer weiteren Stabilisierung
des Schwingquarzes, in der auch die Stecker fiir die elektrischen Signale im-
plementiert sind.

Es ist anzumerken, dass die Arme des Schwingquarzes gegeneinander
schwingen und eine optimale mechanische Anregung ebenfalls in Richtung
Schwingungsachse zu erfolgen hat. Aufgrund der Geometrie des Aufbaus lie-
gen die Arme unter einem Winkel von ca. 30° zur Ausdehnungsrichtung des
Piezokristalls (in z-Richtung des Systems). Die Auslenkung des Piezos be-
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triagt ca. 10 nm. Aufgrund der geometrischen Verhéltnisse ist die Anregung
des Quarzes nicht maximal, was aber die Funktionsweise nicht beschrinkt.

i
$

Faser» /

\

Abbildung 5.7: Schwingquarz-Faser-System am Magnet des Messkopfes

Elektrische Signalverarbeitung

Der Piezokristall im Messkopf wird durch eine sinusférmige Wechselspan-
nung nahe der Resonanzfrequenz des Schwingquarz-Faser-Systems angetrie-
ben. Das durch den Schwingquarz entstehende elektrische Signal wird elek-
trisch 74074-fach vorverstirkt von einem Lock-In Verstirker (Modell: 5210
von Princeton Applied Research) mit dem Referenzsignal des Frequenzgene-
rators verglichen. Daraus konnen Amplitude und die Phasenlage des Schwing-
quarzsignals gegeniiber dem Referenzsignal bestimmt werden. Wenn sich nun
der Arm des Schwingquarzes einer Oberfliche anndhert wird die Schwingung
gedampft. Das Amplitudensignal am Lock-In Verstarker sinkt und die Pha-
senverschiebung nimmt zu. Somit kann eine eindeutige (Abstands-) Position
des Sensorkopfes zur Oberfliche bestimmt werden.

Schwingquarz-Faser-System

Beim SNOM funktioniert das Schwingquarz-Faser-System als Abstandsde-
tektor, bei dem eine angeklebte Fasersonde (je nach Messanwendung) den
Kontakt mit der Oberfliche eingeht. Hierzu wird die Faser mit ihrem spitzen
Ende an einem Arm des Schwingquarzes festgeklebt. Dies ist auch in Abb. 5.7
ersichtlich, wobei anzumerken ist, dass die fiir die SNOM-Messung verwende-
ten Fasern am unteren Arm der Stimmgabel befestigt wurden und ca. 1 mm
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iiber das Ende der Stimmgabel hinausragten. Hierbei weisen die Faser und
der Schwingquarz den gleichen Winkel zur Oberflache auf. Die Faser kann da-
bei bis zu einigen Millimetern iiber den Quarzarm hinausragen, ohne dass die
Schwingfiahigkeit des Schwingquarz-Faser-Systems verloren geht. Der Winkel
ist absichtlich nicht senkrecht zur Oberfliche gewéhlt, um ein Abbrechen der
Fasersonde beim Kontakt mit der Oberfldche zu verhindern. (Er betrug etwa
30° zur Senkrechten.) In Kontakt mit der Oberfliche biegt sich die Faser und
ist weiterhin verwendbar. Durch das Befestigen der Faser ergibt sich auch
eine neue Resonanzfrequenz fiir das Schwingquarz-Faser-System, die je nach
Systemeigenschaften etwas iiber oder unter der bisherigen liegt.

Wenn sich die im ,, Tapping-Mode" betriebene schwingende Faser der Ober-
flache nédhert, wird die Amplitude des Systems geddmpft. Scherkrifte oder
anziehende van-der-Waals-Krifte konnen hierbei vernachlissigt werden. Das
heifst, die Faser schliagt mit ihrer Spitze immer wieder auf die Oberflache.
Hierbei kommt es auch zu nichtlinearen Biegekriften in der Faser und ihrer
Spitze [65]. Die genaue Untersuchung des Schwingungs - und Signalverhaltens
des Schwingquarz-Faser-Systems wird im Abschnitt 5.2.5 behandelt.

Riickkopplungseinheit

Neben der erwéhnten Abstandsdetektion, die bei Hohenscans in axialer Rich-
tung wichtige Informationen liefert, kann die Information iiber die Schwin-
gungsamplitude oder Phasenlage auch als Feedback-Signal genutzt werden,
um laterale Scans zu realisieren. Hierzu wird ein PID-Regler® verwendet,
dem ein Amplitudensignalwert als Soll-Wert fiir den Scanvorgang vorgege-
ben wird. Durch automatische Anderung der Piezotischhéhe (z-Position) und
damit des Abstandes zwischen Faserspitze und Oberfliche, versucht der Reg-
ler den Ist-Wert des Amplitudensignals auf den Soll-Wert einzustellen. Da-
durch wird ein konstanter Abstand der Sonde zur Oberfliche wihrend des
lateralen Scans gewéhrleistet und die Voraussetzung fiir einen quantitativen
Vergleich in einem lateralen Scan geschaffen. In den Experimenten wurde
der PID-Regler digital {iber ein Softwareprogramm von LabVIEW realisiert.
Es hat sich gezeigt, dass fiir eine gute Regelung der Proportional-Regler (P)
ausreicht. Daher konnten Integrations- und Differentialregler auf Null gesetzt
werden (I-=D=0).

Durch das Verwenden des PID-Reglers und das Aufzeichnen der Piezo-
tischhohe wihrend des Scanvorgangs kann neben der optischen auch eine
topographische Darstellung der Oberfliche gewonnen werden. Die Auflésung

°Ein PID-Regler ist ein linearer Standard-Regler aus der Regelungstechnik. Die Buch-
staben P, I und D stehen jeweils fiir ,,proportional®, jintegral® und ,differential”“ und bilden
die drei moglichen Einstellgrofen, mit denen geregelt wird.
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ist dabei durch den Radius der kugelférmigen Sondenspitze begrenzt. In axia-
ler Richtung ist die Auflésung durch Schwankungen und Instabilitdten des
Schwingquarzsignals (und durch das Rauschen des Piezotisches) beschrankt.
Die hierzu durchgefiihrte experimentelle Bestimmung des Auflésungsvermo-
gens wird ebenfalls im anschlieffenden Abschnitt 5.2.5 behandelt.

5.2.4 Lichtdetektion

Lichtdetekion bezeichnet das Einkoppeln des evaneszenten Feldes in die an-
gespitzte Glasfaser sowie die Messung der Intensitit dieses Lichts mit einem
Photomultiplier.

Glasfaser

Im SNOM-Aufbau wurde eine Glasfaser (Single-Mode fiir A — 1310 nm) mit
einem Kerndurchmesser von 8,2 um und einer numerischen Apertur von 0,14
verwendet, da damit das Lichtsignal hoher als fiir eine Single-Mode-Faser
fiir A = 532 nm ist. Die Verwendung einer Multi-Mode-Faser mit 62,5 ym
Kerndurchmesser hat sich als nachteilig erwiesen. Zwar wird ein hoheres
Lichtsignal detektiert, aber das System ist auch anfilliger fiir Streu- und
Umgebungslicht. Zudem weist die Multi-Mode-Faser ein geringeres Auflo-
sungsvermogen auf. Beide Fasertypen haben einen Claddingdurchmesser von
125 pm.

Um die Ortsauflosung des Systems zu erhdhen, muss das Faserende ange-
spitzt werden. Zur Herstellung einer solchen spitzen Fasersonde haben sich
zwei Methoden etabliert: das chemische Atzen mit Flufsiure® [19] und das
Erhitzen und Auseinanderziehen (,Pullen”) einer Faser. Die im Experiment
verwendeten Sonden wurden mit der Pull-Technik hergestellt. Hierbei wird
die Faser an einer Stelle gezielt mit einem Lichtbogen (oder Laser) erhitzt
und zugleich auseinander gezogen. Dadurch wird die Faser verjiingt und an
der erhitzten Stelle durchtrennt. Die so erhaltene Fasersonde besitzt eine
konische Form mit einer feinen Spitze.

Im Vergleich zur gedtzten Sonde sind die Spitzen recht lang und haben
kleinere Offnungswinkel. Vorteilhaft an diesem einfachen Herstellungsverfah-
ren ist, dass der Umgang mit gefdhrlichen Substanzen vermieden und eine
nachbearbeitende Wirkung von &tzenden Fliissigkeiten ausgeschlossen wer-
den kann. Zudem bildet das geschmolzene Glas auf Grund seiner Oberfla-
chenspannung automatisch eine glatte Spitzenoberfliche. Zur Herstellung
der Spitzen sind kommerzielle Systeme erhéltlich, die Spitzen mit Radien

6Als Fluksiure wird die wissrige Losung von Fluorwasserstoff (chemische Formel HF)
bezeichnet.
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von 50 nm erzeugen. Diese verwenden meist einen COs-Laser, der die néti-
ge Energie gezielt in der Faser deponiert. Aus Kostengriinden verwendeten
wir ein an unserem Institut vorhandenes thermisches Spleifsgerit der Firma
Siemens (Modell: S46999-M7-A10)". Dieses Spleifgeriit dient normalerweise
dazu, zwei abgetrennte Glasfasern zu verbinden, kann aber auch im entgegen-
gesetzen Modus verwendet werden um Fasern auseinander zu ziehen [66,67].
Auf diese Weise konnen Faserspitzen mit Radien von einigen Hundert Nano-
metern hergestellt werden.

Durch den grofen Kurvenradius wird zwar die laterale Ortsauflosung ver-
schlechtert, fiir Intensitdatsmessungen hingegen erweist sich der grofere Kur-
venradius als vorteilhaft, da er zu einer hoheren Lichtaufnahme fiithrt. Ab-
bildung 5.8 zeigt eine Rasterelektronenmikroskopaufnahme einer Faserspitze
mit relativ groffem Kurvenradius von ca. 800 nm.

Radius = 792 nm

Abbildung 5.8: Rasterelektronenmikroskopaufnahme der Fasersondenspitze

Photodetektor

Das in der Fasersonde aufgesammelte Licht propagiert in der Glasfaser zu ei-
nem Photodetektor, der das Lichtsignal in ein elektrisch messbares Signal um-
wandelt. Im Aufbau wurde ein Photomultiplier der Firma Hamamatsu (Mo-
dell: H5784-20)® verwendet, der optisch vom Umgebungslicht abgeschirmt
wurde. Zusétzlich bestand die Moglichkeit, einen Farbfilter zwischen Faser
und Detektor einzubringen.

Der verwendete Photomultiplier hat einen Stromstérke-zu-Spannung Um-
wandlungsfaktor von 1 V/uA und eine Frequenzbandbreite von Gleichspan-
nung bis 20 kHz. Die Anodenstrahlungssensitivitit liegt bei etwa 8,5 V/nW
bei einem eingestellten Photomultiplierverstirkungsfaktor von 10° und Licht
der Wellenlinge A = 532 nm. Uber ein Netzteil fiir den Photomultiplier wird

"s. Betriebsanleitung: Siemens, thermisches Spleifgerit S46999-M7-A10, 1983
85. Datenblatt: Hamamatsu Photonics K. K.: Photosensor H5784-20
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durch Verdndern der Kontrollspannung der Verstiarkungsfaktor eingestellt
und das detektierte Lichtsignal ausgelesen. Bei einer maximalen Kontroll-
spannung von 0,88 V wird eine Verstirkung von fast 10° erreicht. Das Netzteil
wurde zusitzlich modifiziert um das Signal-zu-Rausch Verhéltnis zu verbes-
sern. Hierzu durchlauft das elektrische Signal einen 100fach-Verstérker (d.h.
die Verstirkung im oben genannten Fall erhéht sich auf 10%) und einen Tief-
passfilter, bevor es an den Ausgang des Netzteils gelangt.

5.2.5 Ansteuerung, Datenerfassung und -auswertung

Zur Bildgebung muss beim SNOM das Objekt mit der Sonde abgerastert wer-
den, wobei die optischen Informationen, die wihrend des Scanvorgangs ge-
sammelt werden, zu einem Bild zusammengesetzt werden. Aus diesem Grund
spielt die Datenerfassung und -auswertung sowie die Ansteuerung der Sy-
stemkomponenten wiahrend des Scans eine essentielle Rolle.

Zur Aufnahme und Digitalisierung der analog vorliegenden Messdaten
sowie zur Steuerung der einzelnen Achsen der Positioniereinheiten wurde
eine Datenerfassungskarte (Modell: NI PCI-6229) sowie eine GPIB-Karte der
Firma National Instruments verwendet.

Mit der Datenerfassungskarte werden analoge Spannungssignale von -10 V
bis 410 V ausgegeben und eingelesen. Drei analoge Ausgangskanile sind mit
dem Kontroller des Piezonanopositioniertisches (Feintrieb) verbunden, um
damit seine drei Achsen zu bewegen. Die Hohe des Tisches (z-Position) wird
iiber einen analogen Kanal eingelesen. Weitere Daten, die iiber die analogen
Kanaile eingelesen werden, sind das Lichtsignal des Photomultipliers, das am
Lock-In Verstiarker anliegende Amplitudensignal des Schwingquarzes, sowie
das Lichtsignal einer Photodiode zur Messung der Laserlichtleistung (optio-
nal) und das Signal eines weiteren Lock-In Verstérkers, der verwendet wird,
wenn die Lichtquelle zur Signalverbesserung gechoppt wird.

Die GPIB-Karte wird zur Kommunikation der Rechnereinheit mit der Mo-
toransteuerung (C-848) des Grobtriebes, sowie dem Auslesen der Schwing-
quarzsignale (Amplitude und Phasenlage) am Lock-In Verstirker genutzt.
Das Auslesen des Amplitudensignals iiber die GPIB-Karte hat den Vorteil,
dass ein zusitzliches Verrauschen des Signals vermieden wird, da die Karte
digital mit dem Lock-In kommuniziert und Datenpakete ausgetauscht wer-
den. Weiterhin kann der Frequenzgenerator iiber die GPIB-Schnittstelle an-
gesteuert werden, was fiir einen Frequenzscan sehr komfortabel ist, um die
Resonanzkurve des Schwingquarz-Faser-Systems aufzuzeichnen.

Zur Ansteuerung der beiden PCI-Karten und Automatisierung der Vor-
gange wurden Programme in der graphik-basierten Programmiersprache Lab-
VIEW geschrieben. Hiermit konnten beispielsweise Ansteuerungen zum Ver-
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fahren mit dem Grobtrieb, zur Resonanzkurvenaufnahme des Schwingquar-
zes, zur Anndherung der Sonde an die Oberfliche, zum Hdohenscan in z-
Richtung, die PID-Regelung zur Hohenkontrolle und ein 2D-Scan mit Ho-
henkontrolle realisiert werden.

5.3 Systemcharakterisierung des Messinstru-
ments

Bei der Glasfasersonde handelt es sich um ein Verschleifiteil und ihr Aus-
wechseln hat ein Anderung des Resonanzverhaltens des Schwingquarz-Faser-
Systems zur Folge. Da eine exakte Reproduktion der vorherigen Geometrie
unmoglich ist, muss nach jedem Wechsel das SNOM neu kalibriert werden.

Weiterhin konnen im Gesamtsystem zeitliche Drifts elektrischer Signale
oder auch mechanischer Komponenten (auch wiahrend der Messung) auftre-
ten, die bekannt sein miissen, um eine Fehlinterpretation der Messergebnisse
oder ein Zerstéren des Systems durch falsche Ansteuerung zu vermeiden.

In den folgenden Abschnitten werden die charakteristischen Eigenschaften
des Resonanzverhaltens des im SNOM zur Abstandsmessung verwendeten
Schwingquarzes aufgezeigt. Beipiele fiir durchgefiihrte Kalibrationsmessun-
gen und ihre Bedeutungen werden diskutiert.

5.3.1 Resonanzverhalten

Die Aufnahme einer Resonanzkurve des Schwingquarz-Faser-Systems ist zur
Bestimmung einer geeigneten Frequenz erforderlich, mit der das System an-
getrieben werden muss. Hierzu wird am Frequenzgenerator bei fest einge-
stellter Amplitude der sinusférmigen Wechselspannung die Frequenz durch-
gescannt und das vom Lock-In Verstiarker ausgegebene Signal der Amplitude
und Phase aufgezeichnet. Aufgrund der Komplexitiat der Geometrie besitzt
das System mehrere Resonanzfrequenzen, wie in Abbildung 5.9 zu erkennen
ist. Die hochste Resonanz jedoch liegt in der Nihe der Eigenfrequenz des
Schwingquarzes (32768 Hz). Es zeigt sich, dass diese Resonanzfrequenz je
nach Geometrie des System sowohl kleiner als auch grofker als die 32768 Hz
sein kann, dass sie aber immer in der Umgebung liegt.

Eine charakteristische Grofe des schwingenden Systems und der Reso-
nanzkurve ist der Q-Faktor (Giitefaktor). Er ist definiert als das Verhéltnis
zwischen Resonanzfrequenz fy und der Halbwertsbreite Af der Resonanz-
kurve:

Q = fo/Af. (5.2)
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Abbildung 5.9: Resonanzverhalten des Schwingquarz-Faser-Systems

Je nach Geometrie des Systems wurden Q-Faktoren von bis zu 200 er-
reicht. Typische Q-Faktoren anderer Schwingquarz-Faser-Systeme liegen zwi-
schen 30 und 800 |64, 68|.
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Abbildung 5.10: Resonanzkurven des Schwingungsquarz-Faser-Systems: a)
Amplitude, b) Phasenverschiebung

Abbildung 5.10 zeigt die Resonanzkurven fiir verschiedene Anregungsam-
plituden. Die Unterschiede in der Phasenverschiebung sind gering, die Am-
plituden in den einzelnen Kurven hingegen nehmen mit stirkerer Anregung
zu, d.h. das System schwingt stidrker. Die Resonanzfrequenz f, verschiebt
sich bei héherer Anregungsamplitude um wenige 10 Hz zu kleineren Werten.
Der Q-Faktor bleibt etwa in der gleichen Grofsenordnung, fiir diese Messreihe

betriagt er () = 42 - 47.
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Fiir die Messungen wurden immer Frequenzen f eingestellt, die etwas
kleiner als die ermittelte Resonanzfrequenz f, waren, da sich beim Annéhern
bzw. dem Kontakt der Faser an bzw. mit der Oberflache die Lage der Reso-
nanz zu hoheren Frequenzen verschiebt |65]. So konnte gewéhrleistet werden,
dass das System immer auf einer Flanke der Resonanzkurve schwang. Damit
wurde das Uberschreiten des Resonanzmaximums vermieden, so dass eine
eindeutige Zuordnung der Messwerte gewéhrleistet war.

5.3.2 Amplituden- und Phasenverhalten beim Annihern
an die Oberfliche

Nachdem das Resonanzverhalten des frei schwingenden Schwingquarz-Faser-
Systems bekannt ist, muss das Amplituden- und Phasenverhalten des schwin-
genden Systems charakterisiert werden, wenn es sich der Oberfliche anné-
hert, diese beriihrt und wieder verlasst. Abbildung 5.11 zeigt eine typische
Messkurve, bei der die am Lock-In Verstirker gemessene Amplitude und Pha-
senverschiebung des Schwingquarz-Faser-Systems gegen den Abstand zwi-
schen Fasersonde und Oberfliche aufgetragen ist.
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Abbildung 5.11: Anndhern des Schwingquarz-Faser-Systems an die Oberfla-
che (Systemeigenschaften: Resonanzfrequenz = 30880 Hz, Q = 20,6, Anre-
gungsamplitude = 200 mVpp, Anregungsfrequenz = 30820 Hz)

Bei der Annédherung der schwingenden Faser an die Oberfliche ist ein
charakteristisches Dampfungsverhalten des am Lock-In-Verstirker ausgewer-
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teten elektrischen Signals der Tuning Fork zu beobachten. Bei Anndherung
klopft die schwingende Faser immer wieder gegen die Oberfliche, wodurch
auch die Bezeichnung dieses ,,Tapping“-Modus (engl.: to tap = klopfen) her-
rithrt. Zu diesem Zeitpunkt besteht noch kein permanenter Kontakt zwischen
Sonde und Oberfliche. Mit kleiner werdendem Abstand verringert sich auch
die Schwingungsamplitude bis zu dem Punkt, an dem sich die Sonde nicht
mehr von der Oberfliche entfernt und sich im stdndigen Kontakt mit ihr be-
findet. Dies wird als Nullpunkt der Abstandskurve definiert. Im Gegensatz
zur Amplitude steigt die Phasenverschiebung mit abnehmendem Abstand an.
Im Folgenden wird nicht weiter auf die Phasenverschiebung eingegangen, da
zur Regelung das Amplitudensignal verwendet wurde.

Der gezeigte Amplitudenverlauf ist mit zunehmenden Abstand der Faser
von der Oberfliche monoton steigend und iiber einen weiten Bereich linear.
Der Abstand vom ersten Aufsetzen der Faser bis zum Nullpunkt reicht von
50 nm bis zu 700 nm, je nachdem welche Eigenschaften das System aufweist.
So fithrt z.B. eine grofere Anregungsamplitude des Frequenzgenerators zu
einer Verbreiterung der Kurve, da die Auslenkung der Faserspitze grofer ist
und sie die Oberfliche frither beriihrt. Ein grofler Q-Faktor hingegen erhoht
die Kurvensteigung. Hinzu kommen weitere geringere Einflussfaktoren wie
beispielsweise der Winkel zwischen Sonde und Oberfliche, die Anregungs-
frequenz, die mechanischen Eigenschaften des Schwingquarzes, die Lénge der
iiber den Quarzarm iiberstehenden Faser, der Durchmesser und die Steifigkeit
der Faser oder die Form der Sonde. Durch die iiber den Quarzarm iiberste-
hende Faser kann das System auch noch bei stindigem Kontakt zwischen
Fasersonde und Oberfléche ein Schwingungsverhalten aufweisen, weshalb am
Nullpunkt das Amplitudensignal nicht zwingend auf Null abfillt.

Die Hohenauflosung, die mit diesem System erzielt werden kann, richtet
sich nach der Gesamtidnderung und Stabilitit des Amplitudensignals und
nach der Breite der Signaldnderung. Grundsétzlich liegt die Hohenauflosung
im Bereich von wenigen Nanometern. In Abb. 5.11 ergibt sich durch ein
Amplitudenrauschen von 1,5 mV und einer Amplitudeninderung von 64,8
mV iiber einen Bereich von Az = 140 nm eine Auflésung von 3,2 nm.

Idealerweise folgt das Amplitudensignal beim Entfernen der Spitze von
der Oberfliche dem gleichen Kurvenverlauf wie beim Annédhern. Durch den
Drift des Linearaktuators in z-Richtung (vgl. Kap. 5.3.4) oder durch Adhési-
onskrifte, die z.B. durch einen Wasserfilm entstehen und die Faser erst spéter
wieder von der Oberfliche 16sen lassen [69], ist dies jedoch nicht immer ge-
wihrleistet. Zudem konnen andere Einfliisse wie beispielsweise die Abnutzung
der Sonde die Amplitudenkurve nicht monoton verlaufen lassen.

Da der PID-Regler, der fiir das Halten eines konstanten Abstands zwi-
schen Faser und Oberfliche wihrend eines lateralen Scans verantwortlich
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ist, nur in einem monotonen Kurvenbereich korrekt arbeiten kann, ist es
sinnvoll, vor dem Scanprozess einen Hohenscan durchzufiihren, um den Soll-
Wert-Bereich zu bestimmen.

Ohne Beriicksichtigung der vorangegangenen Punkte kann dennoch das
Amplitudensignal zur automatisierten Anndherung der Sonde an die Oberfla-
che und Auffinden des Kontaktpunktes genutzt werden, da stets eine Damp-
fung des Amplitudensignals am Kontaktpunkt auftritt.

5.3.3 Hohenauflosung mit dem PID-Regler

Um einen konstanten Abstand zwischen Sonde und Oberflédche bei lateralen
ein- und zweidimensionalen Scans zu gewidhrleisten, wird ein PID-Regler ein-
gesetzt. Hierbei kann das SNOM auch als Rasterkraftmikroskop eingesetzt
werden, so dass bei einem Scan gleichzeitig eine Topologie der Oberfléche er-
stellt werden kann. Allerdings ist die laterale Auflosung durch den Durchmes-
ser der verwendeten Fasersonde von mehreren Hundert Nanometern begrenzt.
Die Auflésung in axialer Richtung wird durch das Auflésevermégen von PID-
Regler und Schwingquarz-Faser-System bestimmt. Der Regler bezieht seine
Informationen iiber das Amplitudensignal des Schwingquarzes und regelt die-
ses durch Anderung der Piezotischhohe in z-Richtung. Die relevanten Para-
meter der PID-Regelung sind hierbei: der Proportionalitits-, Integrations-
und Differentiationsfakor (P, I und D), das zeitliche Intervall der Regelung
und die maximal erlaubte Tischh6henédnderung pro Regelzyklus.

Die Hohenauflésung wurde durch einen Querscan iiber ein Kalibrierungs-
gitter (Modell: TGZ01 der Firma NT-MDT) bestimmt (siche Abb. 5.12).
Das stufenférmige Siliziumgitter hatte eine Stufenhéhe von 22 nm und eine
Gitterkonstante von 3 pm.

Abbildung 5.12 zeigt das Ergebnis eines Querscans iiber das Kalibrie-
rungsgitter, in dem das SNOM als Rasterkraftmikroskop verwendet wurde.
Hierbei ist die Gitterhohe von 22 nm gut erkennbar. Das Ausgangssignal, das
vom PID-Regler berechnet wird und iiber die Datenerfassungskarte von NI
zum Piezotisch gesendet wird, hat eine Ungenauigkeit von etwa 6 nm (vgl.
Abb. 5.12 a). Dem gegeniiber besitzt das am PID-Regler eingelesene Hohensi-
gnal, das von der Steuereinheit des Piezotischs ausgegeben wurde, ein starkes
Rauschen von etwa 15 nm (vgl. Abb. 5.12 b). Daher ist das Ausgabesignal
des PID-Reglers bzw. der Datenerfassungskarte zu bevorzugen.

Vom Hersteller wurde die Breite der Stufenebenen als 1,5 pm vorgegeben.
Die Messung ergab eine Breite der Stufen von 2 pm mit einem mittleren Ab-
stand von 0,4 pm. Die Diskrepanz dieser Werte entsteht, da die abscannende
Faserspitze selbst einen Durchmesser von rund 1 pm besitzt, wodurch die
laterale Auflosung herabgesetzt wird.
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Abbildung 5.12: Querscan iiber Kalibrierungsgitter mit 22 nm Hohe und 3 ym
Gitterkonstante: a) Hohenausgabesignal des PID-Reglers an die Steuereinheit
des Piezotischs, b) von der Steuereinheit des Piezotischs am PID-Regler ein-
gelesenes Hohensignal. Die gestrichelten Linien sind in der Hohe von 0 nm
und -22 nm eingezeichnet.

5.3.4 Zeitliche Stabilitat

Zur Untersuchung der zeitlichen Stabilitit des Systems wéahrend des Betrie-
bes mit dem PID-Regler wurde eine Langzeitmessung iiber 50 min durchge-
fithrt. Hierzu wurde die Fasersonde in Kontakt mit dem Piezotisch gebracht,
die PID-Regelung eingestellt und iiber die Messzeit die Verdnderung des Sy-
stems ohne dufere Anderung der Parameter bestimmt.

Die Messkurve in Abb. 5.13 zeigt das Rauschen von ca. 15 nm, wie es
bereits im vorigen Abschnitt (Kap. 5.3.3) zu sehen war, sowie einige Sprung-
stellen von bis zu 50 nm, so dass die Ungenauigkeit der Kurve ungefdhr 50 nm
betragt. Weiterhin weist die Kurve einen zeitlichen Anstieg von 59 nm/min
auf. Dieser Drift von 59 nm/min im System ist nicht auf eine zeitliche Ande-
rung des elektrischen Schwingquarzsignals zuriickzufiihren, sondern auf eine
Ausdehnung des Linearaktuators in z-Richtung. Dies wurde durch weitere
Messungen bestatigt. Dadurch sind laterale Scans, bei denen die z-Position
des Piezotisches konstant gehalten wird nicht moglich. Hinzu kommt, dass
die Probenoberfliche niemals perfekt in einer z-Ebene des Messsystems liegt.
Aus diesen Griinden ist eine Hohenregelung, wie sie mit dem PID-Regler rea-
lisiert wird, unumgéanglich.
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Abbildung 5.13: Stabilitdtsmessung des PID-Regler-Systems iiber 50 min

5.3.5 Rauschunterdriickung des Photomultipliers

Im letzten Abschnitt dieses Kapitels wird das Rauschverhalten des Photomul-
tipliers untersucht, da es die Qualitdt der Messung stark beeinflussen kann.
Abbildung 5.14 zeigt das Oszilloskopsignal des Dunkelstroms, d.h. wihrend
der Aufnahme gelangt kein Licht auf die Detektorfliche. Es war eine Kontroll-
spannung von 0,8 V am Photomultiplier angelegt, was zu einem Rauschen
von 2 mV und unregelméfigen Peaks von bis zu 12 mV fiihrte.

Aus diesem Grund wurde zur Rauschverminderung ein zusétzlicher Tief-
passfilter und zur Signalerhohung ein 100-fach-Verstiarker eingebaut. Das
Rauschen in Abbildung 5.15 betrigt unter Verwendung dieser Komponen-
ten unter 20 mV. Unter der Beriicksichtigung des Verstarkungsfaktors von
100 bedeutet dies ein Rauschen von weniger als 0,2 mV im Vergleich zu den
Messungen ohne Verstiarker und Filter.

Das durch den Dunkelstrom hervorgerufene Rauschen konnte somit elek-
tronisch um einen Faktor 10 bzw. 60 in den Spitzen unterdriickt werden.

Eine Rauschunterdriickung des Photomultipliers sowie die zuverldssige
mechanische Positionierung der Fasersonde mit elektrischer Regelung sind
unumgéngliche Voraussetzungen fiir prazise Messungen von evaneszenten Fel-
dern, wie sie im folgenden Abschnitt beschrieben durchgefiihrt wurden.
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Abbildung 5.14: Photomultiplier-Dunkelstrom ohne Tiefpassfilter und
100fach-Verstéarker: Kontrollspannung des Photomultipliers = 0,8 V, Auf-
nahmerate = 100 kSamples/s
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Abbildung 5.15: Photomultiplier-Dunkelstrom mit Tiefpassfilter und
100fach-Verstéirker: Kontrollspannung des Photomultipliers — 0,7 V, Auf-
nahmerate — 5 kSamples/s
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5.4 Messung der evaneszenten Felder

Mit dem kalibrierten SNOM konnte das evaneszente Feld der in den LiNbOs;-
Wellenleiter gefiihrten Mode vermessen und charakterisiert werden. Vermes-
sen wurden sowohl unbeschichtete als auch mit TiO5 beschichtete Bereiche
von ca. 75 nm Schichtdicke des selben Wellenleiters, so dass die Intensitiaten
der gemessenen SNOM-Signale direkt miteinander verglichen werden konnen.

Hierzu wurde, wie in Abb. 5.16 schematisch dargestellt, Licht der Wel-
lenldnge A = 532 nm {iber die Faser in den Wellenleiter eingekoppelt. Das
evaneszente Feld wurde mit der Glasfasersonde abgerastert. Zur Erhohung
des Signal-Rausch-Verhiltnisses wurde das eingekoppelte Licht mit einer Fre-
quenz von 330 Hz mit einem Chopper moduliert und das tiber Glasfaser und
Photomultiplier aufgenommene Signal auf dieser Referenzfrequenz an einem
Lock-In-Verstarker ausgewertet.

\ Fasersonde
‘ x
y

- 4 Abstand z 1 Glasfaser
A/ \

LiNbO,-Kristall mit Wellenleiter

, %
® |y,

Laser Licht- Lichtstrahl-  Mikroskop-
abschwicher  chopper objektiv

Abbildung 5.16: Schematischer Versuchsaufbau zur Messung der evaneszen-
ten Feldintensititen iiber dem Lichtwellenleiter

Die Lichtintensitdten im Wellenleiter lagen in der Groéfenordnung von
wenigen pW. Fiir die einzelnen Messungen wurden unterschiedliche Parame-
ter fiir die eingekoppelte Lichtleistung sowie fiir die Verstéarkung des Photo-
multipliers gewahlt. Diese wurden nach Abzug des Untergrundsignals iiber
Kalibrierungsmessungen so zueinander ins Verhiltnis gesetzt, dass die Ver-
haltnisse der in den Graphen aufgetragenen SNOM-Signale die tatsichlichen
Intensitatsverhiltnisse der evaneszenten Feldintensititen wiedergeben.
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5.4.1 Hohenscan

Um die Eindringtiefe des evaneszenten Feldes zu bestimmen, wurden Scans
in Abhéngigkeit von der Hohe z iiber dem Wellenleiter im LiNbO3-Kristall
durchgefiihrt. In Abb. 5.17 ist die gemessene Hohenabhingigkeit der mit dem
SNOM aufgenommen Intensitat sowohl fiir den beschichteten als auch fiir den
unbeschichteten Bereich des Wellenleiters logarithmisch aufgetragen. Beim
Annéhern an die Oberflidche (z > 0) steigt die Intensitéit exponentiell an und
erreicht ihr Maximum an der Oberfliche (z = 0). Der vermeintliche Abfall
der Intensitét fiir negative z-Werte bezieht sich nicht auf Positionen innerhalb
des Wellenleiters im LiNbOg3-Kristall, sondern kann durch das Aufsetzen der
Faser an die Oberfliche erklart werden, die sich bei weiterer Anniherung
vom Kristall weg biegt.
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Abbildung 5.17: Hohenabhingigkeit der mit dem SNOM aufgenommenen
evaneszenten Feldintensitét fiir unbeschichtete und beschichtete Bereiche des
Wellenleiters

Da beide Messungen in der Mitte des Wellenleiters (in y-Richtung) und
somit am Punkt der hochsten Intensitit aufgenommen wurden, lassen sich die
mit dem SNOM gemessenen Intensititen direkt miteinander vergleichen. Die
Intensitit an der Grenzfliche im beschichteten Bereich ist um einen Faktor
12 hoher als im unbeschichteten Bereich.
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Ebenfalls kann aus diesen gemessenen Kurven iiber einen Exponentialfit
die Eindringtiefe des evaneszenten Feldes bestimmt werden. Hierbei ist zu be-
achten, dass sich die in diesem Kapitel bestimmten Eindringtiefen d,; alle auf
den exponentiellen Abfall der Intensitit beziehen, da diese mit dem SNOM
gemessen wurde. Der Zusammenhang zum in der Literatur iiblicherweise ver-
wendeten Begriff der Eindringtiefe, die als die Strecke definiert ist, bei der
das elektrische Feld auf 1/e abgefallen ist, ist gegeben durch d,;—d,/2.

Fiir den unbeschichteten Bereich ergibt sich dp;, = (43 £ 13) nm, fiir
den beschichteten d,;, = (57 £ 8) nm. Der in den in Kapitel 3 Simulationen
berechnete Wert ergab d,; si, = 21,2 nm sowohl fiir den unbeschichteten als
auch fiir den beschichteten Bereich.

Die gemessenen Eindringtiefen iibersteigen die berechneten um einen Fak-
tor 2 im beschichteten und einen Faktor 2,7 im unbeschichteten Bereich. Die
Ursachen fiir die Diskrepanz sind folgende:

e Die grofste Abweichung ergibt sich aus der Tatsache, dass die Tiefe
des in den Simulationen berechneten Brechungsindexprofils stark von
den Produktionsparametern abhéngt. Insbesondere wirken sich schon
kleinste Temperaturschwankungen (im Promillebereich) wihrend des
Diffusionsprozesses auf die Tiefe des Profils aus. Hierdurch dndert sich
auch die Modenverteilung im Wellenleiter und mit ihr die Eindringtiefe.

e Die Werte aus den numerischen Simulationen gelten fiir das ungestorte
evaneszente Feld, sie beziehen keine Interaktion mit der Faserspitze ein.

e Aufgrund der mechanischen Genauigkeit der Piezoaktuatoren lag die
Auflésung des Systems in z-Richtung in der Grofenordnung von Az =
O nm.

e EKine weitere Abweichung entsteht durch die Verwendung einer ver-
gleichsweise runden Faserspitze (32,61, 70|. Mit zunehmendem Spit-
zenradius erhoht sich die Eindringtiefe [32]; die exakte Berechnung ist
stark abhéngig von der verwendeten Geometrie.

Dennoch wurde diese Faserspitze verwendet, denn die Einkopplungsef-
fizienz des evaneszenten Feldes in die Faser ist bei Spitzen mit grokerem
Radius hoher als bei Spitzen mit kleinerem Radius. Andernfalls hatte das
die Konsequenz, dass die Effizienz der Photonenzihlrate sowie das Signal-
Rausch-Verhiltnis des Photomultipliers die Genauigkeit der Messung einge-
schrinkt hétten. Aus den eben erwahnten Griinden lasst sich auch erkléren,
dass die Messungenauigkeit im beschichteten Bereich mit hoherer Signalin-
tensitit deutlich geringer ist als im unbeschichteten. Auch das Signal-Rausch-
Verhéltnis ist mit S/N,, &~ 3,6 im unbeschichteten Bereich schlechter als im
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beschichteten mit S/N, ~ 8,2. Von einer Erhohung des Signals durch Er-
héhung der in den Wellenleiter eingekoppelten Intensitdt wurde abgesehen,
da es sich bei LiNbO3 um ein nicht-linear optisches Material handelt. Diese
nicht-linearen Effekte treten bei hoheren verwendeten Intensitdten auf und
hitten die Messung verfilscht.

Mit diesen Messungen konnte gezeigt werden, dass sowohl die simulierten
Werte als auch alle mit dem SNOM gemessenen Werte fiir die Eindringtiefe
des evaneszenten Feldes iiber dem Wellenleiter in der selben Grofenordnung
von nur wenigen 10 nm liegen.

5.4.2 Lateraler (1D-) Scan an der Oberfliche

Ein weiteres Experiment, das durchgefiihrt wurde um die Erhéhung der In-
tensitit des evaneszenten Feldes an der Grenzfliche zu untersuchen, bestand
in lateralen Scans in y - Richtung. Wieder wurden unbeschichtete sowie mit
TiOy beschichtete Bereiche untersucht. Dazu wurde der PID-Regler, der die
Hohe des Piezotisches regelt, verwendet, um wihrend des Scans einen kon-
stanten Abstand (0) zwischen Fasersonde und Wellenleiterkristalloberflache
zu gewahrleisten. Weiterhin war es bei dieser Messreihe moglich, den Tap-
ping Mode des SNOM zu verwenden, der das System weniger anfillig fiir
externe (insbesondere mechanische) Storungen macht. Dennoch war auch
hier das Signal-Rausch-Verhéltnis mit S/N, ~ 4,2 im unbeschichteten und
mit S/N, ~ 9,3 im beschichteten Bereich aufgrund der kleinen Signalhéhen
recht gering.

In Abb. 5.18 sind die gemessenen Intensitatsverlaufe der Lateralscans fiir
beide Bereiche aufgetragen. Vergleicht man die Intensitdten an den Maxima
im Zentrum (in y) des Wellenleiters, so ergibt sich ein Verhéltnis der Intensi-
tit an der Grenzflache des beschichteten Bereiches zu der des unbeschichteten
Bereichs von I . /1, .—o = 15.

Ein Vergleich der gemessenen und der simulierten Intenstitdtsverteilung
an der jeweiligen Grenzflache ist in Abb. 5.19 fiir den beschichteten und in
Abb. 5.20 fiir den unbeschichteten Bereich dargestellt. Als Vergleichskriteri-
um wurde der Wert des FWHM (Full Width at Half Maximum) verwendet.
In der Simulation ergibt sich sowohl fiir den beschichteten als auch fiir den
unbeschichten Bereich FWHMy;,, = 2,8 pum, fiir die gemessene Verteilungen
fiir beide Bereiche FWHM,,, — 2,7 & 0,1 pm. Die experimentellen Ergeb-
nisse stimmen somit gut mit den theoretisch ermittelten Werten iiberein.
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Abbildung 5.18: Lateraler (y) Scan der evaneszenten Feldintensitdt an der
Grenzflache im beschichteten und unbeschichteten Bereich des Wellenleiters
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Abbildung 5.19: Gemessene und simulierte Intensitdtsverteilung an der
Grenzfliche im beschichteten Bereich in lateraler (y) Richtung
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Abbildung 5.20: Gemessene und simulierte Intensitdtsverteilung an der
Grenzflache im unbeschichteten Bereich in lateraler (y) Richtung

Die evaneszenten Felder iiber dem Wellenleiter werden in den in Kap.
6 beschriebenen Experimenten zur Fluoreszenzanregung in der Grenzschicht
iiber dem Wellenleiter verwendet. Der direkte Vergleich der Lateralverteilung
der Fluoreszenzanregung mit der des anregenden evaneszenten Feldes wird
in Abschnitt 6.4 gezeigt.

5.4.3 2D-Scan

Fiir die oben durchgefiihrten Messungen wurde ein SNOM aufgebaut, das
insbesondere auf die Aufnahme von kleinen Lichtintensititen mit einer hohen
mechanischen Auflosung in z-Richtung optimiert wurde, um die Eindringtiefe
der evaneszenten Felder bestimmen zu kénnen.

Fiir viele kommerziell erhdltliche SNOM-Gerite ist die Auflosung in z
kein entscheidendes Kriterium, sie sind vielmehr darauf ausgelegt, schnelle
Scans in zwei Dimensionen an der Oberfliche einer Probe durchzufiihren.
Fiir eine solche Messung stand ein Gerdt an der Universitit des Saarlandes
in Saarbriicken zur Verfiigung, mit dem die Scans in Abb. 5.21 aufgenommen
wurden [71]. Die linke Seite zeigt den AFM-Scan eines 6 pm breiten Wellen-
leiters und damit sein Oberflichenprofil. Rechts ist das SNOM-Signal des
evaneszenten Feldes der im Wellenleiter gefilhrten Mode an der Oberflache
im selben Bereich aufgenommen. Mit dieser Messung konnten weiterhin die in
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unserem Institut durchgefiihrten Messungen der Feldverteilung in y-Richtung
an der Grenzfliche iiberpriift und bestitigt werden. Die Durchfiihrung eines
Hohenscans in z-Richtung war mit dem Gerét in Saarbriicken nicht moglich.

Abbildung 5.21: Zweidimensionaler Scan an der Oberfliche des Wellenlei-
ters. Links: AFM-Aufnahme der Topologie. Rechts: SNOM-Aufnahme der
Intensitit des evaneszenten Feldes.

5.5 Zusammenfassende Diskussion der Messer-
gebnisse

Die evaneszenten Feldintensitidten der gefiihrten Mode in einem Titan-eindif-
fundierten Wellenleiter in LINbO3 konnten mit der SNOM-Technik vermessen
und charakterisiert werden.

Um diese Messungen durchfiihren zu konnen, wurde im Rahmen dieser
Arbeit ein Rasterkraftmikroskop zu einem SNOM im Kollektionsmodus er-
weitert. Die Ortsauflosung des Gesamtsystems lag in der Gréfkenordnung von
wenigen nm in der Hohe (z) und wenigen 100 nm in der Ebene senkrecht (z
und y) dazu. Die durchgefithrten Charakterisierungen zur prézisen mecha-
nischen Positionierung sowie zur erforderlichen Verstirkung des optischen
Signals des aufgebauten SNOM ergaben, dass es ein geeignetes Instrument
zur Messung der evaneszenten Felder der in den Wellenleitern gefiithrten Mo-
den darstellt, insbesondere zur Messung der Eindringtiefe.
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Der berechnete Wert fiir die Eindringtiefe sowie fiir die laterale Inten-
sitdtsverteilung stimmen mit den Literaturwerten iiberein [72,73]. Im Ver-
gleich zu den numerischen Simulationen (s. Kap. 3) iiberschreiten die mit
dem SNOM gemessenen Werte der Eindringtiefe von d,;, = (43 £ 13) nm
im unbeschichteten Bereich und d,;, = (57 = 8) nm im beschichteten Be-
reich die berechneten Werte um einen Faktor von 2 im beschichteten Fall
und um einen Faktor von 2,7 im unbeschichteten Fall. Die Hauptursache
fiir diese Diskrepanz liegt in der starken Abhéingigkeit der berechneten Tie-
fe des Brechungsindexprofils von verschiedenen Produktionsparametern und
der dadurch verdnderten Intensitétsverteilung der gefithrten Mode. Dennoch
liegen sowohl gemessene als auch simulierte Werte fiir die Eindringtiefe in bei-
den Bereichen in der Grofenordnung von nur wenigen 10 nm. Im Vergleich
zu Eindringtiefen evaneszenter Felder, die mit anderen Materialien erzielt
werden kénnen [74,75], ist dies ein sehr geringen Wert, was sich als sehr vor-
teilhaft fiir Anwendungen erweist, in denen eine hohe z-Auflosung benotigt
wird.

Im Fall des durchgefiihrten lateralen Scans an der Oberfliche stimmen die
gemessenen mit den theoretischen Kurven im Rahmen der Messungenauigkeit
iiberein. Es konnte ebenfalls gezeigt werden, dass durch die Beschichtung
des Wellenleiters mit einer diinnen Metalloxidschicht die Intensitdt an der
Grenzfliche um eine Grofenordnung (Faktor 12-15) erhoht werden kann.

Die auf diese Weise erzielte Erhohung der Intensitdt des evaneszenten
Anteils der gefiihrten Mode an der Grenzfliche bei extrem kurzen Eindring-
tiefen konnte hier zum ersten Mal mit der SNOM-Technik vermessen und
charakterisiert werden [16,17].

Die présentierte Manipulation und Charakterisierung des in einem ti-
taneindiffundierten Wellenleiters in LiNbO3 mittels einer diinnen TiOs-Be-
schichtung macht diese integriert-optischen Bauelemente attraktiv fiir An-
wendungen, bei denen sehr kurze Eindringtiefen bei hohen Intensitdten an
der Grenzschicht benotigt werden. Ein Beispiel fiir diese Anwendungen ist der
Einsatz solcher Bauelemente als integriert optische Nahfeldlichtquelle, mit
der hochste optische Auflésung in einer Grenzschicht erzielt werden kann. Die
experimentelle Realisierung wurde im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrt,
im folgenden Kapitel 6 wird der Aufbau erkldrt und die erzielten Ergebnisse
der evaneszenten Fluoreszenzanregung in der Grenzschicht vorgestellt und
diskutiert.

82



Kapitel 6

Fluoreszenzanregung durch
evaneszente Felder

Die hergestellten Wellenleiter-Bauelemente sollen nach ihrer Charakterisie-
rung mit dem SNOM als Nahfeldlichtquelle zur Fluoreszenzanregung in diin-
nen Schichten verwendet werden. Mit dieser Technik kann eine hohe Ortsauf-
16sung bei der Anregung der Fluoreszenz in der Grenzschicht von nur wenigen
10 nm Dicke erreicht werden.

Technisch wird dies realisiert, indem die Wellenleiter-Bauelemente in ein
Mikroskopsystem integriert werden, mit dem die Fluoreszenz der Probe de-
tektiert wird. Dieses Konzept ist analog zu dem von Axelrod entwickelten [76|
und in den letzten Jahren insbesondere in Hinblick auf biologische Appli-
kationen stark weiterentwickelten TIRFM (engl.: Total Internal Reflection
Fluorescence Microscopy = Innere Totalreflektions-Fluoreszenzmikroskopie).
Hierbei wird ein evaneszentes Feld durch Totalreflektion erzeugt, in der Re-
gel an einem Prisma oder einem Glasplattchen, auf dem sich die zu unter-
suchende Probe befindet. Mit dem Feld werden Fluorophore angeregt, mit
denen die Probe markiert wurde. Das Fluoreszenzlicht wird durch ein Fil-
ter vom Anregungslicht getrennt und mit einer Kamera detektiert. TIRF-
Mikroskopsysteme sind kommerziell erhéltlich und finden ihre Hauptanwen-
dung in der Untersuchung biologischer Systeme. Weitere Anwendungen fin-
den sich aber auch beispielsweise in der Stromungsmechanik in der PIV-
Technik (engl.: Particle Image Velocimetry = Geschwindigkeitsmessung des
Abbildes eines Teilchens), bei der Geschwindigkeitsfelder einer fliefenden
Fliissigkeit an der Grenzflache zu einer Wand dargestellt werden kénnen [77].

In diesem Kapitel wird zundchst das Prinzip der Fluoreszenzanregung
durch die evaneszenten Felder an der Grenzschicht dargelegt. Anschliefend
wird in diesem Kapitel der experimentelle Aufbau des speziell fiir die Mes-
sungen konstruierten Wellenleiter-Mikroskopsystems beschrieben, bei denen
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die Fluoreszenz von Farbstoffen durch die evaneszenten Feldanteile der im
Lithiumniobat-Wellenleiter gefiihrten Mode angeregt wird. Zur Charakte-
risierung und in Analogie zur SNOM-Messung wird zunédchst das Fluores-
zenzsignal iiber dem Querschnitt des Wellenleiters aufgenommen. Weiterhin
wird die Abhéngigkeit des Fluoreszenzsignals zweier Farbstoffe von der vorlie-
genden Farbstoffkonzentration untersucht, um zu bestimmen, bis zu welcher
Minimalkonzentration Fluoreszenzsignale mit dem System detektiert wer-
den konnen. Im Anschluss werden Anwendungsbeispiele fiir Stromungslehre
und Biologie demonstriert. Im Rahmen der abschliefsenden Diskussion der
Messergebnisse werden im Vergleich die Vor- und Nachteile des Wellenleiter-
Mikroskopsystems mit denen der TIRF-Mikroskopie zusammengefasst.

6.1 Prinzip

In Abb. 6.1 ist schematisch dargestellt, wie die értlich hochaufgeloste Fluo-
reszenzanregung durch das evaneszente Feld realisiert wird: Auf der linken
Seite der Graphik ist die Intensititsverteilung der im Wellenleiter gefiihrten
Mode und deren evaneszenter Anteil skizziert. Dieser regt die in der Pro-
be (dies kann eine Zelle oder ein Tropfen sein) befindlichen Fluorophore an,
allerdings ist die Anregungszone auf die Schicht oberhalb der Grenzfliche
von Wellenleiter und Probe beschrinkt. Die Dicke der Grenzschicht ist hier-
bei durch die Eindringtiefe der evaneszenten Intensitit gegeben [76]. Das
emittierte Fluoreszenzlicht des Farbstoffs ist rotverschoben gegeniiber der

Probe,
z.B. Tropfen oder Zelle

evaneszenter Fluorophore
Anteil
/) o
\ 1
gefihrte Mode Wellenleiter

Abbildung 6.1: Fluoreszenzanregung iiber dem Wellenleiter durch das eva-
neszente Feld [71]
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Anregungswellenldnge und wird in alle Raumrichtungen (47) emittiert. Fiir
Messanwendungen besteht einerseits die Moglichkeit, dieses Licht iiber eine
Mikroskopoptik auf eine CCD-Kamera zu leiten, wie es iiblicherweise in der
TIRF-Mikroskopie und auch in den folgenden Messungen realisiert wurde.
Fiir Anwendungen in der Sensorik wird andererseits oft von der Moglichkeit
Gebrauch gemacht, das Fluoreszenzlicht wieder in den Wellenleiter einzukop-
peln und auf diesem Weg zu detektieren.

6.1.1 Mechanismus der Fluoreszenzanregung

Singulett-Zustande

A 82 ‘ :
N
[ Innere
¢ I Konversion
1
S -
——
fo) S1 —— —
o { q
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L H .
. { .
Absorption 1 ¢ Fluoreszenz
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{ .
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1 L}
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Abbildung 6.2: Jablonski-Diagramm der Fluoreszenzanregung

Um ein Farbstoffmolekiil zum Leuchten anzuregen, muss zundchst Energie
zugefithrt werden, um die Elektronen vom Grundzustand G in einen ange-
regten (Singulett-) Zustand S2 zu bringen, wie im Jablonski-Diagramm |78§]
in Abb. 6.2 dargestellt. Dabei geniigt die Energie der hier eingezeichneten
absorbierten Photons der Bedingung

h-c
A
wobei h das Plancksche Wirkungsquantum, ¢ die Vakuumslichtgeschwin-
digkeit und A die Wellenlénge des eingestrahlten Lichts bezeichnet. Der Be-
griff der Fluoreszenz bezeichnet strahlungsfreisetzende spinerhaltende Uber-
ginge vom angeregten Singulett-Zustand S1 in den Grundzustand G mit
typischen Zerfallszeiten von 7 = 10 ns [7], die auf strahlungslose Ubergange

AE=52-G= (6.1)
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(innere Konversion) des Elektrons vom Niveau S2 auf das Niveau S1 folgen.
Fluoreszenzemission ist ein zufilliger Prozess, und die Lebensdauer 7 gibt
den Mittelwert der Verweildauer des Elektrons im angeregten Zustand an.
Die Lebensdauer angeregter Energieniveaus verursacht deshalb eine natiir-
liche Linienbreite, der Zusammenhang gehorcht folgender Unscharferelation
AE -1 > h/27.

So besitzt jede Kombination aus Farbstoff und Losungsmittel ein charak-
teristisches Anregungs- und Emissionsspektrum. Das Emissionsspektrum ist
gegeniiber dem Absorptionsspektrum rotverschoben, was auch nach dem Ent-
decker als Stokes-Shift bezeichnet wird [79]. Ublicherweise wird in den Spek-
tren der molare Extinktionskoeffizient € in Abhéngigkeit von der Wellenlénge
aufgetragen. Die Spektren der in den Experimenten verwendeten Farbstoffe
befinden sich im Anhang B. Eine weitere charakteristische Grofe zur Quan-
tifizierung von Fluoreszenzemission ist die Quantenausbeute ® = e, die das
Verhiltnis von umgewandelten Photonen zu absorbierten Photonen bei einer
gegebenen Wellenlénge angibt.

6.1.2 Fluoreszenzemission aus dem Volumen

Die von einem mit der Intensitidt [y angeregten Molekiil in den Raumwinkel
® = 47 abgestrahlte Fluoreszenzleistung APY° in einem Volumenelement
AV = AA-dge, (mit dem Fléchenelement AA und der Schichtdicke dg.p,) ist
gegeben durch [80]

APV =C-a-®-AA-dge - I (6.2)

Dabei ist C die Konzentration des Farbstoffs, a der Absorptionskoeffizient
und ® die Quanteneffizienz.

6.1.3 Detektion mit der Kamera

Die auf den Kamerachip auftreffende Leistung Pk gmerq iSt proportional zur

emittierten Fluoreszenzleistung APY° und gegeben durch [80]:

PKamera = QObj “Tarikr - Tritter - APIE"/OI (63)

Qop; berticksichtigt den Teil des Raumwinkels, in dem die im Volumen-
element im Raumwinkel 47 isotrop abgestrahlte Fluoreszenz vom Mikrosko-
pobjektiv erfasst wird. Weiterhin ist Ty, die Transmission im Mikroskop,
die sich aus der Transmission des Mikroskopobjektivs, aller weiteren Linsen
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sowie auftretender Reflexionen an den Optiken zusammensetzt. Tr;e, be-
zeichnet die (Transmissions-) Charakteristik des verwendeten Filters, die des
hier verwendeten Filters befindet sich in Anhang B.

Der Anteil der von der Kamera detektierten Photonen Ng; von den ein-
treffenden Photonen N,;, wird als Quanteneffizienz QE der Kamera bezeich-

net. Es gilt QF = %

6.2 Experimenteller Aufbau

In Abb. 6.3 ist der Versuchsaufbau fiir die Fluoreszenzmessungen schematisch
dargestellt. Ein Foto des Aufbaus ist in Abb. 6.4 zu sehen. Das Anregungs-
licht eines frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers mit A = 532 nm wird {iber
eine Faser in den Wellenleiter eingekoppelt, auf dem sich die fluoreszierende
Probe befindet. Diese wird iiber eine Mikroskopoptik, mit der auf die Grenz-
schicht fokussiert wird, auf eine CCD-Kamera abgebildet. Um das Fluores-
zenzlicht im roten Spektralbereich (vgl. Farbstoffcharakteristika im Anhang
B) vom Anregungs- bzw. auftretendem Streulicht zu trennen, wurde ein op-
tisches Tiefpassfilter mit Grenzwellenldnge A\ = 570 £ 15 nm verwendet.

3

VergréRRerungs- | ||
optik |
(MikrOSkop) Filter —

L
7; Bild der Oberflache
des Kiristalls

Probe

-
\ Kristall mit integriertem
/.l' Wellenleiter

Laser @

z.B. Nd:YAG @ 532nm L}

Beleuchtung von unten
(optional / Justage)

Abbildung 6.3: Schematischer Aufbau zur Fluoreszenzmessung
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Das Transmissionsspektrum des Filters befindet sich im Anhang B. Optional
stand zur Justage die Verwendung eines Okkulars zur Verfiigung sowie die
Moglichkeit, Wellenleiter und Probe mit einer Gliihlampe in Transmission zu
beleuchten.

CCD -
Kamera

BF1 0PTUAS

Abbildung 6.4: Experimenteller Aufbau zur Fluoreszenzmessung

Als Kamera wurde das Model LUCA der Firma Andor' " Technology ver-
wendet, eine hochempfindliche gekiihlte EMCCD-Kamera (= Electron Mul-
tiplying Charged Coupled Device) mit 16 bit Auflésung und einer Quantenef-
fizienz QE von 40 % (rot) - 50 % (griin)'. Das so aufgenommene Bild konnte
direkt im PC mit der Software Andor Solis weiterverarbeitet werden.

ls. Datenblatt: User’s guide to the Andor Technology, 2006
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Abbildung 6.5: Schematische Seitenansicht des Aufbaus zur Messung der
Fluoreszenzanregung in der Farbstofflosung iiber dem Wellenleiter

Eine detailliertere Skizze der Deposition der Farbstofflosung iiber dem
Wellenleiter, wie sie insbesondere fiir die Messungen in den folgenden Ab-
schnitten 6.3 und 6.4 verwendet wurde, ist in Abb. 6.5 dargestellt. Auf den
Lithiumniobat-Kristall ist ein Objekttrager mit einer kreisrunden Kavitat
iiber dem Wellenleiter aufgeklebt, in die die Farbstofflosung gefiillt wird. Um
eine Evaporation des fliichtigen Losungsmittels und damit eine Anderung der
Farbstoffkonzentration zu verhindern, wurde die mit Farbstoflosung gefiillte
Kavitdt mit einem Deckpliattchen aus Glas abgedeckt. Dadurch ist fiir die
Einzelmessungen immer das selbe Volumen der Farbstofflosung und somit
eine feste Hohe definiert, in der die Absorption des Fluoreszenzlichts nach
dem Lambert-Beer-Gesetz (Gl. 6.4) gegeben ist.

Absorption im Volumen nach Lambert-Beer

Beim Durchgang des Lichts durch ein Volumen mit Farbstofflésung kommt es
zu Absorption. Unter der Annahme einer hinreichend verdiinnten, homoge-
nen Losung mit der Konzentration c gilt fiir die Abnahme von Lichtintensitit
iiber die Wegstrecke L. das Lambert-Beer’sche Gesetz:

Iz:L - ]z=0 . e—oc-oL (64)

mit dem stoffspezifischen Absorptionskoeffizienten « .
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6.3 Konzentrationsmessung

Zur Ermittlung der unteren Nachweisgrenze c,,;,, also der Konzentration, bei
der das Fluoreszenzsignal nicht mehr vom Untergrund zu trennen ist, wurde
die Abhéngigkeit des von der Kamera gemessenen Fluoreszenzsignals von der
Konzentration ¢ des Farbstoffes bestimmt. Diese Abhéngigkeit charakterisiert
das System, so dass sinnvolle Messparameter fiir die weiteren Experimente
gewahlt werden kdnnen. Insbesondere muss die Konzentration der Farbstoffe
iiber der Nachweisgrenze liegen, aber z.B. auch die Aufnahmezeit der Kamera
kann so gewdhlt, dass hohe Signale unterhalb der Séittigung aufgenommen
werden.

Dazu wurde der in Abb. 6.5 skizzierte Aufbau verwendet. Es wurden
Messreihen mit den Farbstoffen DCM und Rhodamin B durchgefiihrt, als
Losungsmittel wurde Ethanol verwendet. Die Charakteristika der Farbstoffe
sind in Anhang B zusammengefasst. Dabei wurden jeweils die Konzentration
der Farbstoffe und Aufnahmedauer der Kamera variiert. Gemessen wurde auf
einem unbeschichteten Wellenleiter, die Anregungsleistung wurde so gewéhlt,
dass P = 1 uW bei einer Wellenlénge von A = 532 nm in den Wellenleiter
eingekoppelt wurde.

In den Abb. 6.6 - 6.9 sind die aufgenommenen Daten fiir die Farbstof-
fe DCM und Rhodamin B zusammengetragen. Als Kamerasignal auf den
y-Achsen aufgetragen ist der auf ein Pixel normierte Grauwert der Kame-
ra (bei maximaler Verstirkerleistung), auf den x-Achsen die Konzentration
der Farbstoffe. Die Konzentrationen liegen im Bereich von 0,1 mM, was sich
als untere Nachweisgrenze fiir beide Farbstoffe erwiesen hat, bis 3 mM. Die
Aufnahmezeiten der Kamera lagen zwischen 0,4 s und 6 s. Ein Sattigungsver-
halten der Kamera trat bei den eingestellten Parametern bei Aufnahmezeiten
ab t = 6 s auf. In Abb. 6.6 und 6.8 ist der gesamte Messbereich aufgetragen,
in Abb. 6.7 und 6.9 die jeweiligen Ausschnitte im Bereich kleiner Konzentra-
tionen. Anhand dieser Kurven ist es moglich, eine unbekannte Konzentration
dieser Farbstoffe zu bestimmen.

Die unterschiedliche Form der Kurven der beiden Farbstoffe im Anstieg
des Signals bei zunehmender Konzentration sind auf unterschiedliches Ver-
halten der Farbstoffe auf unterschiedliche Quenchingeffekte zuriickzufiihren.
Diese sollen im Rahmen dieser Arbeit nicht diskutiert werden, eine detaillier-
te Darstellung der Effekte findet sich in dem Werk von Lakowicz |7]. Als Fazit
fiir die Verwendung des Wellenleiter-Mikroskops soll die Tatsache geniigen,
dass fiir unterschiedliche Farbstoffe unterschiedliche Eichkurven aufgenom-
men werden miissen.
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Diese Messreihen geben Aufschluss {iber die Nachweisgrenze und den An-
stieg des Signals bei zunehmender Konzentration. Hierbei wurde allerdings
noch nicht die Absorption im Deckmedium nach Lambert-Beer (Gl. 6.4) be-
riicksichtigt. Die Abhéngigkeiten des Kamerasignals von der Konzentration
der Farbstoffe unter Beriicksichtigung der Absorption sind in Abb. 6.10 (ge-
samter Messbereich) und in Abb. 6.11 (Ausschnitt bei kleinen Konzentratio-

nen) logarithmisch dargestellt.
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Verglichen mit anderen integriert optischen Wellenleiter-Mikroskopen kon-
nen mit dem LiNbOs-Wellenleiter nur relativ hohe Farbstoffkonzentrationen
nachgewiesen werden. Zum Vergleich: Mit integriert-optischen Wellenleitern
in Glas kénnen Konzentrationen bis ¢,,;,, ~ 10 nM [80] nachgewiesen wer-
den, im Fall der mit den LiNbOgs-Wellenleiter lag diese bei im Bereich von
Cmin ~ 100 M.

Allerdings ist hierbei anzumerken, dass bei dem von Lehr [80] verwende-
ten Aufbau die Eindringtiefe der evaneszenten Feldintensitdt mehr als dop-
pelt so grofs ist. Weiterhin beschreiben die in [80] durchgefiihrten Arbeiten
ein starkes Dampfungsverhalten der im Wellenleiter gefiihrten Lichtintensi-
tdt auch bei niedrigen Konzentrationen (z.B. o = 114 dB/cm bei ¢ = 10uM).
Die Dampfungskoeffizienten fiir titaneindiffundierte Wellenleiter in LiNbOg
liegen in der Grofenordnung von 0,1 - 0,5 dB/cm [81]. Auch bei Farbstoft-
konzentrationen von ¢ = 3 mM konnte weder im beschichteten (im Fall
TiOs-beschichteter Wellenleiter) noch im unbeschichteten Bereich eine hohe-
re Dampfung durch den Farbstoff festgestellt werden. Einzig im Bereich von
jeweils ca. 100 ym an der Grenze der Beschichtung kam es zu einer starken
Déampfung aufgrund von Auskopplung von Streulicht (vgl. auch Abschnitt
6.5).

92



6.4 Querschnitt

Als erstes Anwendungsbeispiel in der Stromungslehre wurde der laterale
Querschnitts der Fluoreszenzintensitét iiber dem Wellenleiter bestimmt. Hier-
mit wird gleichzeitig gezeigt, dass die Anregung der Fluoreszenz durch das
evaneszente Feld in der Grenzschicht erfolgt.

Abbildung 6.12: Fluoreszenz iiber dem Wellenleiter bei 50-facher Vergrofe-
rung

1,0 —n— Fluoreszenzsignal
Simulation der
0.8 evaneszenten
’ Feldintensitat

Normierte Intensitat

y - Position in um

Abbildung 6.13: Fluoreszenz iiber dem Wellenleiter: Querschnitt in y-
Richtung
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Zur Bestimmung des Querschnitts der Fluoreszenzintensitit wurde wie-
derum der in Abb. 6.5 skizzierte Versuchsaufbau verwendet. Die 1,25 mm
hohe runde Kavitat iiber dem Wellenleiter wurde mit einer 1 mM Losung des
Fluoreszenzfarbstoffs DCM in Ethanol befiillt. Zur Aufnahme des Bildes mit
der CCD-Kamera wurde im Mikroskop ein 50-fach vergrofserndes Objektiv
mit einer numerischen Apertur von N.A. = 0,7 verwendet. Die Aufnahme-
zeit der Kamera betrug 1 s bei maximaler Verstirkung. Das von der Kamera
erfasste Bild der Fluoreszenz ist in Abb. 6.12 gezeigt. Der helle Streifen der
hohen Fluoreszenzanregung befindet sich an der Position des Wellenleiters.
Aus diesem Kamerasignal wurde der Verlauf der Fluoreszenzintensitiat im
Querschnitt in y-Richtung bestimmt, dies ist in Abb. 6.13 dargestellt. Die
y-Achse wurde anhand eines Durchlichtbildes des Wellenleiters bekannter
Breite von 6 pum geeicht, y = 0 wurde in die Mitte des Wellenleiters gelegt.
Um eine bessere Statistik und ein hoheres Signal-zu-Rausch-Verhéltnis zu
erhalten wurde iiber das Signal iiber 658 Querschnitte gemittelt. Zum Ver-
gleich ist in der Abbildung zusétzlich die theoretisch berechnete evaneszente
Intensitatsverteilung in y-Richtung an der Oberfliche eingezeichnet.

Offensichtlich ist, dass es nur an Positionen iiber dem Wellenleiter zur
Fluoreszenzanregung kommt. Allerdings ist eine leichte Verbreiterung der ge-
messenen Kurve des Fluoreszenzlichts gegeniiber dem berechneten und durch
die SNOM-Messungen bestatigten Intensititsverlauf des evaneszenten Anre-
gungslichts erkennbar. Mit zunehmenden Abstand vom Zentrum des Wellen-
leiters nimmt die Abweichung immer stirker zu. Als physikalische Ursache
hierfiir konnen Streuprozesse des Fluoreszenzlichts im Fliissigkeitsvolumen
angenommen werden |82, 83].

Die Ubereinstimmung der Verteilung des Fluoreszenzlichts mit der theo-
retisch berechneten und durch die SNOM-Messungen bereits nachgewiesene
Lateralverteilung des evaneszenten Felds lassen erkennen, dass die Anregung
der Fluoreszenz durch das evaneszente Feld in der Grenzschicht erfolgt.

6.5 Tropfchenevaporation

Als weiteres Beispiel fiir die Anwendung des Wellenleitermikroskops in der
Stromungslehre wird die Evaporation eines Tropfchens untersucht. Dazu wird
ein mit DCM angefarbter Ethanoltropfen auf den Wellenleiter pipettiert und
das Beobachtungsfeld der Kamera so eingestellt, dass sowohl beschichtete als
auch unbeschichtete Bereiche des Wellenleiters beobachtet werden konnen.
Diese Situation ist in Abb. 6.14 dargestellt: Links oben ist der Aufbau skiz-
ziert, auf dem Foto rechts darunter ist eine Aufnahme der Fluoreszenz iiber
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dem Wellenleiter zu sehen. Hier ist bereits gut erkennbar, dass die Intensitat
der Fluoreszenz im beschichteten Bereich hoher ist als im unbeschichteten.
Die starkste Fluoreszenzintensitat ist direkt an der Kante erkennbar: Hier
kommt es zur Auskopplung von Streulicht, durch das die Fluoreszenz um
ein Vielfaches stérker angeregt wird. Auflerdem ist sie auch nicht auf den
Bereich direkt iiber dem Wellenleiter begrenzt. Dies ist ein Hinweis dafiir,
dass die Fluoreszenzanregung iiber dem Wellenleiter tatsdchlich durch das
evaneszente Feld in der Grenzschicht erfolgt.

Wellenleiter

Tropfen

beschichteter
----- Bereich

Einkopplu,nlg
des Lasers

unbeschichteter
Bereich

\
A Y
\

Fluoreszenzanregung
durch Streulicht an Kante

\
\
\
\
\
\
Verlauf der Kante

Abbildung 6.14: Fluoreszenzanregung in einem Tropfchen im Bereich der
Kante der Beschichtung

In Abb. 6.15 ist die zeitliche Entwicklung der Fluoreszenzintensitit wéh-
rend des Verdampfungsprozesses aufgetragen. Zunéchst sind die Farbstoffmo-
lekiile im Ethanol gelost. Je mehr der Tropfen verdampft, umso geringer wird
sein Volumen. Dadurch erhoht sich die Farbstoffkonzentration, insbesondere
auch an der Oberfliche zum Wellenleiter. In dieser Grenzschicht von wenigen
10 nm werden die Molekiile zum Leuchten angeregt. Bis zum Zeitpunkt t =
21,13 s der Messreihe steigt die Kurve nur leicht an, anschliefsend deutlich
starker. Hierbei konkurrieren zwei Effekte: Zum einen der tatsidchliche An-
stieg der Fluoreszenz durch die Erhohung der Farbstoffkonzentration (vgl.
Abschnitt 6.3), zum anderen die Abschwiichung im Volumen nach Lambert-
Beer, die mit zunehmender Konzentration steigt, mit abnehmender Hohe
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jedoch abnimmt (vgl. Gl. 6.4). Ab dem Zeitpunkt t — 22,75 s der Messreihe
ist das Losungsmittel vollstindig verdampft, die Farbstoffmolekiile befinden
sich nun direkt an der Oberflache, so dass es zu keinem weiteren Anstieg des
Fluoreszenzsignals kommt.
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Abbildung 6.15: Zeitabhéngigkeit der Tropfchenevaporation

Ebenfalls wird aus der Grafik deutlich, dass das Fluoreszenzsignal im
beschichteten Bereich hoher ist als im unbeschichteten. Sowohl wihrend der
Evaporation als auch im Fall des komplett verdunsteten Tropfens liegt das
Verhaltnis bei Sbeschichtet/Sunbeschichtet = 17 4+ 07 1.

6.6 Fluoreszenzanregung in biologischen Syste-
men

In diesen Abschnitt wird diskutiert, inwiefern das Wellenleiter-Mikroskop zur
Untersuchung biologischer Systeme geeignet ist und wo es eine Alternative
zu bereits kommerziell erhéltlichen TIRFM-Systemen darstellen kann. Die
TIRF-Mikroskopie hat sich als Standardmethode zur Untersuchung biologi-
scher Austausch- und Transportprozesse durch die Zellmembran, also durch
die Grenzschicht der Zelle, etabliert.
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Der Vorteil der TIRF-Mikroskopie liegt (aufgrund des hohen Signal-zu-
Rausch Verhéltnis) in der Moglichkeit, sehr geringe Farbstoffkonzentrationen
im Bereich von 10-100 nM nachzuweisen |80,84]. Dies ist inbesondere von Vor-
teil, da die Farbstoffaufnahme (bzw. Konzentration) bei vielen biologischen
Zellen limitiert ist. Beim TIRF-Mikroskop besteht die Mo6glichkeit, die Ein-
dringtiefe bei gegebener Wellenléinge durch Anderung des Lichteinfallswinkels
zu variieren [76,85], wobei aber die detektierte Intensitét der Fluoreszenz mit
abnehmender Eindringtiefe auch abnimmt. Typische Eindringtiefen liegen in
der Grofenordnung von 100 nm. Weitere Vorteile des TIRF in der biologi-
schen Anwendung sind die gréfere beleuchtete Fliache und die Moglichkeit,
biologische Zellen an austauschbare Tragersubstrate anwachsen zu lassen.

Das Wellenleitermikroskop hingegen zeichnet sich durch seine héhere Orts-
auflosung in der Grenzschicht aus. Fiir spezielle Untersuchungen wie z.B. die
Analyse von Transportprozessen in der nur ca. 10 nm dicken Zellmembran
ist diese von grofem Vorteil. Um solche Messungen durchfithren zu kénnen,
werden allerdings geeignete Farbstoffe benotigt, die fiir die Untersuchungen
nicht zur Verfiigung standen.

Dass Aufnahmen in biologischen Systemen mit dem Wellenleiter-Mikro-
skop moglich sind, zeigt Abb. 6.16. Hier wurden HEK-Zellen? mit dem Farb-
stoff Mitotracker® markiert. Dieser Farbstoff emittiert nur, wenn er in die Li-
pidumgebung einer Zelle, bzw. der Mitochondrien in der Zelle gebracht wird.
Die Charakteristika des Farbstoffes sind im Anhang B zusammengefasst. Die
Konzentration des Farbstoffes lag bei ¢ = 500 — 1000 M und somit deutlich
iiber der Empfehlung des Herstellers Invitrogen von ¢ = 500 nM.

In Abb. 6.16 siecht man im oberen Bild ein im Durchlicht aufgenomme-
nes Bild der Zellen auf der Oberfliche des Kristalls. Die Position des Wel-
lenleiters ist eingezeichnet (- -). Das mittlere Bild zeigt eine Aufnahme der
CCD-Kamera des durch das evaneszente Feld iiber dem Wellenleiter angereg-
te Fluoreszenzsignal. Die Intensitatsverteilung im Zentrum des Wellenleiters
(y = 0) ist als Querschnitt zum Vergleich darunter abgebildet.

Aus den Aufnahmen geht deutlich hervor, dass nur an den Stellen Fluo-
reszenz auftritt, an denen sich die mit Farbstoff markierten Zellen befinden.
Diese ist am hochsten, wenn es sich um einzelne (flache) Zellen handelt, wie
bei der Zelle rechts im Bild. Sind die Zellen in Clustern angeordnet, wird
auch Fluoreszenz emittiert, diese wird aber beim Durchdringen der dariiber
liegenden Zellen wieder teilweise absorbiert. Dadurch ist das Fluoreszenz-

Zengl.: Human Embryonic Kidney-cells = menschliche embryonale Nierenzellen. Bei der
HEK-Zelllinie handelt es sich um eine vergleichsweise einfach zu handhabende Zelllinie,
die in der Zellbiologie seit vielen Jahren standardméfig eingesetzt wird.
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Abbildung 6.16: Aufnahme der durch das evaneszente Feld iiber dem Wellen-
leiter angeregte Fluoreszenz in biologischen Systemen. Oben: Vergleichsbild
der HEK-Zellen im Durchlicht, die Umrisse des Wellenleiter sind eingezeich-
net (- -), Mitte: Fluoreszenzaufnahme, unten: Fluoreszenzsignal im Quer-
schnitt im Zentrum (y — 0) des Wellenleiters

signal schwacher, wie an dem Zellcluster am linken Rand und noch starker
in der Mitte zu erkennen ist. Da dieser Farbstoff auch Mitochodrien in toten
Zellen markiert, kommt es auch zur Fluoreszenzanregung in abgetrennten
diinnen Teilen von Zellen, wenn diese sich auf dem Wellenleiter abgesetzt
haben. Ein Beispiel ist der Peak bei x = 200 — 210 pm.

Wie die Aufnahmen zeigen, ist es prinzipiell moglich, Fluoreszenz in bio-
logischen Systemen mit dem Wellenleiter-Mikroskop zu untersuchen. Fiir die
meisten Untersuchungen in Biologie, Biochemie und Medizin erweist sich
jedoch das TIRFM aufgrund der oben genannten Anforderungen als die ge-
eignetere Wahl.
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6.7 Diskussion der Messergebnisse

Das Wellenleiterbauelement wurde in ein Mikroskopsystem integriert, wo-
bei die evaneszenten Felder zur Fluoreszenzanregung in einer sehr geringen
Schichtdicke von wenigen 10 nm genutzt wurden. Anhand von Beispielen aus
Stromungslehre und Biologie konnten praktische Anwendungen demonstriert
werden.

Es wurden Eichkurven fiir die Abhéngigkeit der Fluoreszenzintensitit
von der Farbstoffkonzentration am Beispiel der Farbstoffe Rhodamin B und
DCM aufgenommen. Diesen Kurven ermoglichen die Bestimmung einer un-
bekannten Konzentration einer Losung dieses Farbstoffes. Ebenfalls geht aus
den Messungen aus Abschnitt 6.3 hervor, dass die mit dem System detek-
tierbare Minimalkonzentration im unbeschichteten Wellenleiterbereich bei
Cmin ~ 100 pM liegt. Dies liegt um einen Faktor 10% — 10 iiber dem ver-
gleichbarer Systeme [80].

Als Anwendung in der Stromungslehre ist es moglich, anhand des Fluores-
zenzsignals die Evaporation eines mit Farbstoff markierten Ethanoltrépfchens
zeitlich zu charakterisieren. Hierbei konnte das Verhalten an der nur wenige
10 nm dicken Grenzschicht kurz vor dem kompletten Verdunsten beobach-
tet werden. Die Messung wurde simultan in beschichteten und unbeschich-
teten Bereichen des Wellenleiters durchgefiihrt, womit weiterhin die durch
numerische Simulation ermittelte und durch die SNOM-Messungen bereits
bestatigte Erhohung des Fluoreszenzsignals im beschichteten Bereich besté-
tigt werden konnte.

Auch die Fluoreszenzanregung in biologischen Systemen konnte am Bei-
spiel der Anregung des Farbstoffes Mitotracker® Orange in HEK-Zellen nach-
gewiesen werden. Problematisch erwies sich bei diesen Messungen die Tatsa-
che, dass einige biologische Systeme nur Farbstoffkonzentrationen unterhalb
der Detektionsschwelle aufnehmen konnen. Deswegen, aber auch weil es oft
vorteilhaft ist, eine grofere beleuchtete Fliche abbilden zu kénnen, auf der
sich die Zellen befinden, und wegen der Moglichkeit, die Zellen an die Grenz-
flache anwachsen zu lassen, ist TIRFM in diesem Anwendungsgebiet das
geeignetere Verfahren.

Eine Anderung der Eindringtiefe kann beim TIRFM iiber eine Variati-
on von Reflexionswinkel oder Wellenlédnge erfolgen, beim Wellenleiter ist die
Variation iiber die Wellenldnge oder die Verwendung von Wellenleitern un-
terschiedlicher Tiefe moglich.

Der wesentliche Vorteil des Wellenleitermikroskops hingegen liegt in der
geringeren Eindringtiefe des evaneszenten Feldes und damit in der hoheren
Ortsauflosung. Weiterhin besitzt es die Vorteile von integriert-optischen Sy-
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stemen, die generell robust, gut transportabel, platzsparend und leicht kom-
binierbar mit faser-optischen Systemen sind. Insbesondere sind diese Systeme
auch auf Arrays erweiterbar, die schaltbar bzw. einzeln ansteuerbar gestaltet
werden konnen.

Als Fazit lasst sich zusammenfassen, dass fiir Fluoreszenzanregung in
biologischen Systemen, insbesondere in solchen, in denen nur geringe Farb-
stoffkonzentrationen verwendet werden konnen, die TIRFM das geeignetere
Verfahren ist. Dennoch wurde gezeigt, dass auch in biologischen Systemen
evaneszente Fluoreszenzanregung durch die im Wellenleiter gefiihrte Mo-
de prinzipiell méglich ist. Vielversprechender erweist sich der Einsatz des
Wellenleiter-Mikroskopsystems fiir Anwendungen in der Stromungslehre, wie
am Beispiel der Tropfchenevaporation gezeigt. Hier spielen Grenzwerte fiir die
Farbstoffkonzentration keine Rolle und der wesentliche Vorteil des Systems
der sehr geringen Eindringtiefen kann ausgenutzt werden, so dass Beobach-
tungen in extrem diinnen Grenzschichten durchgefiihrt werden konnen.
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Kapitel 7

Zusammenfassung und Ausblick

7.1 Zusammenfassung

Zielsetzung der Arbeit war es, Fluoreszenz von Farbstoffmolekiilen in Schich-
ten von nur wenigen 10 nm im sichtbaren Wellenldngenbereich anzuregen. Um
diese hohe ortliche Auflésung zu erhalten, wurden evaneszente Felder der in
wellenleitenden Strukturen in Lithiumniobat gefithrten Moden genutzt. Der
fiir die Auflésung relevante Parameter ist die Eindringtiefe (der Intensitét)
des exponentiell abfallenden evaneszenten Feldes |76]; diese ist definiert als
der Abstand von der Grenzfliche, an dem die Intensitit auf 1/e gegeniiber
der Intensitit an der Grenzfliche abgefallen ist'. Um die Intensitiit an der
Grenzflache unter Beibehalten der extrem kurzen Eindringtiefe zu erhohen,
wurden Teile der Wellenleiter mit einem hochbrechenden dielektrischen Film
beschichtet. Auf diese Weise kann die Fluoreszenzanregung erhoht werden,
wahrend die Ortsauflosung erhalten bleibt.

Die in Kap. 4 beschriebene Fertigung der in Lithiumniobat titaneindiffun-
dierten Wellenleiter weniger pm Breite mit standard-lithographischen Metho-
den basierte auf den in Kapitel 3 durchgefiihrten Simulationen. Aus diesen
ging hervor, dass mit den gegebenen Materialien und Geometrien Eindring-
tiefen der in den Wellenleiter gefilhrten Moden in der Grofenordnung von
nur wenigen 10 nm erreicht werden koénnen.

Durch eine diinne, hochbrechende TiOs-Beschichtung kann die Intensi-
tdt in der Grenzschicht bei optimalen Parametern fiir Brechungsindex und
Schichtdicke bis auf das 50-fache erhoht werden. Die numerischen Simula-

1 Urspriinglich bezog sich die Definition der Eindringtiefe auf die elektrische Feldstirke,
insbesondere in Bezug auf Nahfeldmikroskopie und Fluoreszenzanregung wird aber hiufig
in der Literatur die auf die Intensitit bezogene verwendet.
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tionen zeigten, dass im Rahmen der numerisch bedingten Auflésung kein
Einfluss auf die Eindringtiefe durch den Brechungsindex oder die Dicke der
Beschichtung feststellbar war. Wurde allerdings ein Deckmedium mit hohe-
rem Brechungsindex verwendet, so erhohte sich auch die Eindringtiefe.

Die durch Beschichtung hervorgerufene Intensititserhohung in der Grenz-
schicht nahm mit steigendem Brechungsindex der Schicht, héherer Schicht-
dicke sowie hoherem Brechungsindex des Deckmediums zu.

Zur experimentellen Charakterisierung der evaneszenten Felder wurde ein
SNOM aufgebaut und verwendet, dies wurde in Kap. 5 dargelegt. Ein bereits
am Institut vorhandenes AFM wurde so modifiziert und erweitert, dass es
ein geeignetes Instrument zur Messung der evaneszenten Felder der in den
Wellenleitern gefithrten Moden darstellte, insbesondere zur Messung der Ein-
dringtiefe. Hierzu wurde eine angespitzte Glasfaser als optische Nahfeldsonde
implementiert, mit der die Probe abgerastert wurde. Der Abstand zur Ober-
flache wurde mittels des elektrischen Signals eines Schwingquarzes detektiert.

Untersucht wurden die evaneszenten Felder in einem unbeschichteten Be-
reich des Wellenleiters an der Grenzfliche Kristall/Luft sowie in einem Be-
reich mit einer 75 nm dicken hochbrechenden TiO4-Schicht an der Grenzfliche
Beschichtung/Luft. Die in Kap. 3 diskutierten durchgefiihrten Simulationen
hatten ergeben, dass sich trotz der durch die Beschichtung verursachten ver-
dnderten Feldverteilung im Wellenleiter und folglich auch an der Grenzflache,
die Eindringtiefe des evaneszenten Feldes im Rahmen der Messgenauigkeit
nicht verindern wiirde. Dies konnte im Rahmen dieser Arbeit zum ersten
Mal durch SNOM-Messungen verifiziert werden [16].

Der berechnete Wert fiir die Eindringtiefe sowie die laterale Intensitats-
verteilung stimmen mit den Literaturwerten iiberein [72,73|. Die mit dem
SNOM gemessenen Eindringtiefen iiberschreiten diesen Wert um einen Fak-
tor von 2 im beschichteten Fall und um einen Faktor von 2,7 im unbeschich-
teten Fall. Dennoch liegen sowohl gemessene als auch simulierte Werte fiir
die Eindringtiefe in beiden Bereichen in der Gréfenordnung von nur wenigen
10 nm.

Im Fall des lateralen Scans an der Oberflache stimmen die gemessen und
die theoretischen Kurven sehr gut iiberein. Es konnte ebenfalls gezeigt wer-
den, dass durch die Beschichtung des Wellenleiters mit einer diinnen Metall-
oxidschicht die Intensitét an der Grenzfliche um eine Gréfsenordnung (Faktor
12-15) erhoht werden kann. Auch dies ist konsistent mit den theoretischen
Berechnungen.

Damit wurde die Erhohung der Intensitit an der Grenzfliche einer inte-
griert optischen Nahfeld-Lichtquelle durch Erh6hung des evaneszenten An-
teils der gefiihrten Mode bei extrem kurzen Eindringtiefen realisiert. Die

102



Vermessung der so erhohten evaneszenten Feldintensitdten und deren Cha-
rakterisierung mit der SNOM-Technik wurden auf diese Weise zu ersten Mal
durchgefiihrt |16,17,71].

In einem weiteren Schritt wurde, wie in Kap. 6 beschrieben, das Wellen-
leiterbauelement in ein Mikroskopsystem integriert, wobei die evaneszenten
Felder als optische Nahfeld-Lichtquelle zur Fluoreszenzanregung in einer sehr
geringen Schichtdicke von wenigen 10 nm genutzt wurden. Anhand von Bei-
spielen aus Stromungslehre und Biologie konnten praktische Anwendungen
demonstriert werden.

In biologischen Systemen konnte die Fluoreszenzanregung am Beispiel der
Anregung des Farbstoffes Mitotracker® Orange in HEK-Zellen nachgewiesen
werden. Hiermit konnte gezeigt werden, dass auch in biologischen Systemen
evaneszente Fluoreszenzanregung durch die im LiNbO3-Wellenleiter gefiihrte
Mode prinzipiell moglich ist |[86]. Problematisch erwies sich bei diesen Mes-
sungen die Tatsache, dass die aus den Eichmessungen hervorgegangene mi-
nimal detektierbare Farbstoffkonzentration um einen Faktor 10® — 10* iiber
dem vergleichbarer Systeme [80] liegt und einige biologische Systeme nur
Farbstoffkonzentrationen unterhalb der hier ermittelten Detektionsschwelle
aufnehmen konnen.

Vielversprechender erweist sich der Einsatz des Wellenleiter-Mikroskop-
systems fiir Anwendungen in der Stromungslehre, wie am Beispiel der Tropf-
chenevaporation gezeigt. Der wesentliche Vorteil des Systems der sehr ge-
ringen Eindringtiefen und damit der hohen Ortsauflésung kann ausgenutzt
werden, so dass Beobachtungen in extrem diinnen Grenzschichten durchge-
fithrt werden konnen.

Als Anwendung in der Stromungslehre war es moglich, die Intensitédt des
Fluoreszenzsignals bei der Evaporation eines mit Farbstoff markierten Etha-
noltropfchens zeitlich zu charakterisieren. Hierbei konnte anhand des Fluo-
reszenzsignals das Evaporationsverhalten des Tropfchens an der nur wenige
10 nm dicken Grenzschicht kurz vor dem kompletten Verdunsten beobachtet
werden. Die Messung wurde simultan im beschichteten und im unbeschich-
teten Bereich des Wellenleiters durchgefiihrt, womit ebenfalls die durch nu-
merische Simulation vorhergesagte und durch die SNOM-Messungen bereits
nachgewiesene Erhohung des evaneszenten Feldes an der Grenzschicht durch
die Erhohung des Fluoreszenzsignals im beschichteten Bereich bestatigt wer-
den konnte [86].

Die Evaneszentfelderh6hung integriert optischer Nahfeldsensoren hat sich

in den letzten Jahren aufgrund der Vielzahl der Anwendungsmdoglichkeiten zu
einem wichtigen Forschungsthema entwickelt. Ublicherweise wird sie durch
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die Erzeugung von Oberflichenplasmonen in einer metallischen Beschichtung
realisiert [10-12]. Als Alternativansatz wurde von Quigley et al. [13]| vorge-
schlagen, die Evaneszentfelderhohung durch Aufbringen einer hochbrechen-
den dielektrischen Beschichtung zu erzielen. Diese Methode hat den Vorteil,
dass die hohe optische Tiefenauflosung erhalten bleibt.

Dieser Ansatz wurde in dieser Arbeit zum ersten Mal erfolgreich ex-
perimentell an mit TiO, beschichteten Wellenleitern in LiNbOj realisiert.
Hierbei konnte der Effekt der Evaneszentfelderh6hung wellenleitender Struk-
turen durch eine hochbrechenden dielektrischen Beschichtung experimentell
mit der SNOM-Technik nachgewiesen werden. Zur weiteren Beschreibung
des Effekts wurden ausfiihrliche numerischen Berechnungen des vorliegenden
Systems durchgefiihrt. In einem zusédtzlichen Schritt wurde der praktische
Einsatz der hergestellten Wellenleiterbauelemte mit erhohtem Evaneszent-
feld anhand von interdisziplindren Anwendungsbeispielen demonstriert.

Damit konnte erfolgreich gezeigt werden, dass das in der Arbeit experi-
mentell umgesetzte Konzept der Evaneszentfelderh6hung integriert optischer
Sensoren durch eine hochbrechende dielektrische Beschichtung eine Alterna-
tive mit dem Vorteil der hoheren optischen Tiefenauflésung zu dem bisher
realisierten der Oberflichenplasmonenanregung in metallischen Beschichtun-
gen darstellt.

7.2 Ausblick

In Hinblick auf weiterfiihrende Forschungsarbeiten bieten sich zwei Ansétze:
Technische Verbesserungen und Erweiterungen sowie eine Ausdehnung der
Anwendungsmoglichkeiten.

Als technische Verbesserung ist zunéchst eine Optimierung der Produkti-
onsparameter (wie Dicke und Brechungsindex der Beschichtung) denkbar, so
dass die numerisch berechnete Erhohung der Intensitdt an der Grenzflache
auf das (als Maximum berechnete) 50-fache realisiert werden kann.

Des weiteren kann die Geometrie der Wellenleiterbauelemente auf Ar-
rays erweitert werden. Diese konnen z.B. durch gezielte Fasereinkopplung in
einzelne Kandle schaltbar gestaltet werden. Dadurch kann eine sequenzielle
Evaneszentfeldanregung erfolgen, was insbesondere fiir Anwendungen in der
Stromungslehre attraktiv ist.

Auflerdem handelt es sich bei Lithiumniobat um ein elektro-optisches Ma-
terial. Durch Anbringen von Elektroden und Anlegen von Spannung kann der
Brechungsindex und damit die Eindringtiefe verdndert werden. Auch durch-
stimmbare Bauelemente sind denkbar, bei denen Brechungsindex und somit
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die Eindringtiefe kontinuierlich verdndert werden kénnen.

Als weitere Anwendungsmoglichkeit liegt es im Rahmen des durchgefiihr-
ten Projekts innerhalb des Graduiertenkolleg nahe, neu entwickelte Farb-
stoffe anzuregen und zu testen, die sich speziell an die Membran biologischer
Zellen anlagern. Damit wire es beispielsweise moglich, Transportprozesse in
Kanélen in der Zellmembran zu verfolgen.

Vor allem ist die préasentierte Technik aber interessant fiir Anwendun-
gen an Tropfen in der Stromungslehre, beispielsweise um deren Fliefs- oder
Verdunstungsverhalten zu charakterisieren.

105



Summary

The primary goal of this study was the excitation of fluorescent dyes in layers
of only a few 10 nm thickness within the visible wavelength range. To obtain
this high spatial resolution, evanescent fields of modes guided in waveguiding
structures in lithium niobate were utilized. The parameter relevant for the
spatial resolution is the penetration depth (of the intensity) of the exponen-
tially decaying evanescent field [76]. This is defined as the distance from the
interface, where the intensity has decayed to 1/e compared to the intensity at
the interface?. In order to enhance the intensity at the interface while keeping
the penetration depth extremely short, parts of the waveguides were coated
by an high refractive index dielectric film. Fluorescence excitation could thus
be enhanced while maintaining the high spatial resolution.

The fabrication of the titanium indiffused waveguides in lithium niobate
of a few pm width by standard lithographic methods, as described in Chapter
4, was based on the numerical simulations carried out in Chapter 3. These
calculations demonstrated that with the given materials and geometries, pe-
netration depths of the guided modes in the order of few 10 nm could be
achieved.

By the addition of a thin, high refractive index coating of TiOs the in-
tensity at the interface could be enhanced up to a factor of 50 by choosing
optimal parameters of refractive index and thickness of the coating. The nu-
merical simulations indicated no influence on the penetration depth of either
the refractive index or the thickness of the coating within the numerical reso-
lution. If however a covering medium with higher refractive index was used,
the numerical simulations showed an increase in penetration depth.

The intensity enhancement in the boundary layer caused by the coating
amplified with increasing refractive index of the coating, as well as with hig-
her refractive index of the covering medium.

2Initially the definition referred to the electric field strength. Especially with regard
to near-field microscopy and fluorescence excitation the definition relating to intensity is
commonly used in literature.
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A Scanning Near-Field Optical Microscope (SNOM) was built and em-
ployed to experimentally characterize the evanescent fields, as described in
Chapter 5. An Atomic Force Microscope (AFM) that was already in place
at the institute was modified and upgraded to become a tool appropriate to
measure the evanescent fields of the waveguides’ modes and especially their
penetration depths. For this purpose a tapered fiber tip was implemented
as a near-field optical probe, and used to scan the waveguide sample. The
distance between probe and sample was detected by means of the electric
signal of an oscillating tuning fork.

The investigations of the evanescent fields were performed at an uncoated
region of the waveguide at the interface of crystal and air as well as at region
coated by a 75 nm thick TiOo-film at the interface of coating and air. The
calculations performed and discussed in Chapter 3 had demonstrated that
despite a change of the electric field distribution in the waveguide and thus
at the interface caused by the coating, no change in the penetration depths
of the evanescent field would occur within the accuracy of measurement.
This research was able to verify this for the first time through the SNOM
measurements [16].

The calculated value for the penetration depth, as well as the lateral
intensity distribution, were in strong agreement with the existing literature
[72,73]. The values measured by the SNOM exceeded the calculated ones by
a factor 2 in the coated and a factor 2.7 in the uncoated case. However, both
measured and calculated values for the penetration depth in both regions
were in the order of only a few 10 nm.

In case of the lateral surface scan both measured and theoretical curves
were in agreement. It was also demonstrated that by covering the waveguide
with a thin metal oxide film the intensity at the interface could be enhanced
by a one order of magnitude (factor 12-15). This was also consistent with the
theoretical calculations.

An enhancement of the intensity at the interface of an integrated near-
field optical light source was realized by an enhancement of the proportion
of the evanescent part of the mode at extremely short penetration depths.
The measurements of this enhanced evanescent field intensities and their
characterization were performed for the first time by applying the SNOM-
technique [16,17,71].

In a further step, as outlined in Chapter 6, the waveguiding device was
embedded in a microscope system, where the evanescent fields were used as
a near-field optical light source to excite fluorescence in thin layers of a few
10 nm. Examples of practical applications in fluid mechanics and biology were
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presented:

Fluorescence excitation in biological systems was demonstrated by the
example of excitation of the dye Mitotracker® Orange in HEK-cells. It could
be shown that evanescent fluorescence excitation in biological systems by
the mode guided in a waveguide in LiNbOj is possible in priciple [86]. The
difficulty for fluorescence excitation in biological systems lied in the fact that
the minimum detectable concentration of the dye determined by calibration
measurements was 103 —10* times higher than the one of comparable systems
and that some biological systems could only take in dye concentrations below
the detection threshold determined in this research.

The usage of the waveguide microscope for applications in fluid mechanics
turned out to be more promising as shown by the example of droplet evapo-
ration. The key advantage of the system of the short penetration depths and
consequently the high spatial resolution could by utilized so that observations
in extremely thin boundary layers could be performed.

As an application in fluid mechanics it was possible to characterize the
temporal behaviour of the intensity of the fluorescence signal during the eva-
poration of an ethanol droplet labelled with a fluorescent dye. By means of
the fluorescence signal the evaporation behaviour of the droplet was moni-
tored at the boundary layer of only a few 10 nm. This measurement was
performed simultaneously in both uncoated and coated regions of the wave-
guide. By the measurement of the increase of the fluorescence intensity in
the coated region [86], it was possible to confirm the calculated enhancement
of the evanescent fields, that were previously verified by the SNOM measu-
rements.

Evanescent field enhancement of integrated optical near-field sensors has
become an important research subject in recent years due to its variety of
application possibilities. Commonly it is realized by the generation of surface
plasmons in a metallic coating [10-12]. As an alternativ approach Quigley
et al. [13| proposed an evanescent field enhancement due to a high refractive
index dielectric coating. The advantage of this method lies in the preservation
of the high optical resolution in depth.

This approach was successfully experimentally realized for the first time
in this research at a waveguide in LiNbOj3 coated by a TiOo-film. Here the
effect of evanescent field enhancement at waveguiding structures by a high
refractive index dielectric coating was experimentally verified by the SNOM-
technique. For further description of the effect detailed numerical calculations
of the system were carried out. As a additional step the practical application
of the waveguiding devices with enhanced evanescent fields were demonstra-
ted with several interdisciplinay examples.
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It was successfully shown that the concept of evanescent field enhance-
ment of integrated optical sensors by a high refractive index dielectric coating,
which was experimentally realized in this research, provides an alternative
(with the advantage of higher optical resolution in depth) to the so far rea-
lized one of surface plasmon excitation in metallic coatings.
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Anhang A

Eigenschaften von Lithiumniobat

Lithiumniobat besitzt die Strukturformel LiNbO3 und wird auch als Lithium-
Niob-Oxid bezeichnet. Es kommt in der Natur nicht vor und wird mit dem
Czochralski-Verfahren hergestellt |[87,88]. Es ist ein kristallines Material mit
trigonalem Kristallsystem (Punktgruppe 3m). Seine Dichte liegt bei 4,64
g/cm?, die Schmelztemperatur bei 1275°C [89].

LiNbOjs ist transparent fiir Wellenldngen von 420 bis 5200 nm. Es ist
stark doppelbrechend: Fiir A = 532 nm ist n, = 2,23 und n, = 2,32 [38,90].

LiNbOj besitzt elektro-optische, piezoelektrische, nichtlinear-optische und
photoelastische Eigenschaften. Unterhalb der Curietemperatur von 1140°C
ist es ferroelektrisch. Auf diesen physikalischen Eigenschaften basieren viel-
faltige Anwedungen fiir die Laserfrequenzverdopplung, nichtlineare Optik, als
Pockels-Zellen, optisch parametrische Oszillatoren, optische Schalter etc. [43]

Mit Eisen oder Kupfer dotiertes Lithiumniobat weist eine hohe photore-
fraktive Sensitivitat auf und ist gut geeignet fiir holographische Speicherung
in Langzeitanwendungen.

Die Herstellung wellenleitender Strukturen geschieht iiblicherweise durch
Eindiffusion von Titanionen oder durch Protonenaustausch. Beides sind eta-
blierte und gut kontrollierbare Herstellungsprozesse. Diese Wellenleiter zeich-
nen sich durch geringen Verluste, chemische und mechanische Widerstands-
fahigkeit, die Moglichkeit, nichtlineare Effekte auszunutzen und nicht zuletzt
die Tatsache aus, dass relativ grofse Kristalle preisgiinstig kommerziell zu
erwerben sind [14].

Die Anwendung fiir integriert optische Komponenten liegt neben der Sen-
sorik insbesondere im Telekommunikationsbereich. Insbesondere auch durch
die Kombination mit den photorefraktiven Eigenschaften der dotierten Kri-
stalle lassen sich Elemente wie Schalter, Filter oder Verzweiger realisieren.
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Anhang B

Verwendete Fluoreszenzfarbstoffe und -filter

Rhodamin B und DCM

Als Rhodamin B (oder auch Rhodamin 610) wird 2-[6-(Diethylamino)-3-
(diethylimino)-3H-xanthen-9yl|benzoeséure bezeichnet (CogH31N2O3Cl). Die
Abkiirzung DCM steht fiir 4-Dicyanmethylen-2-methyl-6-(p-dimethylamino-
styryl)-4H-pyran (C19H;7N3). Die Strukturformeln sind in Abb. 7.1 und Abb.
7.2 dargestellt. Sie wurden ebenso wie die Absorptions- und Emissionsspek-
tren mit dem PhotoChemCAD Paket von Lindsey |91] erstellt, die den Daten
zugrunde liegenden Messungen sind ebenfalls in der Arbeit von Lindsey [91]
zu finden.
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Abbildung 7.1: Strukturformel von Abbildung 7.2: Strukturformel von
Rhodamin B DCM

In Abb. 7.3 und Abb. 7.4 sind die Spektren fiir Rhodamin B aufgetragen,
in Abb. 7.5 und Abb. 7.6 die fiir DCM. Die Spektren von DCM in Ethanol
verlaufen fast identisch zu den in Abb. 7.5 und 7.6 geplotteten von DCM in
Methanol [92]. Die relevanten Absolutwerte sind fiir DCM in Ethanol sowie
weitere wesentliche Daten fiir die Fluoreszenzemission der beiden Farbstoffe
im Vergleich in Tabelle 7.1 zusammengefasst.
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Abbildung 7.3: Absorptionsspek-
trum von Rhodamin B in Ethanol
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Abbildung 7.5: Absorptionsspek-
trum von DCM in Methanol
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Abbildung 7.4: Emissionsspektrum
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Abbildung 7.6: Emissionsspektrum
von DCM in Methanol

‘ ‘ Rhodamin B ‘ DCM ‘ Einheit ‘ Quelle ‘
Molare Masse M 479,02 303,96 g/mol 93]
Absorptionsmaximum 552 472 nm 93]
in ETOH
Molarer Absorptionsko- 10,7-10% | 4,25-10* | 1/mol/cm | [93]
effizient o (@ Maximum)

Fluoreszenzmaximum 580 644 nm 93]
in ETOH
Quanteneffizienz ¢ 0,7 0,43 |94, 95|

Tabelle 7.1: Vergleich der Fluoreszenzfarbstoffe Rhodamin B und DCM
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MitoTracker® Orange

Bei MitoTracker® Orange der Firma Molecular Probes’ handelt es sich um
einen Farbstoff, der selektiv Mitochondrien in der Zelle anfarbt.

In Abb. 7.7 ist die chemische Verdnderung des MitoTracker Orange CM-
H2TMRos anhand der Strukturformel dargestellt: Wenn mikromolare Men-
gen des Farbstoffes in eine Zelle inkubiert werden, erfolgt ein passiver Trans-
port des Farbstoffes durch die Plasmamembran. Dabei oxidiert er zum fluo-
reszierenden MitoTracker Orange CMTMRos, der sich in den Mitochondrien
anlagert. Dort reagiert er mit Thiolgruppen an Proteinen sowie mit Peptiden,
so dass er auch nach einer Fixierung mit Aldehyden bestehen bleibt.

In Abb. 7.8 sind das normierte Absorptions- und Emissionsspektrum des
MitoTracker Orange in Ethanol aufgetragen. Das Absorptionsmaximum liegt
bei A = 554 nm, das Emissionsmaximum bei A\ = 576 nm?.

+ +
(CHZ),N o} N(CHg),  (CHg,N o. NCHg),  (CH,N o. N(CH,),
O ‘ - 7

Oxidation Thiol-conjugation
® @ )
CHZCI CH20| CH,S—Peptide

Nonfluorescent Fluorescent, Cationic Fluorescent Conjugate

Abbildung 7.7: Strukturformeln des MitoTracker beim Anfirben der Mit-
ochondrien
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Abbildung 7.8: Normiertes Absorptions- und Emissionsspektrum des Mito-
Tracker Orange in Ethanol

35. Datenblatt Molecular ProbesTM, MitoTracker®Orange CM-H2TMRos
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Filtercharakteristik

In Abb. 7.9 ist das Transmissionsspektrum des verwendeten Fluoreszenzfil-
ters dargestellt. Es wurde aufgenommen mit dem Spektrometer AvaSpec-
1024-2 von Avantes. Wellenldngen unterhalb der Kante bei A = 570 £ 15 nm
werden geblockt (z.B. die in den Experimenten héufig verwendete Anregungs-
wellenlénge des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers von A = 532 nm),
Wellenldngen oberhalb der Kante, also grofse Teile der Fluoreszenzspektren,
werden transmittiert.
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Abbildung 7.9: Transmissionsspektrum des Farbfilters
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