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Kapitel 1EinleitungAufgrund der Vielzahl von Anwendungsmögli
hkeiten hat si
h die Evanes-zentfeldsensorik in den letzten Jahrzehnten zu einem stark wa
hsenden For-s
hungsfeld entwi
kelt. Neben der am häu�gsten verwendeten Te
hnik derevaneszenten Fasersensorik [1�3℄ hat si
h die Evaneszentfeldsensorik mit inte-griert-optis
hen Bauelementen etabliert. Insbesondere für zahlrei
he Anwen-dungen im Berei
h der 
hemis
hen, biologis
hen oder medizinis
hen Sensorikhat si
h diese als bevorzugtes Messverfahren dur
hgesetzt [4�6℄. Die hierbeiverwendeten integriert-optis
hen Bauelemente zei
hnen si
h im Allgemeinendur
h geringe Verluste aus und erlauben hö
hst sensitive Messungen. Sie sindin einer Vielzahl von Materialien und Geometrien erhältli
h, sind �exibel inder Handhabung und aufgrund der geringen Gröÿe ist es mögli
h, mit ihnenein Analyse-Labor in Chip-Gröÿe (�Lab-on-a-
hip�) zu realisieren.Insbesondere für bio
hemis
he Anwendungen ist die Anregung �uores-zenter Farbsto�e in sehr dünnen Grenzs
hi
hten dur
h evaneszente Feldereine häu�g verwendete Te
hnik. Die evaneszenten Felder werden übli
her-weise entweder dur
h Totalre�exion oder in Wellenleitern erzeugt [7�9℄. DieBeleu
htung und Anregung erfolgt hierbei in S
hi
htdi
ken in der Gröÿen-ordnung von nur wenigen 10-100 nm. Die Au�ösung dieses nahfeldoptis
henVerfahrens unterliegt keiner beugungsbedingten Grenze, die mit dem Ab-be's
hen Beugungslimit verglei
hbar ist und ist somit physikalis
h ni
ht prin-zipiell na
h unten begrenzt.Motiviert wurde die Arbeit zunä
hst dur
h ein interdisziplinäres Pro-jekt im Rahmen des Graduiertenkollegs 1114 �Optis
he Messte
hniken fürdie Charakterisierung von Transportprozessen an Grenz�ä
hen� der DFG.Zielsetzung hierbei war es, mittels evaneszenter Felder Fluoreszenzen vonFarbsto�en anzuregen, die si
h speziell an die Membran einer biologis
henZelle anlagern. Die Herausforderung bei dieser Aufgabenstellung liegt einer-3



seits darin, eine hohe Ortsau�ösung in der Tiefe zu gewährleisten, anderer-seits genügend Energie zur Fluoreszenzanregung bereit zu stellen, um ein fürden Detektor ausrei
hend hohes Fluoreszenzsignal zu erhalten. Ein mögli
hsthoher Anteil der im Wellenleiter geführten Li
htintensität muss also in dieGrenzs
hi
ht gelangen.Eine häu�g verwendete Mögli
hkeit zur Erhöhung der evaneszenten Feld-intensität stellt die Erzeugung von Ober�ä
henplasmonenresonanzen (SPR,engl. für Surfa
e Plasmon Resonan
e) dur
h eine metallis
he Bes
hi
htungder wellenleitenden Struktur dar [10�12℄. Hierbei dringt im Resonanzfall dasevaneszente Feld der Plasmonen in das De
kmedium ein. Der Na
hteil dieserMethode liegt in der Vers
hle
hterung der Ortsau�ösung, da das evaneszenteFeld der Plasmonen eine höhere Eindringtiefe als das ursprüngli
he evanes-zente Feld der im Wellenleiter geführten Mode hat.Um dies zu vermeiden, wird als alternativer Ansatz im Rahmen dieserArbeit der Ein�uss einer dünnen ho
hbre
henden dielektris
hen Metalloxid-s
hi
ht auf das evaneszente Feld an der Grenz�ä
he ausgenutzt und unter-su
ht. Au
h hierbei wird die Intensität im evaneszenten Anteil der geführtenMode im De
kmedium erhöht, allerdings bleibt im Gegensatz zu metallis
hbes
hi
hteten Wellenleitern die extrem kurze Eindringtiefe der geführten Mo-de unverändert, womit die hohe Ortsau�ösung erhalten bleibt. Dieser Ansatzwurde von Quigley et al. theoretis
h vorges
hlagen und untersu
ht [13℄, erkonnte im Rahmen dieser Arbeit erfolgrei
h experimentell umgesetzt undzum ersten Mal mit einem optis
hen Rasternahfeldmikroskop na
hgewiesenwerden.Als Material für die Wellenleiter wurde Lithiumniobat (LiNbO3) ausge-wählt. Es ist ho
hbre
hend (n(λ = 532 nm) ≈ 2, 23), was zu einer geringenEindringtiefe des evaneszenten Feldes in der Gröÿenordnung von nur wenigen10 nm führt. Weiterhin existieren etablierte Fertigungsmethoden verlustar-mer wellenleitender Strukturen wie die der hier verwendeten Eindi�usionvon Titanionen [14,15℄. Die Herstellung ist reproduzierbar, so dass die Feld-verteilung der geführten Moden bere
henbar in Abhängigkeit der Produk-tionsparameter ist. Umgekehrt ermögli
ht dies ein Design der gewüns
htenFeldverteilung (und inbesondere des evaneszenten Feldes im De
kmedium)für eine spezi�s
he Applikation.Die im Rahmen der Arbeit dur
hgeführten Untersu
hungen bes
hränkensi
h auf Streifenwellenleiter, wobei sie prinzipiell auf weitere Geometrien, wiebeispielsweise Arrays, lei
ht erweiterbar sind.
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Gliederung der ArbeitZunä
hst wird in Kapitel 2 eine theoretis
he Einführung in die der Arbeitzu Grunde liegenden physikalis
hen E�ekte gegeben. Die Begri�e der Nah-feldoptik und des evaneszenten Feldes werden geklärt und die wesentli
henAspekte an einfa
hen Beispielen wie der Totalre�exion am Glasprisma undeinem planaren Wellenleiter verdeutli
ht. Insbesondere wird auf den Begri�der Eindringtiefe eingegangen.Im ans
hlieÿenden Kapitel 3 werden die theoretis
hen Betra
htungen aufdie tatsä
hli
h verwendeten Strukturen, nämli
h titaneindi�undierte Strei-fenwellenleiter in Lithiumniobat erweitert. Numeris
he Simulationen des Bre-
hungsindexpro�ls sowie der im Wellenleiter geführten Moden und deren eva-neszenten Felder werden diskutiert. Hierbei liegt der S
hwerpunkt auf derUntersu
hung der Eigens
haften des evaneszenten Feldes bei einer ho
hbre-
henden dielektris
hen Bes
hi
htung der Wellenleiterstruktur. Die Bere
h-nungen zeigen, dass dur
h die Bes
hi
htung die Intensität des evaneszentenFeldes an der Grenz�ä
he auf das 50-fa
he erhöht werden kann, während dieEindringtiefe unverändert kurz bleibt.In Kapitel 4 wird die Herstellung der wellenleitenden Strukturen bes
hrie-ben. Die Prozesse der Herstellung der Chrommasken am Institut für Ange-wandte Physik sowie die damit dur
hgeführte Produktion der Wellenleiter inZusammenarbeit mit dem Institut für Physik und Physikalis
he Te
hnologiender Te
hnis
hen Universität Clausthal werden erläutert. Es werden Me
ha-nismen der Qualitätskontrolle vorgestellt und der Einbau des bearbeitetenSubstrats in ein integriert-optis
hes Bauelement bes
hrieben, das später inden Versu
hsreihen verwendet wird.Die Vermessung und Charakterisierung der evaneszenten Felder mit einemoptis
hen Rasternahfeldmikroskop (SNOM) ist in Kapitel 5 dargelegt, wasden S
hwerpunkt der Arbeit darstellt. Zunä
hst wird der Aufbau der Mess-apparatur als Erweiterung eines bereits bestehenden Rasterkraftmikroskopsbes
hrieben und dieser 
harakterisiert. Mit diesem System war es mögli
h,die evaneszenten Felder der in den Wellenleitern geführten Moden zu ver-messen und zu 
harakterisieren. Es wurden laterale S
ans an der Ober�ä
hedur
hgeführt und des weiteren die Eindringtiefe bestimmt. Hierbei konnte dieIntensitätserhöhung an der Grenzs
hi
ht in bes
hi
hteten Berei
hen des Wel-lenleiters gegenüber unbes
hi
hteten bei extrem kurzen Eindringtiefen zumersten Mal erfolgrei
h mit der SNOM-Te
hnik na
hgewiesen werden [16,17℄.5



Als zweiter Hauptteil der Arbeit s
hlieÿt Kapitel 6 an, in dem die interdis-ziplinäre Einsetzbarkeit des zuvor 
harakterisierten Wellenleiterbauelementszur ho
haufgelösten Fluoreszenzanregung an Hand von Anwendungsbeispie-len aus Strömungslehre und Biologie demonstriert wird. Dazu wird das Wel-lenleiterbauelement in ein Mikroskopsystem integriert, das zur Detektion desdur
h das evaneszente Feld in der Grenzs
hi
ht angeregten Fluoreszenzsi-gnals dient. Anhand von 
harakteristis
hen Beispielsmessungen werden dieStärken und S
hwä
hen des Systems diskutiert, wobei es mit bestehendenTe
hniken der Nahfeld�uoreszenzanregung TIRFM (engl. für Total InternalRe�e
tion Fluores
en
e Mi
ros
opy) in Verglei
h gesetzt wird.Die Arbeit s
hlieÿt in Kapitel 7 mit einer zusammenfassenden Diskussionder erzielten Ergebnisse, wobei ein Ausbli
k auf potentielle weitere aufbauen-de Fors
hungsarbeiten und interdisziplinäre Anwendungen örtli
h ho
hauf-gelöster evaneszenter Fluoreszenzanregung gegeben wird.
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Kapitel 2Theoretis
he Bes
hreibungevaneszenter FelderIn diesem Abs
hnitt werden die theoretis
hen Grundlagen für die in der Ar-beit untersu
hten Phänomene der Nahfeldoptik zusammengetragen und derBegri� des evaneszenten Feldes de�niert. Als Einführung in die Thematikwird dessen Auftreten am Beispiel der Totalre�ektion diskutiert. Hierbei wirdauf die wesentli
hen E�ekte und Charakteristika des evaneszenten Feldes ein-gegangen. Ebenfalls wird in diesem Kontext der Spezialfall der frustriertenTotalre�exion behandelt, da dieser das Funktionsprinzip des für die Messun-gen der evaneszenten Felder verwendeten optis
hen Rasternahfeldmikroskops(vgl. Kap. 5) darstellt. Als zweites einführendes Beispiel wird die Feldver-teilung und das Auftreten des evaneszenten Feldes in einer einfa
hen Wel-lenleitergeometrie bere
hnet. Weiterführende detaillierte Betra
htungen derevaneszenten Felder in den tatsä
hli
h verwendeten Wellenleitergeometrienwerden in Kap. 3 dur
hgeführt.2.1 Optis
he Nahfelder und evaneszente FelderDer Begri� �Nahfeldoptik� bezieht si
h allgemein auf die Anregung oderPropagation ho
hfrequenter elektromagnetis
her Felder in Strukturen, de-ren Ausdehnungen klein gegenüber der verwendeten Wellenlänge sind [18℄.Paesler erweitert diese De�nition no
h dur
h Interaktion des Li
hts: �Nahfeld-optik bezei
hnet den Berei
h der Optik, der si
h auf Kon�gurationen bezieht,die vom Dur
hgang von Li
ht von, zu, dur
h oder nahe eines Elements mitSubwellenlängeneigens
haften abhängen; und das Koppeln von diesem Li
htin ein zweites Element, das si
h in einer Distanz kleiner als die Wellenlängevom ersten be�ndet� [19℄. 7



Der Begri� �evaneszent� stammt vom Lateinis
hen �evanes
are� ab, dasübersetzt �si
h ver�ü
htigen� oder �vers
hwinden� bedeutet. Bezogen auf elek-tromagnetis
he Felder handelt es si
h bei �evaneszenten Feldern� um den An-teil eines elektromagnetis
hen Feldes, der mit zunehmender Entfernung voneiner Grenz�ä
he sehr s
hnell �vers
hwindet�, d.h. die Feldstärke nimmt sehrras
h ab. Im Gegensatz zu anderen mit dem Abstand zur Quelle s
hwä
herwerdenden elektromagnetis
hen Feldern (wie z.B. Dipolstrahlung), wird dasevaneszente Feld ni
ht von der Quelle abgestrahlt sondern ist immer an eineGrenz�ä
he gebunden. Ein weiteres Charakteristikum, das aus den folgendenBetra
htungen hervorgeht, ist die exponentielle Abs
hwä
hung der Feldstär-ke.
z

tt

z

exp( )k z2exp( )k z2

z2 z2

z1

z3

z1 z3

a) c)

b) d)

f(z) f(z)

f(t) f(t)

Abbildung 2.1: Gedämpfte Welle: a) als Funktion des Ortes z zur Zeit t = 0,b) als Funktion von t an den Orten z1 < z2 < z3; Evaneszente harmonis
heWelle: 
) als Funktion des Ortes z zur Zeit t = 0, d) als Funktion von t anden Orten z1 < z2 < z3.
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Die mathematis
he Formulierung des evaneszenten Feldes [20℄ wird amBeispiel einer ebenen Welle gegeben:
f(z, t) = a exp [i(k1 + i k2)z − iωt] (2.1)

= a exp (−k2z) exp [i(k1z − ωt)] (2.2)mit der Ortskoordinate z, der komplexen Wellenzahl k ≡ k1 + ik2 = 2π/λ(λ: Wellenlänge) und der Kreisfrequenz ω = 2πν (ν: Frequenz).Es können drei Fälle für die Wellenzahl k unters
hieden werden: 1. reinreell, 2. komplex und 3. rein imaginär. Die jeweiligen Wellen werden als pro-pagierend, gedämpft und evaneszent bezei
hnet, wobei die beiden letzten inOrt- und Zeitabhängigkeit in Abbildung 2.1 dargestellt sind.Eine evaneszente Welle liegt also vor, wenn die Wellenzahl k rein imagi-när wird. Somit wird aus der Welle eine Exponentialfunktion, die nur no
hin ihrer Zeitkomponente t einen harmonis
hen S
hwingungszustand aufweist.Wie in der Graphik zu erkennen ist, besitzt au
h die gedämpfte Welle einexponentielles Abklingverhalten als Einhüllende, jedo
h sind hier sowohl dieOrtskoordinate z wie au
h die Zeitkomponente t harmonis
he Wellenfunk-tionen, d.h. die Welle propagiert.Obwohl der Hauptanteil der evaneszenten Felder in der Regel auf denBerei
h des Nahfeldes bes
hränkt ist (im Falle von si
htbarem Li
ht sinddas einige 100 nm), soll an dieser Stelle no
h einmal hervorgehoben werden,dass die beiden Begri�e ni
ht glei
hzusetzen sind. Der Begri� des Nahfeldesbezieht si
h zunä
hst immer nur auf den geometris
hen Berei
h, der Begri�des evaneszenten Feldes implementiert hingegen spezielle physikalis
he Eigen-s
haften der grenz�ä
hengebundenen Wellen mit exponentiell abklingendemVerhalten [21℄.Beispiele für das Auftreten evaneszenter Wellen in vers
hiedensten opti-s
hen Systemen sind die innere Totalre�exion einer ebenen Welle, die Beu-gung eines Strahls an einer Sub-λ-Apertur, die Beugung an einem Sub-λ-Gitter oder das evaneszentes Feld einer geführten Mode in einemWellenleiter.Von ihnen werden in den folgenden beiden Abs
hnitten das evaneszente Feldbei innerer Totalre�exion und das einer geführten Mode in einem Li
htwellen-leiter detaillierter betra
htet. Ebenfalls wird auf die frustrierte Totalre�exioneingegangen, deren E�ekt zur Messung des evaneszenten Feldes ausgenutztwird.
9



2.2 Innere Totalre�exionDie Bre
hung einer Li
htwelle von einem optis
h di
hteren dielektris
hen Me-dium (1) in ein dünneres dielektris
hes Medium (2) wird dur
h das Snelli-us's
he Bre
hungsgesetz bes
hrieben:
n1 sin θ1 = n2 sin θ2 (2.3)mit den Bre
hungsindizes n1,2 und den Ein- bzw. Ausfallswinkeln θ1,2. FürEinfallswinkel θ1 ≥ θc = sin−1(n2/n1) kommt es zur Totalre�exion, wobei θcals kritis
her oder Grenzwinkel der Totalre�exion bezei
hnet wird.Bereits Isaa
 Newton fand um das Jahr 1700 heraus, dass an der Stelleder Totalre�exion ein Li
htfeld im dünneren Medium 2 existiert [22℄. Diesesnur in unmittelbarer Nähe der Grenz�ä
he existente Li
ht wurde später alsevaneszentes Feld bezei
hnet, das si
h aus den Maxwell-Glei
hungen herleitenlässt:In Abb. 2.2 ist die Totalre�exion einer einfallenden ebenen Welle mit denelektris
hen Vektorkomponenten Ei an der Grenzs
hi
ht z = 0 (in der Ein-fallsebene y = 0) skizziert. Die Wellenvektoren für die einfallende, re�ektierteund transmittierte Welle seien jeweils ki, kr und kt. Zur Berü
ksi
htigung derPolarisation des Feldes wird es in zwei Vektoren aufgeteilt, die die jeweiligePolarisation repräsentieren, wobei �p� für parallel und �s� für senkre
ht steht.Daraus folgen für die beiden Polarisationen die elektris
hen FeldvektorenEp = Exex + Ezez (2.4)Es = Eyey. (2.5)Die p- und s-Polarisationen werden au
h als transversal magnetis
he (TM)und transversal elektris
he (TE) Polarisationen bezei
hnet, da das magneti-s
he bzw. elektris
he Feld jeweils senkre
ht auf der Einfallsebene der Wellesteht. Die folgenden Ausführungen beziehen si
h auf das elektris
he Feld,die Glei
hungen für das magnetis
he können in analoger Weise hergeleitetwerden.Die Komponenten des elektris
hen Felds in der Ebene z = 0 sind gege-ben dur
h (wobei zur vollständigen mathematis
hen Bes
hreibung zusätz-li
h die Faktoren für die Zeitabhängigkeit exp(iωt) und die x-Abhängigkeit

exp(−ixn1(ω/c) sin θ) berü
ksi
htigt werden müssen) [23℄:
10
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Abbildung 2.2: Koordinatensystem bei Totalre�exion. Ep und Es repräsen-tieren das elektris
he Feld der p- und s-Polarisation; ki, kr und kt sind dieWellenvektoren des einfallenden, re�ektierten und transmittierten Strahls.
Ex(z = 0) =

(2 cos θ)(sin2 θ − n2)1/2

(n4 cos2 θ + sin2 θ − n2)
Ei

p exp(−i(δp + π/2)), (2.6)
Ey(z = 0) =

2 cos θ

(1 − n2)1/2
Ei

s exp(−iδs), (2.7)
Ez(z = 0) =

2 cos θ sin2 θ

(n4 cos2 θ + sin2 θ − n2)
Ei

p exp(−iδp), (2.8)mit n = n2/n1 und der Amplitude des einfallenden elektris
hen Feldes Ei
pbzw. Ei

s. Hierbei sind δp und δs Lösungen der Glei
hungen
tan δp =

(sin2 θ − n2)1/2

n2 cos θ
, (2.9)

tan δs =
(sin2 θ − n2)1/2

cos θ
. (2.10)Die Intensität des elektris
hen Feldes an der Stelle z = 0 ist somit vonden beiden Bre
hungsindizes n1 und n2, von der Polarisation und vom Ein-fallswinkel θ abhängig, wobei mit Annäherung von θ = π/2 an θ = θc dieStärke des elektris
hen Feldes wä
hst.11



Für die z-Abhängigkeit des evaneszenten Feldes im Medium 2 (z > 0)können für die p- und s-Polarisation folgende Ausdrü
ke abgeleitet werden:Et
p(z) = Ei

p

(2 cos θ) exp(−z/dp)

n2 cos θ + i(sin2 θ − n2)1/2

[

−i(sin2 θ − n2)1/2 ex + sin θ ez

](2.11)und Et
s(z) = Ei

s

(2 cos θ) exp(−z/dp)

cos θ + i(sin2 θ − n2)1/2
ey = Et

s ey. (2.12)Eine zusammenfassende Darstellung des evaneszenten Feldes ergibt si
hsomit als Et
p,s = Ei

p,s exp[i(ωt − kt · r)]
= Ei

p,s exp[i(ωt − kxx)] exp(−z/dp). (2.13)Aus diesen Formeln ist erkennbar, dass die transmittierte Welle paral-lel zur Ober�ä
he propagiert und senkre
ht dazu als evaneszentes Feld ex-ponentiell abklingt. Die Information der Ausgangswelle sind im komplexenPhasenfaktor vorhanden.EindringtiefeDie 
harakteristis
he Gröÿe, die bei der abklingenden Welle auftritt, ist dieEindringtiefe dp (�Depth of Penetration�). Sie gibt an, na
h wel
her Weg-stre
ke z das evaneszente Feld auf 1/e (≈ 37%) seines ursprüngli
hen Wertesabgefallen ist. Die Eindringtiefe dp ist abhängig von der Wellenlänge λ, denbeiden Bre
hungsindizes und dem Einfallswinkel und ist gegeben dur
h
dp =

λ

2π
√

n2
1 sin2 θ − n2

2

. (2.14)Da in den späteren Experimenten die Intensitäten evaneszenter Feldergemessen werden, soll an dieser Stelle no
h die Eindringtiefe dp,I der evanes-zenten Feldintensität eingeführt werden, na
h der die Intensität I t auf denWert 1/e der ursprüngli
hen Intensität I i abgefallen ist
I t = I i · exp(−z/dp,I). (2.15)12



Energie�ussDie Energie�ussdi
hte des elektromagnetis
hen Feldes ist gegeben dur
h denPoynting-Vektor S, für den gilt S = E×H (2.16)Somit gilt für die einzelnen Komponenten (im Fall der TE Polarisation):
St

sx =
1

µ0

n1

c
(Et

s)
2sinθ · cos2

(

ωt − x
n1ω

c
sinθ + δs

) (2.17)
St

sy = 0 (2.18)
St

sz =
1

µ0

n1

c
(sin2θ − n2)1/2(Et

s)
2cos2

(

ωt − x
n1ω

c
sinθ + δs

) (2.19)Der Energie�uss in y-Ri
htung ist immer 0. In z-Ri
htung, also in Ri
h-tung des optis
h dünneren Mediums, ergibt si
h ein von Null vers
hiedenerAnteil. Integriert man diesen über ein Viertel der S
hwingungsdauer, so er-gibt si
h:
St

sz =

∫ T/4

0

St
szdt (2.20)

= −(Et
s)

2 1

µ0

n1

c
(sin2θ − n2)1/2cos2

(

ωt− x
n1ω

c
sinθ + δs

) (2.21)Für die Integration über die nä
hste Viertelperiode ändert si
h das Vor-zei
hen des Ergebnisses. Somit ist Energie�uss im zeitli
hen Mittel 0, obwohldie evaneszente Welle ins zweite Medium eindringt.Goos-Hän
hen-Vers
hiebungAus den obigen Ausführung wird deutli
h, dass die Intensitätsverteilung al-lein ni
ht zur Charakterisierung evaneszenter Felder ausrei
ht, sondern dassintrinsis
he Eigens
haften der Wellen berü
ksi
htigt werden müssen. Dieseund die darauf basierenden E�ekte wurden in der zweiten Hälfte des 20.Jahrhunderts intensiv untersu
ht [24�29℄.Der bekannteste dieser E�ekte, der an der Stelle der Totalre�exion auf-tritt, ist die Goos-Hän
hen-Vers
hiebung. Dies ist eine polarisationsabhän-gige laterale Vers
hiebung des re�ektierten Li
htstrahls1, das heiÿt der Aus-gangspunkt für den re�ektierten Strahl an der re�ektierenden Ober�ä
he1Die Transversalvers
hiebung des totalre�ektierten Strahl wird als Imbert-Fedorov-Vers
hiebung bezei
hnet [23℄. 13



stimmt ni
ht mit dem Auftre�punkt des einfallendes Strahles überein, son-dern sie sind zueinander vers
hoben. Abbildung 2.3 verdeutli
ht diesen Ef-fekt.
DGH

n 1

n 2q

Abbildung 2.3: Goos-Hähn
hen-Vers
hiebung: laterale Vers
hiebung des to-talre�ektierten Strahls um ∆GHDie Vers
hiebung des elektris
hen Feldes ∆GH ist gegeben dur
h [30℄
∆GH =

(

λ

πn1

)

tanθc√
sin2θ − sin2θc

(2.22)
= |S ′

sz · sinθ/α| (2.23)mit dem Absorptionskoe�zienten α des Medium 1. Die Vers
hiebung imgeometris
hen Modell ist proportional zum Energie�uss S'sz von Medium 1ins Medium 2. Somit hängt sie direkt über den Energie�uss mit dem evanes-zenten Feld zusammen.Die Existenz des evaneszenten Feldes in der wellenoptis
hen Bes
hreibungwird folgli
h in der geometris
hen Bes
hreibung dur
h die Goos-Hän
hen-Vers
hiebung des totalre�ektierten Strahls berü
ksi
htigt.2.2.1 Frustrierte Totalre�exionWird in das evaneszente Feld nahe der Ober�ä
he, an der Totalre�exion statt-�ndet, ein drittes Medium mit n3 > n2 gebra
ht, so wird die Totalre�exion�gestört� und ein Teil der einfallenden Welle kann im Medium 3 weiterpropa-gieren (siehe Abb. 2.4). Diese Störung verleiht dem E�ekt seinen Namen, der�frustrierte Totalre�exion� genannt wird. Im Photonenbild des Li
hts wird,in Anlehnung an den Tunnele�ekt, bei dem Teil
hen vom Medium 1 dur
hdie �Potentialbarriere� des Mediums 2 ins Medium 3 tunneln, die frustrierteTotalre�exion au
h oft als �optis
hes Tunneln� bezei
hnet.Die Transmission vom Medium 1 in das Medium 3 zwis
hen zwei ebenenFlä
hen, die dur
h den Abstand z getrennt sind, wurde z.B. von Court undvon Willisen (1964) [31℄ eingehend bes
hrieben und untersu
ht. Für den Fall14
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her Bre
hungsindizes in den Medien 1 und 3 (n1 = n3) führt dies zu demfolgenden Betrag des elektris
hen Feld ∥

∥E3
p,s

∥

∥ im Medium 3 für die p- bzw.s-Polarisation:
∥

∥E3
p,s

∥

∥ = T (z)
∥

∥Ei
p,s

∥

∥ (2.24)mit dem Transmissionskoe�zienten
T (z) =

(

cosh2(z/dp) + cot2(2 φp,s) sinh2(z/dp)
)−1/2

. (2.25)Hierbei sind
φp = arctan

[

n1 (n2
1 sin2 θ − n2

2)
1/2

n2
2 cos θ

]

, (2.26)
φs = arctan

[

(n2
1 sin2 θ − n2

2)
1/2

n1 cos θ

] (2.27)für die p- und s-Polarisation.Abbildung 2.5 zeigt die Feldintensität I(z) =
∥

∥E3
p,s(z)

∥

∥

2 im Medium 3aufgetragen gegen den Abstand z der beiden Ober�ä
hen für vers
hiedeneEinfallswinkel θ. Anzumerken ist dabei, dass für groÿe Winkel die Intensitätfür s-polarisiertes gröÿer als für p-polarisiertes Li
ht ist. Für kleine Winkel θist das Verhalten umgekehrt.Bisher wurde nur der Fall betra
htet, dass zwei unendli
h ausgedehnteparallele Ober�ä
hen vorliegen. Für das SNOM wird jedo
h zum Auskop-peln des Li
hts eine verjüngte Glasfaser mit einer feinen Spitze benutzt, wie15
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hen Feldkomponenten s
hematis
h in den Medien darge-stellt. 16



in Abb. 2.6 skizziert. Die Unters
hiede in der Kopplungse�zienz, die zwis
heneiner �a
hen Ober�ä
he und einer spitzen Faser vorliegen, haben Salomonet al. theoretis
h und experimentell untersu
ht [32℄. Um die Intensität desausgekoppelten Feldes zu bere
hnen, muss die Stärke des evaneszenten Fel-des über die Ober�ä
he integriert werden. Es zeigt si
h, dass si
h für einenkleiner werdenden Spitzenradius die Feldintensität immer mehr einer Expo-nentialfunktion annähert [32℄. Zudem sinkt die Gesamtintensität, da au
h dieKopplungs�ä
he kleiner wird.2.3 Moden in Li
htwellenleiternIm Folgenden wird erläutert, wie das Konzept der (mehrfa
hen) Totalre�exi-on auf wellenleitende Strukturen erweitert werden kann. Um die Feldvertei-lung der im Wellenleiter propagierenden Moden bere
hnen zu können, mussauf das Konzept der Wellenoptik übergegangen werden. Am einfa
hen Bei-spiel eines planaren Wellenleiters, der aus drei dielektris
hen S
hi
hten auf-gebaut ist, wird der Übergang von der geometris
hen Optik zur Wellenoptikerläutert. Aus der Analogie zur Totalre�exion begründet si
h die Existenzder evaneszenten Felder mit den analogen Eigens
haften.Dazu wird ein planarer dielektris
her Wellenleiter betra
htet, der aus dreidielektris
hen S
hi
hten aufgebaut ist, die in der x-y-Ebene unendli
h ausge-dehnt sind. Die mittlere S
hi
ht (1) hat die Di
ke a und den hö
hsten Bre-
hungsindex. Ist die Bedingung für Totalre�exion an beiden Grenzs
hi
hten(2,3) erfüllt, kann der Strahl geführt werden kann (vgl. Abb. 2.7).
z

nicht geführter
Strahl

geführter Strahl
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k
q q

y

x z = -a

z = 0

n

c

n

n
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2Abbildung 2.7: Planarer Wellenleiter mit Koordinatena
hsenAus der Lösung der Maxwell-Glei
hungen mit den gegebenen Randbe-dingungen (Stetigkeit der tangentialen Komponenten des elektris
hen undmagnetis
hen Feldes an den Grenz�ä
hen der Medien z = 0 und z = −a)[6, 23, 33℄ erhält man die im Wellenleiter geführten Moden.17



Moden sind de�niert als Felder, die die glei
he Querverteilung und Pola-risation in allen Entfernungen entlang der Wellenleitera
hse beibehalten [33℄.Diese exisiteren für beide Polarisationen: die transversal elektris
he (TE) unddie transversal magnetis
he (TM) Mode. Bei der TE Mode ist das elektri-s
he Feld senkre
ht zur Flä
he, in der si
h der k-Vektor bewegt, orientiertund somit Ex = Ez = 0 und Hy = 0.Für die TE Moden ergeben si
h folgende Lösungen aus den Maxwell-Glei
hungen:
Ey(z) =











A exp(−q3z) für z ≥ 0,

A cos q1z + B sin q1z für 0 ≥ z ≥ −a,

(A cos aq1 − B sin aq1) exp [q2(z + a)] für − a ≥ z,

(2.28)und
Hz(z) =

−i

ωµ0











−q3A exp(−q3z) für z ≥ 0,

−q1(−A sin q1z + B cos q1z) für 0 ≥ z ≥ −a,

q2(A cos aq1 − B sin aq1) exp [q2(z + a)] für − a ≥ z.(2.29)
Hz(z) ist proportional zum elektris
hen Feld: Hz(z) = −β

µ0ω
Ey(z).Hierbei sind die q1,2,3 wie folgt mit der Propagationskonstanten β verbun-den, wobei k2 = ω2µ0ǫ0:

q2
1 = n2

1k
2 − β2,

q2
2 = β2 − n2

2k
2, (2.30)

q2
3 = β2 − n2

3k
2.Zusätzli
h folgt aus den Stetigkeitsbedingungen no
h die Eigenwertglei
hung

tan(q1a) =
q1(q2 + q3)

q2
1 − q2q3

, (2.31)um die Moden vollständig bestimmen zu können.Für die TM Mode gilt Hx = Hz = 0 und Ey = 0, die Moden können aufanaloge Weise ausgedrü
kt werden [23℄.Wie aus den obigen Glei
hungen zu erkennen ist, ist das Feld im Wellen-leiter (Medium 1), im Falle optis
her Fasern au
h �Kern� genannt, eine Sinus-bzw. Kosinusfunktion. Auÿerhalb in den Medien 2 und 3, dem sogenannten�Cladding�, fällt die Feldstärke exponentiell ab und lässt die Ähnli
hkeit zu18



dem Fall der Totalre�exion aus Abs
hnitt 2.2 erkennen. Das auftretende eva-neszente Feld ist dur
h die Zerfallsrate q2,3, au
h als Abs
hwä
hungsfaktorbekannt, 
harakterisiert und spielt die glei
he Rolle wie die reziproke Ein-dringtiefe dp bei der Totalre�exion.Bisher wurden zweidimensionale Wellenleiter diskutiert, bei denen diex-y-Ebene unendli
h ausgedehnt ist. Eindimensionale (Streifen-) Wellenlei-ter können analog betra
htet werden. Hier ist das Medium 1 in y-Ri
htungvon einem anderen Medium mit kleinerem Bre
hungsindex als n1 umgeben(wie in z-Ri
htung), was dazu führt, dass neue Randbedingungen zur Lö-sung der Maxwell-Glei
hungen hinzukommen und si
h au
h in y-Ri
htungModenstrukturen ausbilden.Für komplexere Strukturen, wie die verwendeten dur
h Eindi�usion ent-standenen Bre
hungindexpro�le, lassen si
h die Lösungen der Maxwell-Glei-
hungen nur no
h numeris
h bere
hnen. Diese Bere
hnungen wurden mitdem in Kap. 3 bes
hriebenen Verfahren dur
hgeführt. Für sol
he komplexendielektris
hen Strukturen existieren in der Regel au
h keine reinen TE- bzw.TM-Moden mehr. Die Moden sind vielmehr zusammengesetzte TEM-Moden,die je na
h Ausri
htung der Hauptkomponente des elektris
hen Feldes alsQuasi-TE-Moden bzw. Quasi-TM-Moden bezei
hnet werden [34℄.

19



Kapitel 3Numeris
he SimulationIm Folgenden werden die Bre
hungsindexverteilung sowie die in den Wel-lenleitern geführten Moden numeris
h bere
hnet. Insbesondere wird auf dieEigens
haften des evaneszenten Feldes im Berei
h der Grenzs
hi
ht von Wel-lenleiter zum umgebenden Medium eingegangen. Aufgrund dieser Bere
h-nungen wurden die Parameter für die Herstellung der Wellenleiter gewählt,wie sie in Kap. 4 bes
hrieben ist.Zunä
hst wird das numeris
he Verfahren erläutert, auf dem die Simulatio-nen basieren. Als Grundlage für die Bere
hnung der geführten Moden dientdie Bere
hnung des Bre
hungsindexpro�ls im LiNbO3-Kristall, in dem dur
hdie Eindi�usion von Titan wellenleitende Strukturen erzeugt wurden. Dieseund die weiteren Simulationen werden beispielhaft mit den Parametern derin den Experimenten verwendeten Wellenleiterstrukturen dur
hgeführt. Aufdem Bre
hungsindexpro�l basierend werden die im Wellenleiter geführtenModen bere
hnet. Der darauf folgende Abs
hnitt bes
häftigt si
h mit demEin�uss der Di
ke und des Bre
hungsindex einer ho
hbre
henden dielektri-s
hen Metalloxidbes
hi
htung auf die Form der geführten Mode und insbe-sondere auf die dadur
h hervorgerufene Erhöhung der evaneszenten Feld-stärke E0 (und folgli
h au
h -intensität I0) an der Grenzs
hi
ht. Ebenfallswerden die Ein�üsse von S
hi
htdi
ke und Bre
hungsindex der S
hi
ht dis-kutiert. Da im Abs
hnitt 6 vers
hiedene De
kmedien verwendet werden, wirdans
hlieÿend der Verlauf des evaneszenten Feldes in Abhängigkeit von derenBre
hungsindex bere
hnet. S
hlieÿli
h werden die numeris
hen Ergebnisse inHinbli
k auf ihre Grenzen und Gültigkeit diskutiert.
20



3.1 Theoretis
he Grundlage und numeris
hesVerfahrenZur Bere
hnung wurde ein im Institut für Physik und Physikalis
he Te
hno-logien der Universität Clausthal entwi
kelter Algorithmus verwendet, der imRahmen meiner Arbeit auf die spezi�s
hen Fragestellungen angepasst wur-de. Als Grundlage für die Bere
hnungen des Bre
hungsindexpro�ls dienen dievon Vollmer et al. und Hukriede et al. [35,36℄ vorges
hlagenen Methoden, dieim Folgenden kurz skizziert werden:Zunä
hst wird das Bre
hungsindexpro�l der wellenleitenden Struktur be-re
hnet, das dur
h die Eindi�usion des Titans in den LiNbO3-Kristall erzeugtwurde. Zugrunde gelegt wird die Di�usionsglei
hung für eine endli
he Quelle(hier der τ = 10 nm hohe Titanstreifen), woraus ein gaussförmiges Di�usions-pro�l im Kristall entsteht. Die Konzentration der Titanionen in Abhängigkeitder Tiefe -z ist dann gegeben dur
h:
c(−z) = c(0) · e−(−z/bc)2 (3.1)Dabei bezei
hnet c(0) die Konzentration an der Grenz�ä
he, bc die Ein-dringtiefe. Beide hängen von der Di�usionszeit t ab:

c(0) =
aτ√
πDt

und bc = 2
√

DtHierbei ist a = 5, 64 · 1028m−3 die Atomdi
hte des Titans und D dieDi�usionskonstante, für die von Vollmer et. al. [35℄ der Wert D = 4, 6 ·
10−17m2s−1 ermittelt wurde. Legt man eine lokale Beziehung zwis
hen Bre-
hungsindexveränderung und Konzentration der Titanionen zugrunde, re-sultiert aus dem gauÿförmigen Konzentrationspro�l ein gauÿförmiges Bre-
hungsindexpro�l mit:

∆ne = (c/ce)
ηe und ∆no = (c/co)

ηoFür Gauÿpro�le bedeutet dies, dass der Bre
hungsindexunters
hied fürden auÿerordentli
hen Strahl:
∆ne(0) = (c(0)/ce)

ηe und b2
e = b2

c/ηeund für den ordentli
hen Strahl
∆no(0) = (c(0)/co)

ηo und b2
o = b2

c/ηobeträgt. Für die Parameter wurden folgende Werte ermittelt [35℄:21



ce = 1, 3 · 1029m−3, co = 2, 9 · 1030m−3, ηe = 0, 88, ηo = 0, 62Dur
h Einsetzen erhält man nun ein gauÿförmiges Bre
hungsindexpro�l:
∆n(−z) = ∆n(0) · e−(−z/b)2 (3.2)

∆n(0) gibt die maximale Bre
hungsindexänderung (an der Ober�ä
he)an und b die Breite des Pro�ls. Dur
h Einsetzen der Werte erhält man dasauÿerordentli
he und das ordentli
he Bre
hungsindexpro�l:
∆ne(−z) = 1, 1 · 10−2 · e−(−z/0,86µm)2 (3.3)
∆no(−z) = 6, 1 · 10−3 · e−(−z/1,03µm)2 (3.4)Das Gesamtbre
hungsindexpro�l in dem für die Simulationen verwende-ten Re
henfenster stetzt si
h zusammen aus dem so erhaltenen Bre
hungsin-dexpro�l des Wellenleiters im Kristall, im Falle eines bes
hi
hteten Wellenlei-ters einem Streifen des (konstanten) Bre
hungsindexpro�ls der Bes
hi
htungund dem (ebenfalls konstanten) Bre
hungsindexpro�l des De
kmediums.Im nä
hsten S
hritt werden die Moden bere
hnet, die si
h in der Struk-tur ausbreiten können. Aus den Wellenglei
hungen für die Quasi-TE undQuasi-TM Moden lassen si
h unter der Annahme eines ausrei
hend breitenWellenleiters und in der dafür verwendeten SVEA-Näherung1 die Helmholtz-Glei
hungen aufstellen. Für die Quasi-TE Mode gilt:

(

d2

d(−z)2
+

d2

dy2
+

ω2

c2
n2

e

)

Ey(−z) =
ω2

c2
n2

effEy(−z) (3.5)Diese Glei
hung stellt ein Eigenwertproblem für β2 = ω2/c2 · n2
eff dar.

β wird als Propagationskonstante bezei
hnet und stellt den Zusammenhangzwis
hen Frequenz ω des Li
hts im Vakuum, der Li
htges
hwingigkeit c imVakuum und dem e�ektiven Bre
hungsindex neff dar. Analog lässt si
h dieHelmholtz-Glei
hung für die Quasi-TM Moden aufstellen:
(

n2
o

d

d(−z)

1

n2
o

d

d(−z)
+

d2

dy2
+

ω2

c2
n2

o

)

Hy(−z) =
ω2

c2
n2

effHy(−z) (3.6)Wiederum erhält man ein Eigenwertproblem für β2. Dieses Eigenwertpro-blem wurde mit dem numeris
hen Standardverfahren der �niten Di�erenzengelöst [37℄.1SVEA=Slowly Varying Envelope Approximation, engl. für Näherung der si
h langsamverändernden Einhüllenden 22



3.2 Bre
hungsindex und geführte ModenAls Grundlage für die im Wellenleiter geführten Moden dient das Bre
hungs-indexpro�l, das dur
h die Eindi�usion von Titan in den LiNbO3-Kristall ent-standen ist. Dur
hgeführt wurde die Bere
hnung mit der im vorangegangenenAbs
hnitt 3.1 bes
hriebenen Methode. Bere
hnet wurde die Eindi�usion eines10 nm hohen und 6 µm breiten Titanstreifens in LiNbO3. Die angenommeneDi�usionszeit betrug 2 h, die Temperatur 1273 K. Für den Bre
hungsindexdes LiNbO3 wurden die von S
hlarp et al. ermittelten Werte [38℄ zugrundegelegt. Als De
kmedium wurde Luft (nLuft = 1, 000272) angenommen.

Abbildung 3.1: Bre
hungsindexverteilung des eindi�undierten Wellenleitersim Quers
hnitt senkre
ht zur Propagationsri
htung des Li
hts23



In Abb. 3.1 ist die so erhaltene Bre
hungsindexverteilung in Abhängig-keit von Breite (y) und Höhe (z) bzw. Tiefe (-z) des Kristalls (beispielhaftfür den auÿerordentli
hen Bre
hungsindex ne) dargestellt. Das Koordinaten-system wurde so gelegt, dass die x-Ri
htung der Propagationsri
htung desLi
hts entspri
ht, auf der y-A
hse senkre
ht dazu die Breite des Wellenlei-ters ermittelt werden kann (y = 0 liegt in der Mitte des Titanstreifens). DieHöhe z entspri
ht der Höhe über dem Kristall. Bei z = 0 be�ndet si
h dieOber�ä
he des Kristalls und somit der Bre
hungsindexsprung zum De
kme-dium. Negative z-Werte beziehen si
h auf Positionen innerhalb des Kristalls.(Zur Kontrasterhöhung des Farbverlaufs der kleinen Bre
hungsindexunter-s
hiede in der wellenleitenden Struktur wurde in der Graphik die Farbe desBre
hungsindex des De
kmediums mit der des unbearbeiteten Kristalls iden-tis
h gewählt.) Wie aus Abb. 3.1 ersi
htli
h, besitzt das mit den eingestelltenParametern erhaltene eindi�undierte Bre
hungsindexpro�l eine FWHM vonFWHMz = 0, 9 µm in der Tiefe und eine FWHMy = 6, 2 µm in der Breite(gegenüber dem unbearbeiteten Kristall).

Abbildung 3.2: Bre
hungsindexpro�l (links) und Intensitätspro�l (Mitte undre
hts) der ersten beiden geführten TE-Moden (λ = 532 nm) in einem 6 µmbreiten WellenleiterDie Intensitätsverteilung der ersten beiden geführten TE-Moden bei einerWellenlänge von λ = 532 nm ist in Abb. 3.2 Mitte und re
hts dargestellt.Die Simulation wurde auf einem 12 µm (Höhe bzw. Tiefe) x 8 µm (Brei-te) groÿen Fenster dur
hgeführt, das in 600 x 400 Gitterpunkte unterteiltwar. Links in der Abbildung ist no
h einmal das Bre
hungsindexpro�l des
6 µm breiten Wellenleiters zum Verglei
h zu sehen. Obwohl experimentellbei Wellenleitern mit Streifenbreiten < 8 µm nur die erste Mode angeregtwerden konnte, sagt die numeris
he Simulation mehrere geführte Moden inAbhängigkeit der Streifenbreite voraus. In Tabelle 3.1 ist zusammengefasst,24



ab wel
her bere
hneten Streifenbreite die jeweiligen höheren Moden geführtwerden können. TE TMAnzahl Streifenbreite in µm1 1,3 1,32 3,2 3,53 5,9 6,44 8,1 8,9Tabelle 3.1: Anzahl der geführten TE- und TM- Moden (λ = 532 nm) abeiner Streifenbreite in µm in der Simulation3.3 Ein�uss einer ho
hbre
henden dielektri-s
hen Bes
hi
htung3.3.1 Ein�uss der Bes
hi
htungsdi
keInteressant für die weiteren Untersu
hungen ist das Verhalten des Feldesbzw. der Intensität an der Grenzs
hi
ht des De
kmediums (Luft). Der Anteilder Mode im De
kmedium über dem Wellenleiter ist dur
h das evaneszenteFeld gegeben, dessen Verlauf im Folgenden bere
hnet und spezi�ziert wird.Insbesondere soll untersu
ht werden, unter wel
hen Parametern eine Evanes-zentfelderhöhung an der Grenz�ä
he dur
h eine ho
hbre
hende dielektris
heBes
hi
htung erzielt werden kann. Hierdur
h kann später im Experiment ei-ne gezielte Manipulation zur Erhöhung der evaneszenten Feldintensität ander Grenz�ä
he dur
hgeführt werden. Im Experiment wurden die LiNbO3-Kristalle mit TiO2 besputtert. Für die Bere
hnungen wurde ein Bre
hungs-index der Metalloxids
hi
ht von 2,5 zugrunde gelegt (s.u.). Als De
kmediumüber der S
hi
ht wurde Luft verwendet. Die Bere
hnungen beziehen si
h aufdie erste im Wellenleiter geführte Mode.In den Abb. 3.4 und 3.6 ist die Feldstärke quer dur
h Kristall und De
k-medium (y = 0) für TE und TM Polarisation aufgetragen. Die Simulationwurde auf einem 12 µm (Tiefe) x 8 µm (Breite) groÿen Fenster dur
hge-führt, das in 600 x 400 Gitterpunkte unterteilt war. Der kleinste Abstandder Gitterpunkte in der S
hi
ht und somit die numeris
h bedingte Au�ösungbetrug ∆ z= 4, 17 nm. Bere
hnet wurde die Feldverteilung in Abhängig-keit der S
hi
htdi
ke des TiO2. Es ist zu erkennen, wie mit zunehmender25



S
hi
htdi
ke der S
hwerpunkt der Feldverteilung in Ri
htung Bes
hi
htungund De
kmedium, also zu gröÿeren z rü
kt. Ab einer kritis
hen Bes
hi
h-tungsdi
ke von 
a. 85 nm (TE) bzw. 90 nm (TM) kommt es zu sogenanntenSubstratmoden, d.h. das Li
ht kann in der Bes
hi
htung propagieren, es wirdni
ht mehr im Wellenleiter geführt. Die Ausbreitung von Substratmoden istin Abb. 3.3 dargestellt in Analogie zu den geführten Moden in Abb. 3.2.Links ist das Bre
hungsindexpro�l des mit einem 100 nm di
k mit TiO2 be-s
hi
hteten 6 µm breiten Wellenleiters abgebildet, in der Mitte und re
hts dieIntensitätspro�le der ersten bere
hneten sowie einer höheren in der S
hi
htgeführten Substratmoden (TE, λ = 532 nm). Die Knoten der Struktur derhöheren Mode sowie die endli
he Ausdehnung der ersten Mode in lateralerRi
htung (y) sind eine Folge der endli
hen Breite des numeris
hen Re
hen-festers.
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Abbildung 3.3: Bre
hungsindexpro�l (links) des bes
hi
hteten Wellenlei-ters und Intensitätspro�l (Mitte und re
hts) der ersten und einer höherenSubstratmodeRe
hts neben den Abb. 3.4 und 3.6 sind in Abb. 3.5 und 3.7 die zugehöri-gen evaneszenten Feldanteile im De
kmedium in logarithmis
her Auftragungdargestellt. z = 0 bezei
hnet immer den ersten Gitterpunkt im De
kmedium.Die Skalierung der y-A
hse ergibt si
h aus den auf 1 normierten Integra-len über die Feldverteilungen. Alle in Abb. 3.5 und 3.7 geplotteten Kurvenverlaufen (in der logarithmis
hen Darstellung) parallel. Dies bedeutet, dassdie Eindringtiefe des evaneszenten Feldes (also der den exponentiellen Abfall
harakterisierenden Parameter) ni
ht dur
h die (dünne) Bes
hi
htung beein-�usst wird.In analoger Weise sind in Abb. 3.8 - 3.11 die zugehörigen Intensitäts-verteilungen im Quers
hnitt dur
h den Kristall und in der Grenzs
hi
ht des26
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Höhe z in mAbbildung 3.7: Auss
hnitt aus Abb.3.6: Evaneszentes Feld in der Grenz-s
hi
htDe
kmediums aufgetragen. Wieder verlaufen alle in Abb. 3.9 und 3.11 ge-plotteten Kurven parallel. Ihre Steigung ist doppelt so groÿ wie die der eva-neszenten Felder, was den Zusammenhang dp,F eld = 2·dp,Int bestätigt. Auÿer-dem ist die zunehmende Intensitätserhöhung mit zunehmender S
hi
htdi
kean der Grenze z = 0 ersi
htli
h. Die daraus resultierenden Werte der Inten-sitätserhöhung an der Grenzs
hi
ht Ibesch/Iunbesch sind in Abhängigkeit vonder Bes
hi
htungsdi
ke in Abb. 3.12 zusammengefasst. Aus dieser Abbildungwird ersi
htli
h, dass die optimale Bes
hi
htungsdi
ke bei etwa 80 - 85 nmliegt. Hier ist die Intensität um einen Faktor > 50 erhöht. Wird die Bes
hi
h-27



tungsdi
ke weiter erhöht, steigt zwar der Faktor Ibesch/Iunbesch no
h weiter an,allerdings kann in diesem Fall das Li
ht ni
ht mehr im Wellenleiter geführtwerden, es entsteht eine Substratmode.
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Höhe z in mAbbildung 3.11: Auss
hnitt ausAbb. 3.10: Evaneszente Feldintensi-tät in der Grenzs
hi
htMit der Bes
hi
htungsdi
ke nimmt au
h der e�ektive Bre
hungsindex neffdes Wellenleiters zu. Die bere
hnete Abhängigkeit des e�ektiven Bre
hungs-index neff von der S
hi
htdi
ke ist in Abb. 3.13 aufgetragen. Der e�ektiveBre
hungsindex ist de�niert analog zur Bre
hzahl n, die die Erhöhung derWellenzahl im homogenen transparenten Medium k gegenüber der Wellen-zahl im Vakuum k0 angibt: n = k/k0. Somit gibt der e�ektive Bre
hungsindexebenfalls die Phasenverzögerung pro Einheitslänge in einem Wellenleiter re-lativ zur Phasenverzögerung im Vakuum an. Hierbei ist zu bea
hten, dass28
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si
h der e�ektive Bre
hungsindex stets auf eine bestimmte Mode, in diesemFall die Grundmode, bezieht. Der Zusammenhang zur Propagationskonstan-te β einer Mode des Wellenleiters ist gegeben dur
h: β = neff
2π
λ0

, mit derVakuumwellenlänge λ0.3.3.2 Ein�uss des Bre
hungsindex der Bes
hi
htungDer Bre
hungsindex der TiO2-Bes
hi
htung hängt davon ab, in wel
her Modi-�kation si
h die Bes
hi
htung be�ndet. Dur
h den Herstellungsprozess kannsowohl Rutil mit Bre
hungsindizes von n > 2, 65 [39℄ oder au
h Anatasemit mit Bre
hungsindizes von n < 2, 40 [40℄ sowie Mis
hformen vorliegen.Da abgesehen vom Bre
hungsindex keine weiteren Materialeigens
haften derDe
ks
hi
ht in die Bere
hnung eingehen, werden die Untersu
hungen überden gesamten relevanten Berei
h am Beispiel einer 75 nm di
ken S
hi
htdur
hgeführt.Die Abb. 3.14 - 3.17 zeigen den Intensitätsverlauf der geführten Modein Abhängigkeit von der z-Position und dem verwendeten Bre
hungsindexder Bes
hi
htung in analoger Weise zu Abb. 3.8 - 3.11. Zunä
hst ist hierbeiwieder anzumerken, dass die Moden ab einem kritis
hen Bre
hungsindex derBes
hi
htung von nkrit ≈ 2, 55 wieder in Substratmoden übergehen und ni
htmehr im Wellenleiter geführt werden.
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Höhe z in mAbbildung 3.17: Auss
hnitt ausAbb. 3.16: Evaneszente Feldintensi-tät in der Grenzs
hi
htWieder ist aus den Abb. 3.15 und 3.17 erkennbar, dass die Kurven imDe
kmedium in logarithmis
her Darstellung parallel verlaufen. Der Bre
hungs-index hat also keinen Ein�uss auf die exponentielle Abhängigkeit. Dies be-deutet insbesondere, dass die Eindringtiefe ni
ht vom Bre
hungsindex derBes
hi
htung abhängt.
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Es kommt ebenfalls zu einer Intensitätserhöhung an der Grenzs
hi
ht, hierjedo
h hervorgerufen dur
h die Erhöhung des Bre
hungsindex der Bes
hi
h-tung. Die Intensitätserhöhung Ibesch/Iunbesch ist für eine Bes
hi
htungsdi
kevon 75 nm in Abhängigkeit des Bre
hungsindex in Abb. 3.18 aufgetragen.3.4 Ein�uss vers
hiedener De
kmedien auf dasevaneszente FeldIm Folgenden soll der Ein�uss vers
hiedener De
kmedien mit unters
hiedli-
hen Bre
hungsindizes am Beispiel von Luft mit nLuft = 1, 000272, Wassermit nWasser = 1, 338 und Ethanol mit nETOH = 1, 366 [41℄ untersu
ht werden.Für die Bes
hi
htung wurde ein Bre
hungsindex von 2,50 sowie eine Di
kevon 75 nm angenommen.In den Abb. 3.19 - 3.22 sind die Felder bzw. Intensitäten für TE bzw.TM Polarisation an der Grenzs
hi
ht dargestellt. Hierbei wurde für alle dreiDe
kmedien der Feld- bzw. Intensitätsverlauf sowohl bei unbes
hi
htem alsau
h bei bes
hi
htem Wellenleiter bere
hnet. Die bei z = 0 eingezei
hneteGrenze ist im unbes
hi
hteten Fall die Grenze zwis
hen dem LiNbO3-Kristallund dem entspre
henden De
kmedium, im bes
hi
hteten Fall kennzei
hnetdiese Position die Grenze zwis
hen der TiO2-Bes
hi
htung des Wellenleitersund dem De
kmedium.Aus den Graphiken ist der Ein�uss des Bre
hungsindex des De
kmediumsanhand der Steigung der logarithmis
h aufgetragenen Kurve im Berei
h desDe
kmediums ersi
htli
h: Mit zunehmendem Bre
hungsindex des De
kmedi-ums nimmt die Eindringtiefe des evaneszenten Feldes zu. Die Werte für dieaus den Bere
hnungen erhaltenen Eindringtiefen sind in Tabelle 3.2 zusam-mengefasst.Verglei
ht man die logarithmis
h aufgetragenen Kurve für den bes
hi
h-teten und den unbes
hi
hteten Fall bei den jeweiligen De
kmedien, so ist dieSteigung im Berei
h des De
kmediums glei
h, die Kurven verlaufen hier pa-rallel. Dies bedeutet und bestätigt, dass die Eindringtiefe des evaneszentenFeldes dur
h die Bes
hi
htung ni
ht verändert wird. Die Intensität an derGrenze wird (in Abhängigkeit des Bre
hungsindex des De
kmediums) umden in der Tabelle 3.2 gegebenen Faktor erhöht.
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De
kmedium n dp,F eld (nm) dp,Int (nm) IntensitätserhöhungTE TM TE TM TE TMLuft 1,000272 42,3 44,1 21,1 22,0 32,4 24,7Wasser 1,338 47,6 49,5 23,8 24,7 43,9 33,5ETOH 1,366 48,1 50,8 24,1 25,4 45,4 34,7Tabelle 3.2: Übersi
ht über die Eindringtiefen und Erhöhung der Intensitätan der Grenz�ä
he bei vers
hiedenen De
kmedien3.5 Gültigkeit und Grenzen der Bere
hnungenMit den gegebenen Materialien und Geometrien können Eindringtiefen der inden Wellenleiter geführten Moden in der Gröÿenordnung von nur wenigen 10nm errei
ht werden. Dur
h eine dünne ho
hbre
hende Bes
hi
htung kanndie Intensität in der Grenzs
hi
ht bei Parametern von n = 2,50 für denBre
hungsindex und 80 nm S
hi
htdi
ke bis zu 50-fa
h erhöht werden.Die numeris
hen Simulationen zeigen, dass im Rahmen der numeris
h be-dingten Au�ösung kein Ein�uss auf die Eindringtiefe dur
h den Bre
hungs-index oder die Di
ke der Bes
hi
htung feststellbar war. Wurde allerdings einDe
kmedium mit höherem Bre
hungsindex verwendet, so erhöhte si
h au
hdie Eindringtiefe.Zur Erklärung lässt si
h wieder vereinfa
hend der im Abs
hnitt 2.3 disku-tierte planare Wellenleiter heranziehen. Die Eindringtiefe des evaneszentenFeldes eines sol
hen Wellenleiters ist gegeben dur
h:
dp,F eld =

1

k0

√

n2
eff − n2

Deckmedium

(3.7)mit dem Wellenvektor k0 im Vakuum. Die dur
h die Bes
hi
htung her-vorgerufenen Änderungen des e�ektiven Bre
hungsindex ∆neff liegen in derGröÿenordnung von 10−3, vgl. Abb. 3.13. Das hat eine Änderung der Ein-dringtiefe von ∆dp,F eld ≈ 0, 1 nm zur Folge, was im Fehlerberei
h der nume-ris
hen (und experimentellen) Genauigkeit liegt. Änderungen des Bre
hungs-index des De
kmediums ∆nDeckmedium hingegen liegen in der Gröÿenordnungvon 0,1, woraus si
htbare Änderungen der Eindringtiefe von im Nanometer-berei
h resultieren.Die dur
h Bes
hi
htung hervorgerufene Intensitätserhöhung in der Grenz-s
hi
ht nimmt mit steigendem Bre
hungsindex der S
hi
ht, höherer S
hi
ht-di
ke sowie höherem Bre
hungsindex des De
kmediums zu.35



Diese Ergebnisse gelten, solange es si
h um dünne Bes
hi
htungen han-delt. Sobald die Di
ke der Bes
hi
htung die Ausbildung von Substratmodenerlaubt, sind diese Abhängigkeiten ni
ht mehr oder nur no
h einges
hränktgültig.Mit dem aus den Simulationen erhaltenem Wissen war es mögli
h, Wel-lenleiter herzustellen, bei denen es aufgrund einer Bes
hi
htung mit einerho
hbre
henden dielektris
hen S
hi
ht zu einer gezielten Evaneszentfelderhö-hung an der Grenz�ä
he kommt. Wesentli
h hierbei ist, dass die Eindringtiefedes evaneszenten Feldes praktis
h unverändert bleibt. Insbesondere für die inKap. 6 bes
hriebene dur
hgeführte Fluoreszenzanregung in der Grenzs
hi
htdur
h die evaneszenten Felder bedeutet dies eine Erhöhung der Anregungs-e�zienz bei unverändert hoher Ortsau�ösung.
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Kapitel 4Herstellung der WellenleiterDie Herstellung wellenleitender Strukturen dur
h Eindi�usion von Titan inLiNbO3- Substrate erfordert mehrere Prozesss
hritte, auf die in diesem Ka-pitel eingegangen wird.Zunä
hst wurden Chrommasken mit der gewüns
hten Struktur dur
heinen standardlithographis
hen Prozess im Institut für Angewandte Physikan der TU Darmstadt gefertigt. Diese Chrommasken wurden am Institutfür Physik und Physikalis
he Te
hnologien an der Te
hnis
hen UniversitätClausthal verwendet, um Titanstreifen in Form der gewüns
hten Strukturenin das LiNbO3-Substrat eindi�undieren zu lassen.Bevor die bearbeiten Substrate zu einem kompletten Bauelement zusam-men gefügt wurden, fand eine Qualitätskontrolle in Form von Oberfä
hen-s
ans mit einem Rasterkraftfeldmikroskop (AFM, engl. Atomi
 For
e Mi
ros-
ope) sowie dur
h Aufnahme des Intensitätspro�ls der geführten Mode(n) ander End�ä
he des Kristalls statt.4.1 Herstellung der ChrommaskenDie gewüns
hte Struktur der Wellenleiter wurde mit AutoCAD entworfen,ein Beispiel eines sol
hen Designs ist in Abb. 4.1 dargestellt. Es handelt si
hhierbei um ein Array aus 4 x 6 x 6 parallelen Streifenwellenleitern mit festerBreite und variierenden Abständen. Links ist die auf der Maske einges
hrie-bene Gesamtstruktur dargestellt, der Auss
hnitt re
hts zeigt die Substruktur.Diese Datei kann direkt von der im Institut für Angewandte Physik auf-gebauten und entwi
kelten Lithographieanlage [42℄ gelesen und ges
hriebenwerden. Hierbei werden die mit Photola
k bes
hi
hteten Chromsubstrate be-li
htet, so dass die entstandenen Strukturen na
h der Entwi
klung in dasChrom geätzt werden können. 37



Abbildung 4.1: Array als Beispiel für ein CAD-basiertes Design der Wellen-leiterstrukturen. Links: Gesamtstruktur, re
hts: Auss
hnitt der Substrukturder einzelnen WellenleiterarraysDie einzelnen Prozesss
hritte des Lithographieprozesses und ihre relevan-ten Parameter sind in der folgenden Aufzählung zusammengefasst:
• Bela
ken der SubstrateVerwendet wurden 50 mm x 50 mm groÿe BK7-Glassubstrate, die miteiner Chroms
hi
ht mit optis
her Di
hte von OD > 3, 5 bes
hi
htetwaren (laut Hersteller Artifex). Diese wurden im Spin-Coater mit demNegativresist 1405 der Firma Mi
roresist bela
kt. Bei gewählten Be-s
hi
htungsparametern ω = 4000 rpm, a = 2000 - 4000 rpm/s und t =45 s entstand eine 
a. 500 nm di
ke glei
hmäÿige La
ks
hi
ht.
• SoftbakeZur Stabilisierung der La
kstruktur wurden die Substrate 
a. 30 minbei 100◦C im Ofen erhitzt.
• S
hreibprozessMit der Lithographieanlage wurde der Photola
k an den dur
h dieAutoCAD-Datei vorgegeben Stellen der Struktur beli
htet. Die Wellen-länge des verwendeten Lasers betrug λ = 405 nm, das Li
ht wurde miteinem 40-fa
h Objektiv mit NA = 0,65 auf die La
ks
hi
ht fokussiert.Mit der Anlage können Strukturen bis zu einer minimalen Gröÿe von
a. 1 µm ges
hrieben werden [42℄, was die Herstellung der gefordertenStreifenbreiten von 5 µm im Abstand von wenigen µm ermögli
hte.
• Entwi
klungDer beli
htete Photola
k wurde in einem Bad vom zum La
k zugehöri-gen Entwi
kler 351 der FirmaMi
roresist, der mit Wasser im Verhältnis38



1:1 verdünnt wurde, entwi
kelt, bis na
h 
a. 45 s nur no
h La
kstreifenan den beli
hteten Stellen stehen blieben.
• HardbakeZur weiteren Stabilisierung der Struktur wurden die Substrate analogzum Softbake 
a. 30 min bei 130◦C im Ofen erhitzt.
• ÄtzenUm das Chrom zu entfernen wurden die Substrate in einer Chrom-Ätzlösung für 
a. 2:15 min ges
hwenkt. Nur an den Stellen, die mitPhotola
kstreifen überzogen waren, blieb das Chrom auf dem Substrat.
• SäubernNa
h einem kurzen Abspülen mitWasser konnte der restli
he Photola
kmit A
eton entfernt werden.Na
h der erfolgrei
hen Dur
hführung dieser Prozesss
hritte erhält mandie gewüns
hten Glassubstrate mit Chromstreifen in Form der vorgegebenen(Wellenleiter-) Strukturen.4.2 Eindi�usion des Titans in die LiNbO3-Kris-talleDie Chrommasken wurden verwendet um Titanstreifen in Form der auf denMasken be�ndli
hen Strukturen in die LiNbO3-Kristalle eindi�undieren zulassen. Die einzelnen Prozesss
hritte hierzu sind in Abb. 4.2 skizziert und inder folgenden Aufzählung erläutert:
• Zus
hneiden der SubstrateAls Substrate wurden kommerziell erhältli
he, undotierte kongruenteLiNbO3-Wafer verwendet. Diese wurden in x-Ri
htung ges
hnitten (x-
ut, oder au
h x-y-
ut). Das bedeutet, dass der Wellenleiter parallelzur z-A
hse des Kristalls verläuft, die mit der 
-A
hse zusammenfällt.Typis
he Abmessungen der Substrate sind 1 x 7,8 x 20-30 mm3 in x-y-z(≡ 
).
• SputternAuf die zuges
hnittenen Substrate wurde per Elektronenstrahl-Sput-tern eine 10 nm di
ke Titans
hi
ht aufgedampft.
• Bela
ken mit PhotoresistIm Spin-Coater wurde eine 500 nm di
ke S
hi
ht Photoresist AZ 151839



der Firma Mi
ro
hemi
als aufgetragen, die Prozessparameter waren ω= 5000 rpm, a = 2000 rpm/s, t = 35 s.
• SoftbakeZur besseren Vernetzung des Photoresists wurde das Substrat für 
a. 2min bei 100◦C auf der Heizplatte erhitzt.
• Beli
htungDie Chrommaske wurde im Maskaligner über dem Substrat positioniertund beides mit einer Hg-Lampe im UV beli
htet.
• Entwi
klungDer beli
htete Resist wurde im Entwi
klerbad bestehend aus mit Was-ser im Verhältnis 2:1 verdünnten Entwi
ker AZ351B entwi
kelt.
• SoftbakeAns
hlieÿend wurde das Substrat zur weiteren Stabilisierung der Struk-tur erneut für 
a. 2 min bei 115◦C auf der Heizplatte erhitzt.
• ÄtzenDas Substrat wurde mit Fluÿsäurelösung (4%ig) geätzt, so dass dasTitan an den Stellen abgelöst wurde, an denen si
h kein Photoresistbefand.
• Photoresist entfernenMit Remover (=Chemikalie zum Entfernen des Photoresists) wurde derübrig gebliebene Photoresist entfernt.
• TempernDas Substrat mit den Titanstreifen wurde für 2h bei 1000◦C im Ofen inLuftatmosphäre erhitzt, wobei das Titan in das LiNbO3 eindi�undiert.In den Berei
hen, in denen Titan eindi�undiert wurde, erhöht si
h an derOber�ä
he der Bre
hungsindex um etwa ∆n = 10−3 (mit einer Halbwerts-breite in der Tiefe von 
a. 1 µm). Diese Bre
hungsindexvariation stellt denWellenleiter dar, in dem das Li
ht geführt wird. Sowohl Bre
hungsindexver-teilung als au
h die Modenverteilung des geführten Li
hts wurden numeris
hsimuliert, worauf detailliert in Kap. 3 eingegangen wurde.Um Li
ht mit einer Faser in den Wellenleiter ein- und gegebenenfallsauskoppeln zu können, müssen die End�ä
hen des Kristalls poliert werden.Die E�zienz der Einkopplung hängt stark von der Qualität der End�ä
heab. Darum wurde in zwei S
hritten poliert: Zunä
hst wurden die End�ä
hen40



Abbildung 4.2: Herstellungss
hritte des eindi�undierten Wellenleitersmit SiC-Papier ges
hli�en, das tatsä
hli
he Polieren ges
hah ans
hlieÿendmit Samt und einem Wasser-Syton-Gemis
h als Poliermittel.Die Wellenleitersubstrate können nun verwendet werden. Optional wur-de bei einigen Proben no
h eine 75 nm di
ke TiO2- Bes
hi
htung bei einerSubstrattemperatur von 250◦C reaktiv aufgesputtert.41



4.3 Qualitätskontrolle des Herstellungsprozes-sesBevor die Kristalle mit den einges
hriebenen Wellenleiterstrukturen fest inein Bauelement mit �xierter Fasereinkopplung eingebaut werden, muss dieQualität der Wellenleiter überprüft werden. Das Hauptkriterium für guteQualität ist neben Glattheit der polierten End�ä
hen die Homogenität derStruktur über die gesamte Propagationslänge. Neben der Qualität des Aus-gangsmaterials ist die Homogenität der eindi�undierten Struktur essentiell,d.h. der Quers
hnitt der Bre
hungsindexverteilung soll über die Gesamtlängeglei
h bleiben. Dies ist Voraussetzung für eine konstante Modenverteilung,die sowohl bei der theoretis
hen als au
h bei der experimentellen Charakte-risierung zugrunde gelegt wurde. Insbesondere können so au
h die ni
ht vonder Absorption des Materials hervorgerufenen Intensitätsverluste, vor allemdur
h Streuung an Störstellen, klein gehalten werden.Generell entstehen Intensitätsverluste während der Propagation dur
hDefekte wie Kratzer oder (s
hlimmstenfalls) unterbro
hene Kanäle. Diesekönnen dur
h Defekte am Kristall verursa
ht werden, in der Regel aber sindsie während eines der S
hritte des Produktionsprozesses entstanden, die inden beiden vorangegangenen Abs
hnitten bes
hrieben wurden.Der erste S
hritt der Qualitätskontrolle erfolgt optis
h dur
h Untersu-
hung des Streuli
htes an der Ober�ä
he, wenn Li
ht in den Wellenleiter ander End�ä
he mit einer Faser eingekoppelt wurde. Ober�ä
hendefekte wir-ken als Streuzentren, an denen das geführte Li
ht gestreut und in Form vonPhotonen ausgekoppelt wird. Diese sind meist s
hon mit dem bloÿen Augesi
htbar.4.3.1 Rasterkraftmikroskopis
he Untersu
hung derOber�ä
heDetaillierte Informationen über die Bes
ha�enheit der Ober�ä
he erhält mandur
h Abrastern mit einem sogenannten Rasterkraftmikroskop (AFM). Hier-bei wird ein Höhenpro�l mit Höhenau�ösung im nm-Berei
h erstellt.Abb. 4.3 zeigt einen im Institut für Experimentalphysik der Universitätdes Saarlandes aufgenommenen S
an des Wellenleiters. Ein Quers
hnitt desdaraus entnommenen Höhenpro�ls ist in Abb. 4.4 dargestellt.In Abb. 4.3 ist zu erkennen, dass die Ober�ä
he des Wellenleiters imabges
annten Berei
h sehr homogen ist; es sind keine o�ensi
htli
hen Defekte,Unterbre
hungen oder starke Höhens
hwankungen zu erkennen, was für einegute Qualität des Wellenleiters spri
ht. Die vers
hwommenen Querstreifen42



Abbildung 4.3: AFM-S
an des Wellenleitersin der Mitte des Bildes sind Artefakte des AFM-S
ans bzw. auf Fehler derMesssoftware bei der Verarbeitung der aufgenommen Daten zurü
kzuführen.Das Pro�l des Wellenleiters ergibt si
h aus dem Eindi�usionsprozess. WieAbb. 4.4 zu entnehmen ist, ist der Streifen, auf dem das Titan eindi�undiert
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ans43



wurde, im Mittel um etwa 7 nm gegenüber der unbearbeiteten Kristallober-�ä
he erhöht. Die za
kige Ober�ä
henstruktur ist bedingt dur
h die Messge-nauigkeit des AFM. Das Signal-Raus
h-Verhältnis, das dur
h die Parameterdes AFM bestimmt wird, liegt bei S/N = 1,3. Aus den Simulationen in Ab-s
hnitt 3.2 geht hervor, dass der mit den gegebenen Produktionsparameternhergestellte Wellenleiter eine Tiefe von 
a. 1 µm (FWHM) in den Kristallbesitzt.Der Wellenleiter hat nominell, also gemäÿ des CAD-Entwurfes eine Breitevon 6 µm. Wie der in Abb. 4.4 dargestellten Messung zu entnehmen ist,liegt das gemessene FWHM der Breite bei etwa 5,2 µm. Die Abwei
hungenzur nominellen Breite können bei vers
hiedenen S
hritten in der Herstellungvon Wellenleiter und Maske entstehen. Die emp�ndli
hsten Parameter inder Herstellung bezügli
h der Streifenbreite sind die Temperaturstabilitätbeim Tempern sowie die Dauer der Ätzprozesse und der Entwi
klung derPhotoresiste.
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an eines Wellenleiterar-rays dargestellt. Das Wellenleiterarray wurde mit den selben Produktionspa-rametern hergestellt wie der in Abb. 4.3 dargestellte Wellenleiter. Nominellsind die Wellenleiter jeweils 5 µm breit, wobei der Abstand zwis
hen denZentren 9 µm beträgt. Die gemessenen Breiten der einzelnen Wellenleiter44



liegen bei dur
hs
hnittli
h 3, 24 ± 1 µm), wobei die Kanten �a
her abfallenals im Fall des einzelnen Streifenwellenleiters. Diese Verbreiterung wird ne-ben dem mögli
hen Ein�uss der oben angespro
henen produktionsbedingtenFaktoren insbesondere dadur
h hervorgerufen, dass die Di�usionspro�le dereinzelnen, nur wenige (nominell 4) µm von einander entfernten Wellenleiterim Kristall überlappen. Die Höhe der einzelnen Streifen wurde experimentellzu 13, 6 ± 1, 5 µm über dem unbearbeiteten Kristall bestimmt. Die za
kigeStruktur der Wellenleiter ist erneut auf die Messgenauigkeit des AFM un-ter den gegebenen experimentellen Bedingungen zurü
kzuführen. Das Signal-Raus
h-Verhältnis der Messung beträgt S/N = 4,2.4.3.2 Pro�l der geführten Moden an der End�ä
heEine weitere Mögli
hkeit, die Qualität der Wellenleiter zu kontrollieren, istdie Überprüfung des Strahlpro�ls der geführten Mode(n) an der End�ä
he.Hierzu wurde Li
ht eines frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers (λ = 532 nm)über eine Faser in den Wellenleiter eingekoppelt und die End�ä
he mit einerLinse auf eine CCD-Kamera abgebildet.In Abb. 4.6 ist das mit der CCD-Kamera aufgenommene Intensitätspro-�l der in den einzelnen Kanälen eines Wellenleiterarrays geführten Modendargestellt. Auf der verwendeten Maske war ein Array mit jeweils 5 µmStreifenbreite und 13 µm Abstand zwis
hen den Zentren der Chromstreifenges
hrieben. Wie aus der Abbildung ersi
htli
h, haben die einzelnen Spotsein ähnli
hes Intensitätspro�l.Weiterhin ist in Abb. 4.6 erkennbar, dass das in den einzelnen Wellenlei-tern geführte Li
ht in diesem Abstand auf der gegebenen Propagationslängevon 25 mm ni
ht erkennbar in die bena
hbarten Wellenleitern einkoppelt.Anders bei dem für Abb. 4.7 verwendeten Array mit 5 µm Streifenbreite undnur 9 µm Abstand: Hier wurde in den linken Wellenleiter Li
ht eingekoppelt,das geführte Li
ht koppelt während der Propagation in die bena
hbarten ein,so dass an der End�ä
he Intensität in mehreren Kanälen si
htbar ist. Wei-terhin ist aus Abb. 4.7 (aus dem Abstand der Spots) ersi
htli
h, dass derzweite Kanal von links einen gröÿeren Defekt aufweisen muss, da hier keineerkennbare Li
htintensität ausgekoppelt wird. Dies lieÿ si
h bestätigen dur
hweitere Experimente, bei denen bei Einkopplung in jeden der Wellenleiter inkeinem Fall Li
ht aus dem zweiten Kanal ausgekoppelt wurde.Ein detaillierter Verglei
h der Li
htintensitäten an der End�ä
he wurdejedo
h ni
ht als Qualitätskriterium verwendet, da hierzu eine zuverlässigeReproduzierbarkeit bei der Einkopplung in die einzelnen Wellenleiter gegebensein muss. Diese bestand bei den experimentellen Gegebenheiten ni
ht. DieProblematik wird au
h im folgenden Abs
hnitt diskutiert.45



Abbildung 4.6: Modenpro�l an deneinzelnen Kanälen eines Wellenlei-terarrays mit jeweils 5 µm Breiteund 13 µm Abstand der Zentren Abbildung 4.7: Modenpro�l einesWellenleiterarrays mit jeweils 5 µmBreite und 9 µm Abstand der Zen-tren bei Einkopplung in den linkenWellenleiter. Der zweite Kanal vonlinks ist o�ensi
htli
h defekt.
46



4.4 FasereinkopplungNa
h erfolgrei
her Qualitätskontrolle kann das Kristall mit den einges
hrie-benen Wellenleitern in einem Bauelement �xiert werden. Dieses besteht imWesentli
hen aus einem Trägersubstrat aus Glas, auf das der Kristall geklebtwird, sowie ein oder zwei Fasern an den End�ä
hen zum Ein- und gegebe-nenfalls Auskoppeln des Li
hts.Der Vorteil des Festeinbaus der Kristalle in die Bauelemente liegt ne-ben der bequemeren Handhabung in der Reproduzierbarkeit des geführtenStrahlpro�ls sowie der festen Einkopplungse�zienz.

Abbildung 4.8: Wellenleiter mit �xierten FasernAbb. 4.8 zeigt ein sol
hes Bauelement mit zwei angeklebten Fasern für dieEin- und Auskopplung. Verwendet wurden Singlemodefasern für die in denExperimenten verwendeten Wellenlängen von 488 nm, 514 nm und 532 nm.Die (
harakteristis
hen) Parameter der auf dem Foto in Abb. 4.8 verwende-ten Faser sind: Siliziumkern, Cuto� bei 460 nm, Mode Field Diameter (1/e)von 3,5 µm (laut Hersteller Thorlabs). Die nominelle numeris
he Apertur ist0,13, die Dämpfung 30 dB/km bei 515 nm. Am anderen Ende der Faser, indas Li
ht eingekoppelt wird, be�ndet si
h zur bequemeren Handhabung einFC-Ste
ker. Das an den Kristall angeklebte Ende wurde �ge
leaved�, d.h. miteiner s
harfen Klinge abges
hnitten um eine glatte, ni
ht streuende End�ä
hezu erhalten. Dieses Ende wurde mit einem me
hanis
hen Mikromanipulatorso an eine End�ä
he des Wellenleiters justiert, dass die am anderen Ende desWellenleiters ausgekoppelte Intensität (der geführten Mode) maximal wur-de. Ans
hlieÿend wurde sie mit an den Bre
hungsindex der Faser angepas-sten UV-Kleber (n = 1,56) F-UVE-61 der Firma Newport unter Beleu
htungeiner Hg-Lampe �xiert. Na
h dem Aushärten wurde die Faser no
h aus Sta-bilitätsgründen mit einem weiteren Klebepunkt am Glasträger befestigt. Mit47



der zweiten Faser am anderen Ende des Wellenleiters wurde analog verfahren.Die Einkopplungse�zienz eines sol
hen gesamten Bauelements beträgttypis
herweise 
a. 10 %, d.h. 10% der in die erste Faser eingekoppelten In-tensität kann am Ausgang der zweiten Faser detektiert werden. Mö
hte mandiese erhöhen, bietet si
h der Einsatz von so genannten Lensed Fibers an,also Fasern, an die statt der glatt abges
hnittenen End�ä
he eine Mikrolinseangebra
ht ist. Hierdur
h wird der aus der Faser austretende (divergierende)Strahl kollimiert. Dur
h Anwenden dieser Te
hnik kann die Einkopplungse�-zienz auf bis zu 40 % erhöht werden [43℄. Eine weitere Erhöhung könnte dur
hJustage mit ho
hgenauen piezogetriebenen Mikromanipulatoren ermögli
htwerden, mit denen idealerweise au
h während des Klebeprozesses die geführteIntensität maximiert werden kann.Das physikalis
he Limit der Einkopplungse�zienz ergibt si
h aus demÜberlappintegral des aus der bzw. in die Faser eingekoppelten Modenpro�lmit dem Pro�l der im Wellenleiter geführten Mode, sowie dur
h die Verlustebei Re�ektion an der Kante des Kristalls, die dur
h den Bre
hungsindexun-ters
hied zwis
hen der Glasfaser bzw. dem index-angepassten Kleber unddem Kristall verursa
ht werden [44℄.Hiermit stehen Bauelemente zur Verfügung, mit denen die Evaneszent-feldanregung erfolgen kann. Dur
h das Verkleben mit der Faser erfolgt dasEinkoppeln des Li
hts reproduzierbar, wobei si
h das Bauelement dur
h kom-fortable Handhabbarkeit und hohe Stabilität auszei
hnet.
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Kapitel 5Experimentelle Charakterisierungder evaneszenten Felder miteinem optis
henRasternahfeldmikroskop (SNOM)Eine geeignete Messmethode zur detaillierten Untersu
hung der evaneszentenIntensitätsverteilung der in den hergestellten LiNbO3-Wellenleitern geführ-ten Moden steht mit dem sogenannten SNOM (engl.: S
anning Near-FieldOpti
al Mi
ros
ope = Optis
hes Raster-Nahfeldmikroskop) im Kollektions-modus zur Verfügung. Es wurde 1984 von Pohl erfunden [45℄, in zahlrei
henFors
hergruppen weiterentwi
kelt [46�48℄ und zu vers
hiedensten Untersu-
hungen in einer Vielzahl von Fors
hungsgebieten von Mikroelektronik bisBiomedizin verwendet [49�52℄. Beim SNOM-Verfahren wird die Ober�ä
heder Probe mit einer angespitzten Glasfaser abgerastert, wobei Li
ht je na
hModus aus- oder eingekoppelt wird. Dieses optis
he Nahfeld-Verfahren un-terliegt ni
ht der Abbe's
hen Au�ösungsgrenze und ist somit für die Unter-su
hung optis
her Felder im Subwellenlängenberei
h geeignet.Für die Untersu
hungen stand ein im Institut für Angewandte Physikentwi
keltes AFM (engl.: Atomi
 For
e Mi
ros
ope = Rasterkraftmikroskop)zur Verfügung, das speziell für die in dieser Arbeit geforderten Messaufga-ben im Rahmen einer Diplomarbeit [53℄ zu einem SNOM weiterentwi
keltwurde. Vers
hiedene spezi�s
he Parameter wurden so angepasst, dass eineCharakterisierung der evaneszenten Felder über den Wellenleitern in dreiRaumri
htungen dur
hgeführt werden konnte.Im folgenden Kapitel wird die generelle Funktionsweise des SNOM be-s
hrieben und es wird ein Überbli
k über die gebräu
hli
hsten Klassen derRasternahfeldmikroskope vermittelt. Die Theorie des der SNOM-Te
hnik zu-49



grunde liegenden E�ekts der frustrierten Totalre�exion wird im Rahmen die-ses Kapitels nur kurz angespro
hen, sie wurde detailliert in Abs
hnitt 2.2.1behandelt. Ans
hlieÿend wird der verwendete Messaufbau vorgestellt und
harakterisiert. Hierbei wird insbesondere auf die relevanten Messungen fürdie Kalibrierung des Systems eingegangen.Den Hauptteil dieses Kapitels stellen die dur
hgeführten Untersu
hungender evaneszenten Felder über den Wellenleitern dar. Charakterisiert wurdenFelder über unbes
hi
hteten Berei
hen des Wellenleiters in LiNbO3 sowieüber mit einem ho
hbre
henden TiO2-Film bes
hi
hteten Berei
hen, die zueiner Erhöhung der Feldintensität an der Grenz�ä
he zwis
hen dem Kristallund dem umgebenden Medium (hier Luft) führt. Dies konnte theoretis
hbestätigt und im Rahmen dieser Arbeit zum ersten Mal experimentell mitder SNOM-Methode na
hgewiesen werden [16, 17℄.5.1 Funktionsweise und Te
hniken des SNOMDas optis
he Rasternahfeldmikroskop gehört zur Familie der Rastersonden-mikroskope (engl.: S
anning Probe Mi
ros
ope, SPM), zu denen beispiels-weise au
h das Rastertunnelmikroskop (STM) oder Rasterkraftmikroskop(engl.: S
anning For
e Mi
ros
ope, SFM) gehören. All diesen Mikroskopenist gemein, dass sie mittels einer Sonde die Ober�ä
he der zu untersu
hen-den Probe abrastern und dabei in regelmäÿigen Abständen Messwerte einle-sen, aus denen später ein Bild von der ges
annten Ober�ä
he erzeugt wird,wie z.B. von der Topologie der Ober�ä
he. Die Besonderheit des SNOMliegt in der Messung optis
her Signale, was es sehr attraktiv für Anwen-dungen in der Chemie und Biologie ma
ht, wie z.B. für Fluoreszenzmessun-gen. Dur
h die Verwendung von Sonden mit sehr kleinen Spitzen könnenmit Rastersondenmikroskopen Au�ösungen bis in den atomaren Berei
h (≈0,1 nm) errei
ht werden, beim SNOM ist die Au�ösung jedo
h um mehr alszwei Gröÿenordnungen geringer. Denno
h unterliegt dieses Verfahren ni
htder Abbe's
hen Au�ösungsgrenze, wie sie z.B. für klassis
he Li
htmikrosko-pe gilt [54℄. Das Au�ösungsvermögen ∆x klassis
her Li
htmikroskope ist(beugungs-)begrenzt und kann ni
ht kleiner als die halbe Wellenlänge λ desverwendeten Li
hts werden:
∆x ≈ λ

2
(5.1)Um diese beugungsbegrenzte Au�ösung von λ/2 zu überwinden, bes
hriebSynge bereits 1928 ein Mikroskop, das in den Hauptmerkmalen mit heuti-gen SNOMs übereinstimmt [55℄. Das grundlegende Prinzip liegt in der Ver-50



wendung einer Mikroapertur oder dielektris
hen Spitze als Li
htquelle oderDetektor und in der gegenseitigen Beein�ussung der Spitze und der Probein ihrem optis
hen Nahfeld. Sowohl der Aperturdur
hmesser der Spitze alsau
h der Abstand zwis
hen Spitze und Probe sind dabei kleiner als die halbeWellenlänge des verwendeten Li
hts und somit unter der Beugungsgrenze.Modi
a) b) c) d)

Abbildung 5.1: Transmissions-SNOM: a) Beleu
htung dur
h die Sonde, b)Detektion dur
h die Sonde. Re�exions-SNOM: 
) Beleu
htung und Detektiondur
h Sonde, d) Beleu
htung dur
h Sonde und Detektion im Fernfeld.In Abbildung 5.1 sind die gängigsten SNOM-Modi dargestellt. Bei dur
h-si
htigen Proben kann das SNOM in Transmission betrieben werden. Dabeidient im Beleu
htungsmodus (Abb. 5.1 a) die dielektris
he Sonde als Li
ht-quelle und das transmittierte Li
ht wird hinter der Probe mit gewöhnli
herLinsenoptik auf einen Photodetektor, in der Regel ein Photomultiplier odereine Avalan
he Photodiode, geleitet. Im Kollektionsmodus (Abb. 5.1 b) ver-hält es si
h gerade umgekehrt. (Dieser Modus wurde in den Experimentenverwendet.) Hierbei wird die Probe dur
h eine zweite Quelle beleu
htet. DieSonde dient als Detektor des transmittierten Li
hts und leitet das gesammel-te Li
ht z.B. über eine Glasfaser zu einem Photodetektor weiter. Ist die Probeundur
hsi
htig, kann das SNOM nur in Re�exion betrieben werden. Hierbeiwird die Probe dur
h das Nahfeld der Sonde beleu
htet und das re�ektierteLi
ht entweder dur
h die Sonde (Abb. 5.1 
) oder im Fernfeld (Abb. 5.1 d)detektiert. 51



SondenEs gibt unters
hiedli
he Systeme, die diese Interaktion zwis
hen Sonden-spitze und Probe verwirkli
hen. Sie können grob in drei Klassen eingeteiltwerden: abges
hirmte, unabges
hirmte und aperturlose Sonden. Die erstenbeiden Fälle sind s
hematis
h in der Abbildung 5.2 dargestellt.
Lichtquelle

Detektor

Detektor

Lichtquellea) b)Abbildung 5.2: Prinzipielle Darstellung eines a) Mikroapertur-SNOMmit be-s
hi
hteter Sonde und b) Rasterphotonentunnelmikroskop (PSTM) mit un-bes
hi
hteter SondeBei der Mikroapertur-Mikroskopie dient eine kleine Apertur (< λ/2) alsLi
htquelle oder Detektor. Dies sind meist verjüngte Glasfasern, die mit eineraufgedampften Metalls
hi
ht (meist Aluminium) verkleidet sind und an ihrerSpitze eine kleine Ö�nung haben (vgl. Abbildung 5.2 oder 5.1).

Abbildung 5.3: Transmissions-SNOM im Beleu
htungsmodus mit Cantilever-sondeIn den letzten Jahren haben si
h insbesondere im Transmissionsmodusneben der Faser au
h Cantilever mit einer Apertur als Sonde etabliert (vgl.Abb. 5.3 und Abb. 5.4). Der SNOM-Cantilever besteht aus einem Hebel,52



an dessen Ende si
h meist eine pyramidale, aluminiumverkleidete Spitze mitApertur be�ndet. In dem in den Experimenten verwendeten Kollektionsmo-dus erwies si
h diese Sondenform als na
hteilig, da das eingekoppelte Li
htüber eine in die Messaperatur integrierte Freistrahloptik auf einen ho
hemp-�ndli
hen Detektor abgebildet werden muss.
a) b) c)Abbildung 5.4: Rasterelektronenmikroskopaufnahme eines SNOM-Cantilevers: a) Unteransi
ht des Cantilevers mit Spitze, b) Seitenansi
ht derSpitze, 
) vergröÿerte Aufsi
ht der Spitze mit 198 nm AperturEine andere Klasse von Rasternahfeldmikroskopen benutzt dielektris
heSonden, die ni
ht metallbes
hi
htet sind. Ein sol
hes SNOM wurde erstmals1989 von Reddi
k et al. [56℄ vorgestellt, wel
hes er �Photon S
anning Tunne-ling Mi
ros
ope� (PSTM, engl. für Rasterphotonentunnelmikroskop) nannte,da es auf dem E�ekt des Photonentunnelns beruht. Andere Fors
hergruppengaben ihm Namen wie �S
anning Tunneling Opti
al Mi
ros
ope� (STOM,engl. für optis
hes Rastertunnelmikroskop) [48℄ oder �Evanes
ent Field Opti-
al Mi
ros
ope� (EFOM, engl. für optis
hes Evaneszenzfeldmikroskop) [57℄.Trotz historis
her Namensgebungen und dem Bedürfnis vers
hiedener For-s
hergruppen, bestimmte Eigens
haften des PSTM/STOM/EFOM hervor-zuheben, wird in der Arbeit die Nomenklatur SNOM gebrau
ht, da es si
hum ein Rastersondenmikroskop handelt, dessen dielektris
he Spitze im Nah-feld optis
he We
hselwirkungen eingeht.Besonderheiten des verwendeten MessinstrumentsDie Hauptaufgabe des hier bes
hriebenen SNOM ist die Untersu
hung eva-neszenter Felder und deren Messung. Hierbei wird eine dielektris
he Sonde(meist eine Single-Mode-Glasfaser) über das evaneszente Feld einer Probegerastert. Das Einkoppeln des evaneszenten Feldes in die Glasfaserspitze ba-siert auf dem E�ekt der frustrierten Totalre�exion, dessen mathematis
he53



Bes
hreibung in Abs
hnitt Kap. 2.2.1 gegeben ist.Dur
h die frustrierte Totalre�exion koppelt ein Teil des evaneszenten Fel-des in die Faser und wird auf einen Detektor geleitet. Diese Kon�gurationdes SNOM mit einer unbes
hi
hteten Glasfasersonde wurde aufgebaut, 
ha-rakterisiert und für Messungen verwendet.Beim in diesen Messungen verwendeten S
anmodus mit konstanter Höhebewegt si
h die Sonde über die Probe, wobei der Abstand zwis
hen bei-den glei
h bleibt. Damit können Änderungen des evaneszenten Feldes bzw.des mit der Sonde aufgenommenen optis
hen Signals entlang der Ober�ä-
he gemessen werden. Dur
h die Höhendetektion kann au
h eine glei
hzeitigtopologis
he Aufnahme der Probe erstellt werden.Anders als im Apertur-SNOM kann das Au�ösungsvermögen ni
ht ein-fa
h über den Aperturdur
hmesser der Metalls
hi
ht an der Spitze abge-s
hätzt werden [58℄. Vielmehr stellt hierbei die gesamte Spitze die Aperturdar, so dass das laterale Au�ösungsvermögen dur
h den Kurvenradius be-stimmt wird [56, 59℄. In axialer Ri
htung, also senkre
ht zur Ober�ä
he, istdas exponentielle Verhalten des evaneszenten Feldes für eine hohe Au�ösungverantwortli
h und die Au�ösung ist deswegen meist dur
h (das höhere) De-tektorraus
hen begrenzt. Somit können mit dem SNOM laterale und axialeAu�ösungen von etwa λ/10 und λ/100 errei
ht werden [60℄.Für das Au�ösungsvermögen spielt aber neben der Form der Sondenspitzeau
h die Art der verwendeten Glasfaser eine ents
heidende Rolle. Zwar sam-meln Multi-Mode-Fasern dur
h ihre hohe numeris
he Apertur im Verglei
hzu Single-Mode-Fasern viel Li
ht und liefern damit eine höhere Intensität,dafür aber haben Single-Mode-Fasern eine bessere Au�ösung in lateraler wieau
h axialer Ri
htung, weshalb letztere für die Messungen eingesetzt wurden.Problematis
h bei der Messung sind Streu- und Interferenze�ekte dur
hdie Probenober�ä
he. Sie beein�ussen die Messung, da die Faserspitze keineMetalls
hi
ht besitzt, die sie vor fremdem (Streu-)Li
ht s
hützt. Das SNOMkann ni
ht zwis
hen propagierender und evaneszenter Welle unters
heiden,da au
h Li
ht in die Faser koppelt, wenn sie direkt bestrahlt wird. Ein Un-ters
hied zwis
hen den beiden Wellenarten kann dur
h einen ausgedehntenS
anprozess erfolgen, bei dem au
h die Höhenabhängigkeit des Li
hts gemes-sen wird. Im Gegensatz zum Streuli
ht ist das evaneszente Feld wegen seines
harakteristis
h exponentiellen Abklingverhaltens nur in der Grenzs
hi
ht ander Ober�ä
he der Probe detektierbar [49℄.Aus diesem Grund sind für gute Messergebnisse Proben mit rauen Ober-�ä
hen, die zu propagierenden Wellen führen können, sowie Streuzentren inoder auf der Probe zu vermeiden. Ebenfalls sollte die Sonde mögli
hst nahean der Ober�ä
he (im Nahfeld) geführt werden, da bei gröÿerem Abstand54



sogenannte Sekundärquellen, die aus Beugungsmustern des an der Probe ge-streuten Feldes entstehen, die Messung verfäls
hen und die lokale Strukturder Probe ni
ht getreu wiedergeben [59, 61℄.Im Gegensatz zum Apertur-SNOM ist das im Rahmen der Arbeit aufge-baute SNOM nur im Kollektionsmodus betreibbar, da im Beleu
htungmoduswegen der fehlenden Metallbes
hi
htung s
hon vor der Spitze Li
ht seitli
habgestrahlt wird. Au
h der Betrieb in Re�exion ist wegen der ni
ht vorhan-denen abs
hirmenden Metalls
hi
ht und der direkten Beleu
htung der Faserdur
h die Li
htquelle und den entstehenden Ober�ä
henre�exen ni
ht mög-li
h.Trotz dieser Na
hteile wird aus folgenden Gründen eine unabges
hirmteFasersonde für die Messung evaneszenter Felder benutzt:1. Der Transmissionskoe�zient wird dur
h eine Metallbes
hi
htung umeinen weiteren Faktor von 10 - 100 reduziert, was bei dem bereits s
hwa-
hen evaneszenten Feldsignal eine Vers
hle
hterung der Messergebnissebedeutet [56℄.2. Das ri
htige Aufdampfen einer Metalls
hi
ht auf die Fasersonde ist einaufwändiger und problematis
her Arbeitsprozess.3. Au
h mit einem Apertur-SNOM würden die besten Ergebnisse für dieMessung des evaneszenten Feldes nur dann erzielt werden, wenn dieProbenober�ä
he keine propagierenden Wellen abstrahlt.4. Für die in Kapitel 2 bes
hriebenen Beispiele treten theoretis
h undidealerweise keine propagierenden oder streuenden Wellen auf, sondernnur evaneszente.5.2 Experimenteller Aufbau des SNOMUm die Charakterisierung der evaneszenten Felder dur
hführen zu können,wurde ein optis
hes Rasternahfeldmikroskop aufgebaut. Als Grundbau dienteein am Institut entwi
keltes Rasterkraftmikroskop (AFM), dessen Me
hanikzur Positionierung genutzt und erweitert werden konnte. Weiterhin wurdedie Optik zur Detektion der evaneszenten Felder integriert [53℄.Im folgenden Abs
hnitt wird der Aufbau des SNOM mit dessen Kom-ponenten bes
hrieben. Na
h der in der Literatur häu�g verwendeten und inAbs
hnitt 5.1 angespro
henen Kategorisierung handelt es si
h bei dem ver-wendeten Messaufbau um ein SNOM mit einer unbes
hi
hteten Fasersonde,au
h PSTM genannt. 55



Im Wesentli
hen lassen si
h Aufbau und Funktionsweise in vier Berei
heuntergliedern:
• Me
hanik (zur Positionierung zum Abrastern der Probe in x,y,z-Ri
h-tung)
• Abstandsdetektion (mittels Tuning Fork-Verfahren)
• Optis
hes Signal (Einkoppeln des evaneszenten Feldes in eine angespitz-te Glasfaser)
• Elektronis
he Datenerfassung und -auswertung (zur Bildgebung)Zunä
hst wird auf die Me
hanik zur Positionierung eingegangen. DasAFM besitzt einen Grob- sowie einen Feintrieb, mit dem die am Messkopfbe�ndli
he Glasfasersonde über der Probe positioniert wird, bzw. mit demdie S
anbewegung vollzogen wird. Die Verstellwege der Linearaktuatoren desGrobtriebs sowie die des Feintriebs, der dur
h einen Piezopositioniertis
h rea-lisiert wurde, sind von Hersteller geei
ht. Ein S
hwingquarz stellt die me
ha-nis
he Verbindung zwis
hen Glasfaser und Messkopf her und wird über einenam Messkopf be�ndli
hen Piezokristall getrieben. Die Funktion des S
hwing-quarzes liegt in der Bestimmung des Kontaktpunkts (Nullpunkts) von Glas-fasersonde und Probe. Hierzu wird das Resonanzverhalten des S
hwingquar-zes elektronis
h ausgewertet. Dieses Signal, das bei Annähern der mit demS
hwingquarz verbundenen Faser an die Ober�ä
he der Probe gedämpft wird,wird ebenfalls zur Abstandsdetektion verwendet. So wird die Höhe zwis
henSonde und Ober�ä
he bestimmt und bei einem lateralen S
anvorgang kanndur
h das Rü
kkopplungssignal die Höhe konstant gehalten werden.Zunä
hst wird im folgenden Abs
hnitt ein Überbli
k über die Signalwegeim Gesamtsystem gegeben. Im daran ans
hlieÿenden Abs
hnitt 5.2.2 wirddie me
hanis
he Konstruktion detailliert erläutert. Auf das 
harakteristis
heVerhalten des Systems, das über das elektris
he Signal des S
hwingquarzesbestimmt werden kann, wird ausführli
h im ans
hlieÿenden Abs
hnitt 5.2.5eingegangen. Die Li
htdetektion der gemessenen evaneszenten Feldintensitäterfolgt über eine angespitzte Glasfaser, deren Signal von einem Photomulti-plier erfasst wird. Eingegangen wird zunä
hst auf die Integration in das Sy-stem, ein weiterer kurzer Abs
hnitt befasst si
h mit der Herstellung der Faser-spitze. Im letzten Abs
hnitt wird kurz die Datenerfassung und -auswertungsowie die 
omputergestützte Ansteuerung der Komponenten bes
hrieben.
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5.2.1 SignalwegeEin S
hema des Aufbaus und der Signalverarbeitung zeigt Abb. 5.5. Darinsind die Wege der einzelnen Signale mit Pfeilen gekennzei
hnet. Der Messkopfist mit dem Grobtrieb verbunden, der diesen bewegt und über der Probe po-sitioniert. An der Unterseite des Messkopfes ist ein piezoelektris
her Kristalleingebaut, der vom Frequenzgenerator dur
h elektris
he We
hselspannung inS
hwingung versetzt wird und der über einen Magneten (hier ni
ht gezeigt)mit dem S
hwingquarz verbunden ist. Dur
h die Anregung des Piezos wirdau
h der Quarz zum S
hwingen angeregt und erzeugt ein elektris
hes Signal,das über einen Vorverstärker verstärkt und im Lo
k-In Verstärker mit demSignal des Frequenzgenerators vergli
hen wird. Das so erhaltene Signal wirdzur Höhendetektion verwendet. An einem Arm des S
hwingquarzes ist dieGlasfasersonde befestigt, die das optis
he Signal der Probe aufnimmt. Dasgesammelte Li
ht wird über eine Glasfaser in einen Photomultiplier geleitetund dort detektiert. Dieser ist, wie au
h der Lo
k-In Verstärker, mit einemComputer verbunden, der die Messdaten einliest, spei
hert und auswertet.Die Probe liegt auf einem 3-A
hsen-Piezopositioniertis
h, der für den S
an-vorgang dur
h den Computer angesteuert wird und dessen Position ausge-lesen werden kann. Der Computer wird au
h als Feedba
k-Controller einge-setzt, der dur
h Auswerten des Lo
k-In Signals die Piezotis
hhöhe bei einemlateralen S
an regelt.

Abbildung 5.5: S
hematis
her Aufbau der Signalwege
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5.2.2 Me
hanik / BewegungAbbildung 5.6 zeigt ein Foto des me
hanis
hen Aufbaus des SNOM. Er lässtsi
h in zwei unabhängige Bewegungseinheiten unterteilen. Zum einen gibt eseinen �Grobtrieb� (1, 2), der den Messkopf (4) trägt, an dem wiederum dieFasersonde befestigt ist, und zum anderen einen �Feintrieb� (3), ein Nanopo-sitioniersystem, auf dem die zu untersu
hende Probe liegt. Beide Einheitenwerden in den folgenden Abs
hnitten näher bes
hrieben.

Abbildung 5.6: me
hanis
her Aufbau des SNOM: (1) Mikrostelltis
h in x-Ri
htung, (2) Linearaktuator in z-Ri
htung, (3) Piezotis
h, (4) Messkopf mitS
hwingquarz und Fasersonde, (5) Linse und (6) Spiegel der optis
hen Ein-stellhilfeDieser Aufbau be�ndet si
h auf einem s
hwingungsgedämpften Tis
h, umdas SNOM von Ers
hütterungen und S
hwingungen dur
h die Umgebung zuisolieren. Dies und die stabile Konstruktion der Me
hanik rei
hen aus, umpräzise Messungen mit Au�ösung bis in den Berei
h weniger nm dur
hzu-führen. Dadur
h ist weder erforderli
h, das System zusätzli
h zu evakuierenno
h die Proben speziell zu präparieren, um sie zu untersu
hen.
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GrobtriebDie Elemente des Grobtriebs sind in Abb. 5.6 im Hintergrund zu sehen.Er besteht aus einem Ho
hlast-Mikrostelltis
h mit Kugelumlau�ührungenM-531.PD der Firma Physik Instrumente (1) für die Bewegung in x-Ri
htungund zwei ho
hau�ösenden Linearaktuatoren M-230.25 (ebenfalls von PI) fürdie Bewegung in y und z, wobei der in der Abbildung mit (2) gekennzei
h-nete den Aufbau in z-Ri
htung bewegt. Die Elemente des Grobtriebs sindüber Elemente des Mikrobanksystems der Firma Linos stabil miteinanderverbunden. An diesen be�ndet si
h der Messkopf (4), an dem die Fasersondebefestigt ist.In Tabelle 5.1 sind die 
harakteristis
hen Daten des Grobtriebs (laut Her-steller) zusammengefasst12.Die groÿen Stellwege in allen drei A
hsen ermögli
hen ein �exibles Arbei-ten mit unters
hiedli
hen Probengeometrien. Die Messeinheit mit Messkopfkann zunä
hst vollständig neben das Nanopositioniersystem (3) vers
hobenwerden, was ein lei
hteres Aufbringen der Probe auf dem Nanopositionier-tis
h ermögli
ht, und ans
hlieÿend mikrometergenau über der Probe positio-niert werden. A
hse x y zmax. Stellberei
h 306 mm 25 mm 25 mmkleinste S
hrittweite 0,5 µm 0,05 µm 0,05 µmmax. Ges
hwindigkeit 125 mm/s 1,5 mm/s 1,5 mm/sUmkehrspiel unbekannt 2 µm 2 µmTabelle 5.1: Daten des GrobtriebsDie Ansteuerung der drei A
hsen erfolgt über eine DC-MotorsteuerungC-848 von PI3. Diese ist über eine IEEE 488 (GBIB)-S
hnittstelle mit einemComputer verbunden, über den ebenfalls die Datenerfassung erfolgt.Auf Grund der geringen Au�ösung und eines Umkehrspiels von 2 µm derLinearaktuatoren wird zur genauen Positionierung der Probe der Feintriebstatt des Grobtriebs verwendet. Ein weiterer Vorteil dieses Verfahrens be-steht darin, dass mit dieser Te
hnik keine Ers
hütterung der Sonde dur
h dieBewegung des Sondenträgers die Messung beein�usst.1s. Datenblatt: Physik Instrumente, M 531, Mikrostelltis
h2s. Datenblatt: Physik Instrumente, M 230, ho
hau�ösender Linearaktuator3s. Datenblatt: Physik Instrumente, C-848, DC- Motorsteuerung, 2007
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FeintriebAls Feintrieb (3) und damit als eigentli
he Bewegungseinheit des Mikroskopswurde ein 3-A
hsen-Nanopositioniertis
h P-517.3CL mit Piezoantrieb vonPI (siehe Abb. 5.6) benutzt. Dieser ist mit einem Controllermodul der FirmaWiTe
 verbunden, das zum einen die nötige Ho
hspannung für die Piezoak-tuatoren liefert, und zum anderen über den Computer angesteuert werdenkann. A
hse x y zmax. Stellberei
h 100 µm 100 µm 20 µmkleinste S
hrittweite 1 nm 1 nm 0,1 nmTabelle 5.2: Daten des FeintriebsIn Tabelle 5.2 sind die 
harakteristis
hen Daten des Feintriebs (laut Her-steller) zusammengefasst4. Mit seiner hohen Au�ösung von 1 nm in x- undy-Ri
htung bzw. 0,1 nm in z-Ri
htung besitzt der Piezotis
h optimale Voraus-setzungen für die genaue Positionierung der Probe während des S
anbetriebs.Optis
he EinstellhilfeIn den Messkopf ist eine Linse integriert, mit der beoba
htet werden kann,wo si
h die Sonde gerade über der Probe be�ndet. Mit dieser Linse wirddie Ober�ä
he der Probe auf den CCD-Chip einer Videokamera abgebildet.Dazu kann der Abstand von Linse zur Probenober�ä
he variiert und justiertwerden. Zusätzli
h kann mit zwei S
hrauben der untere Teil des Messkopfesund damit die Fasersonde in x-y-Ri
htung vers
hoben werden, um diese imbzw. in das Si
htfeld des Linsensystems zu positionieren. Dieses System hateine laterale Au�ösung von < 1 µm.5.2.3 AbstandsdetektionEin präziser Me
hanismus zur Abstandsdetektion der Glasfasersonde zurOber�ä
he der Probe wird aus zwei Gründen benötigt: Um den Kontaktpunktals Referenzpunkt festzulegen, wird er zunä
hst während der Kalibration desSystems für die Annäherung der Sonde an die Ober�ä
he gebrau
ht. DieserPunkt stellt glei
hzeitig den Nullpunkt für z-S
ans senkre
ht zur Ober�ä
hedar. Weiterhin ist die Abstandsdetektion wi
htig für laterale S
ans parallelzur Ober�ä
he um einen stets konstanten Abstand zu gewährleisten.4s. Datenblatt: Physik Instrumente, P 517, Nanostelltis
h mit Piezoantrieb60



Realisiert wird die Abstandsdetektion mit Hilfe eines kommerziellen Uh-rens
hwingquarzes. Dieser wird dur
h einen Piezokristall nahe der Resonanz-frequenz zur S
hwingung angeregt und sein elektris
hes Signal wird übereinen Lo
k-In Verstärker ausgelesen. Bei Annäherung an eine Ober�ä
he wirddie S
hwingungsamplitude des Quarzes gedämpft, wobei si
h Amplitude undPhase des elektris
hen Signals in typis
her Weise ändern, s. Kap. 5.3.2. DieseTe
hnik ist etabliert und wird in einer Vielzahl von SNOM-Geräten verwen-det [62�64℄.Im Folgenden werden die einzelnen Komponenten der Abstandsdetektionnäher erläutert und ihr Zusammenwirken dargestellt.S
hwingquarzIm Aufbau wird ein handelsübli
her Uhrens
hwingquarz der Firma AEL ver-wendet, dessen Resonanzfrequenz bei 32768 (= 215) Hz liegt. Na
h Entfernendes s
hützenden Metallgehäuses misst der freigelegte S
hwingquarz eine Län-ge von 
a. 4,5 mm und hat die Form einer Stimmgabel (engl.: Tuning Fork,TF). Der S
hwingquarz besteht aus einem piezoelektris
hen Quarzkristall-plätt
hen, das an seinen Enden metallisiert und kontaktiert ist. Eine vonauÿen angelegte We
hselspannung versetzt auf Grund des piezoelektris
henE�ekts die Arme der Stimmgabel in S
hwingung. Das elektris
he Signal kannan den Ans
hlussdrähten der Gabel gemessen werden. Es entspri
ht dem eineselektris
hen S
hwingkreises und besitzt ein 
harakteristis
hes Resonanzver-halten, was in Abs
hnitt 5.3.2 im Detail diskutiert wird.Messkopf mit PiezokristallDie me
hanis
he S
hwingungsanregung der Stimmgabel ges
hieht mittels ei-nes Piezokristalls, der über einen im unteren Teil des Messkopfes be�ndli
henMagneten (vgl. Abb. 5.7) mit ihm verbunden ist. Um einen ständigen Kon-takt zwis
hen der Piezo-Magnet-Einheit und dem S
hwingquarz zu errei
hen,wird der S
hwingquarz mit seinen Ans
hlussdrähten (elektris
h isoliert) aufeinen Metallring aufgeklebt, wodur
h mitunter die Stabilität des Systems er-höht wird. Zudem dient eine Ste
kverbindung einer weiteren Stabilisierungdes S
hwingquarzes, in der au
h die Ste
ker für die elektris
hen Signale im-plementiert sind.Es ist anzumerken, dass die Arme des S
hwingquarzes gegeneinanders
hwingen und eine optimale me
hanis
he Anregung ebenfalls in Ri
htungS
hwingungsa
hse zu erfolgen hat. Aufgrund der Geometrie des Aufbaus lie-gen die Arme unter einem Winkel von 
a. 30◦ zur Ausdehnungsri
htung desPiezokristalls (in z-Ri
htung des Systems). Die Auslenkung des Piezos be-61



trägt 
a. 10 nm. Aufgrund der geometris
hen Verhältnisse ist die Anregungdes Quarzes ni
ht maximal, was aber die Funktionsweise ni
ht bes
hränkt.

Abbildung 5.7: S
hwingquarz-Faser-System am Magnet des MesskopfesElektris
he SignalverarbeitungDer Piezokristall im Messkopf wird dur
h eine sinusförmige We
hselspan-nung nahe der Resonanzfrequenz des S
hwingquarz-Faser-Systems angetrie-ben. Das dur
h den S
hwingquarz entstehende elektris
he Signal wird elek-tris
h 74074-fa
h vorverstärkt von einem Lo
k-In Verstärker (Modell: 5210von Prin
eton Applied Resear
h) mit dem Referenzsignal des Frequenzgene-rators vergli
hen. Daraus können Amplitude und die Phasenlage des S
hwing-quarzsignals gegenüber dem Referenzsignal bestimmt werden. Wenn si
h nunder Arm des S
hwingquarzes einer Ober�ä
he annähert wird die S
hwingunggedämpft. Das Amplitudensignal am Lo
k-In Verstärker sinkt und die Pha-senvers
hiebung nimmt zu. Somit kann eine eindeutige (Abstands-) Positiondes Sensorkopfes zur Ober�ä
he bestimmt werden.S
hwingquarz-Faser-SystemBeim SNOM funktioniert das S
hwingquarz-Faser-System als Abstandsde-tektor, bei dem eine angeklebte Fasersonde (je na
h Messanwendung) denKontakt mit der Ober�ä
he eingeht. Hierzu wird die Faser mit ihrem spitzenEnde an einem Arm des S
hwingquarzes festgeklebt. Dies ist au
h in Abb. 5.7ersi
htli
h, wobei anzumerken ist, dass die für die SNOM-Messung verwende-ten Fasern am unteren Arm der Stimmgabel befestigt wurden und 
a. 1mm62



über das Ende der Stimmgabel hinausragten. Hierbei weisen die Faser undder S
hwingquarz den glei
hen Winkel zur Ober�ä
he auf. Die Faser kann da-bei bis zu einigen Millimetern über den Quarzarm hinausragen, ohne dass dieS
hwingfähigkeit des S
hwingquarz-Faser-Systems verloren geht. Der Winkelist absi
htli
h ni
ht senkre
ht zur Ober�ä
he gewählt, um ein Abbre
hen derFasersonde beim Kontakt mit der Ober�ä
he zu verhindern. (Er betrug etwa30◦ zur Senkre
hten.) In Kontakt mit der Ober�ä
he biegt si
h die Faser undist weiterhin verwendbar. Dur
h das Befestigen der Faser ergibt si
h au
heine neue Resonanzfrequenz für das S
hwingquarz-Faser-System, die je na
hSystemeigens
haften etwas über oder unter der bisherigen liegt.Wenn si
h die im �Tapping-Mode� betriebene s
hwingende Faser der Ober-�ä
he nähert, wird die Amplitude des Systems gedämpft. S
herkräfte oderanziehende van-der-Waals-Kräfte können hierbei verna
hlässigt werden. Dasheiÿt, die Faser s
hlägt mit ihrer Spitze immer wieder auf die Ober�ä
he.Hierbei kommt es au
h zu ni
htlinearen Biegekräften in der Faser und ihrerSpitze [65℄. Die genaue Untersu
hung des S
hwingungs - und Signalverhaltensdes S
hwingquarz-Faser-Systems wird im Abs
hnitt 5.2.5 behandelt.Rü
kkopplungseinheitNeben der erwähnten Abstandsdetektion, die bei Höhens
ans in axialer Ri
h-tung wi
htige Informationen liefert, kann die Information über die S
hwin-gungsamplitude oder Phasenlage au
h als Feedba
k-Signal genutzt werden,um laterale S
ans zu realisieren. Hierzu wird ein PID-Regler5 verwendet,dem ein Amplitudensignalwert als Soll-Wert für den S
anvorgang vorgege-ben wird. Dur
h automatis
he Änderung der Piezotis
hhöhe (z-Position) unddamit des Abstandes zwis
hen Faserspitze und Ober�ä
he, versu
ht der Reg-ler den Ist-Wert des Amplitudensignals auf den Soll-Wert einzustellen. Da-dur
h wird ein konstanter Abstand der Sonde zur Ober�ä
he während deslateralen S
ans gewährleistet und die Voraussetzung für einen quantitativenVerglei
h in einem lateralen S
an ges
ha�en. In den Experimenten wurdeder PID-Regler digital über ein Softwareprogramm von LabVIEW realisiert.Es hat si
h gezeigt, dass für eine gute Regelung der Proportional-Regler (P)ausrei
ht. Daher konnten Integrations- und Di�erentialregler auf Null gesetztwerden (I=D=0).Dur
h das Verwenden des PID-Reglers und das Aufzei
hnen der Piezo-tis
hhöhe während des S
anvorgangs kann neben der optis
hen au
h einetopographis
he Darstellung der Ober�ä
he gewonnen werden. Die Au�ösung5Ein PID-Regler ist ein linearer Standard-Regler aus der Regelungste
hnik. Die Bu
h-staben P, I und D stehen jeweils für �proportional�, �integral� und �di�erential� und bildendie drei mögli
hen Einstellgröÿen, mit denen geregelt wird.63



ist dabei dur
h den Radius der kugelförmigen Sondenspitze begrenzt. In axia-ler Ri
htung ist die Au�ösung dur
h S
hwankungen und Instabilitäten desS
hwingquarzsignals (und dur
h das Raus
hen des Piezotis
hes) bes
hränkt.Die hierzu dur
hgeführte experimentelle Bestimmung des Au�ösungsvermö-gens wird ebenfalls im ans
hlieÿenden Abs
hnitt 5.2.5 behandelt.5.2.4 Li
htdetektionLi
htdetekion bezei
hnet das Einkoppeln des evaneszenten Feldes in die an-gespitzte Glasfaser sowie die Messung der Intensität dieses Li
hts mit einemPhotomultiplier.GlasfaserIm SNOM-Aufbau wurde eine Glasfaser (Single-Mode für λ = 1310 nm) miteinem Kerndur
hmesser von 8,2 µm und einer numeris
hen Apertur von 0,14verwendet, da damit das Li
htsignal höher als für eine Single-Mode-Faserfür λ = 532 nm ist. Die Verwendung einer Multi-Mode-Faser mit 62,5µmKerndur
hmesser hat si
h als na
hteilig erwiesen. Zwar wird ein höheresLi
htsignal detektiert, aber das System ist au
h anfälliger für Streu- undUmgebungsli
ht. Zudem weist die Multi-Mode-Faser ein geringeres Au�ö-sungsvermögen auf. Beide Fasertypen haben einen Claddingdur
hmesser von125 µm.Um die Ortsau�ösung des Systems zu erhöhen, muss das Faserende ange-spitzt werden. Zur Herstellung einer sol
hen spitzen Fasersonde haben si
hzwei Methoden etabliert: das 
hemis
he Ätzen mit Fluÿsäure6 [19℄ und dasErhitzen und Auseinanderziehen (�Pullen�) einer Faser. Die im Experimentverwendeten Sonden wurden mit der Pull-Te
hnik hergestellt. Hierbei wirddie Faser an einer Stelle gezielt mit einem Li
htbogen (oder Laser) erhitztund zuglei
h auseinander gezogen. Dadur
h wird die Faser verjüngt und ander erhitzten Stelle dur
htrennt. Die so erhaltene Fasersonde besitzt einekonis
he Form mit einer feinen Spitze.Im Verglei
h zur geätzten Sonde sind die Spitzen re
ht lang und habenkleinere Ö�nungswinkel. Vorteilhaft an diesem einfa
hen Herstellungsverfah-ren ist, dass der Umgang mit gefährli
hen Substanzen vermieden und einena
hbearbeitende Wirkung von ätzenden Flüssigkeiten ausges
hlossen wer-den kann. Zudem bildet das ges
hmolzene Glas auf Grund seiner Ober�ä-
henspannung automatis
h eine glatte Spitzenober�ä
he. Zur Herstellungder Spitzen sind kommerzielle Systeme erhältli
h, die Spitzen mit Radien6Als Fluÿsäure wird die wässrige Lösung von Fluorwassersto� (
hemis
he Formel HF)bezei
hnet. 64



von 50 nm erzeugen. Diese verwenden meist einen CO2-Laser, der die nöti-ge Energie gezielt in der Faser deponiert. Aus Kostengründen verwendetenwir ein an unserem Institut vorhandenes thermis
hes Spleiÿgerät der FirmaSiemens (Modell: S46999-M7-A10)7. Dieses Spleiÿgerät dient normalerweisedazu, zwei abgetrennte Glasfasern zu verbinden, kann aber au
h im entgegen-gesetzen Modus verwendet werden um Fasern auseinander zu ziehen [66,67℄.Auf diese Weise können Faserspitzen mit Radien von einigen Hundert Nano-metern hergestellt werden.Dur
h den groÿen Kurvenradius wird zwar die laterale Ortsau�ösung ver-s
hle
htert, für Intensitätsmessungen hingegen erweist si
h der gröÿere Kur-venradius als vorteilhaft, da er zu einer höheren Li
htaufnahme führt. Ab-bildung 5.8 zeigt eine Rasterelektronenmikroskopaufnahme einer Faserspitzemit relativ groÿem Kurvenradius von 
a. 800 nm.

Abbildung 5.8: Rasterelektronenmikroskopaufnahme der FasersondenspitzePhotodetektorDas in der Fasersonde aufgesammelte Li
ht propagiert in der Glasfaser zu ei-nem Photodetektor, der das Li
htsignal in ein elektris
h messbares Signal um-wandelt. Im Aufbau wurde ein Photomultiplier der Firma Hamamatsu (Mo-dell: H5784-20)8 verwendet, der optis
h vom Umgebungsli
ht abges
hirmtwurde. Zusätzli
h bestand die Mögli
hkeit, einen Farb�lter zwis
hen Faserund Detektor einzubringen.Der verwendete Photomultiplier hat einen Stromstärke-zu-Spannung Um-wandlungsfaktor von 1 V/µA und eine Frequenzbandbreite von Glei
hspan-nung bis 20 kHz. Die Anodenstrahlungssensitivität liegt bei etwa 8,5 V/nWbei einem eingestellten Photomultiplierverstärkungsfaktor von 105 und Li
htder Wellenlänge λ = 532 nm. Über ein Netzteil für den Photomultiplier wird7s. Betriebsanleitung: Siemens, thermis
hes Spleiÿgerät S46999-M7-A10, 19838s. Datenblatt: Hamamatsu Photoni
s K. K.: Photosensor H5784-2065



dur
h Verändern der Kontrollspannung der Verstärkungsfaktor eingestelltund das detektierte Li
htsignal ausgelesen. Bei einer maximalen Kontroll-spannung von 0,88 V wird eine Verstärkung von fast 106 errei
ht. Das Netzteilwurde zusätzli
h modi�ziert um das Signal-zu-Raus
h Verhältnis zu verbes-sern. Hierzu dur
hläuft das elektris
he Signal einen 100fa
h-Verstärker (d.h.die Verstärkung im oben genannten Fall erhöht si
h auf 108) und einen Tief-pass�lter, bevor es an den Ausgang des Netzteils gelangt.5.2.5 Ansteuerung, Datenerfassung und -auswertungZur Bildgebung muss beim SNOM das Objekt mit der Sonde abgerastert wer-den, wobei die optis
hen Informationen, die während des S
anvorgangs ge-sammelt werden, zu einem Bild zusammengesetzt werden. Aus diesem Grundspielt die Datenerfassung und -auswertung sowie die Ansteuerung der Sy-stemkomponenten während des S
ans eine essentielle Rolle.Zur Aufnahme und Digitalisierung der analog vorliegenden Messdatensowie zur Steuerung der einzelnen A
hsen der Positioniereinheiten wurdeeine Datenerfassungskarte (Modell: NI PCI-6229) sowie eine GPIB-Karte derFirma National Instruments verwendet.Mit der Datenerfassungskarte werden analoge Spannungssignale von -10 Vbis +10 V ausgegeben und eingelesen. Drei analoge Ausgangskanäle sind mitdem Kontroller des Piezonanopositioniertis
hes (Feintrieb) verbunden, umdamit seine drei A
hsen zu bewegen. Die Höhe des Tis
hes (z-Position) wirdüber einen analogen Kanal eingelesen. Weitere Daten, die über die analogenKanäle eingelesen werden, sind das Li
htsignal des Photomultipliers, das amLo
k-In Verstärker anliegende Amplitudensignal des S
hwingquarzes, sowiedas Li
htsignal einer Photodiode zur Messung der Laserli
htleistung (optio-nal) und das Signal eines weiteren Lo
k-In Verstärkers, der verwendet wird,wenn die Li
htquelle zur Signalverbesserung ge
hoppt wird.Die GPIB-Karte wird zur Kommunikation der Re
hnereinheit mit der Mo-toransteuerung (C-848) des Grobtriebes, sowie dem Auslesen der S
hwing-quarzsignale (Amplitude und Phasenlage) am Lo
k-In Verstärker genutzt.Das Auslesen des Amplitudensignals über die GPIB-Karte hat den Vorteil,dass ein zusätzli
hes Verraus
hen des Signals vermieden wird, da die Kartedigital mit dem Lo
k-In kommuniziert und Datenpakete ausgetaus
ht wer-den. Weiterhin kann der Frequenzgenerator über die GPIB-S
hnittstelle an-gesteuert werden, was für einen Frequenzs
an sehr komfortabel ist, um dieResonanzkurve des S
hwingquarz-Faser-Systems aufzuzei
hnen.Zur Ansteuerung der beiden PCI-Karten und Automatisierung der Vor-gänge wurden Programme in der graphik-basierten Programmierspra
he Lab-VIEW ges
hrieben. Hiermit konnten beispielsweise Ansteuerungen zum Ver-66



fahren mit dem Grobtrieb, zur Resonanzkurvenaufnahme des S
hwingquar-zes, zur Annäherung der Sonde an die Ober�ä
he, zum Höhens
an in z-Ri
htung, die PID-Regelung zur Höhenkontrolle und ein 2D-S
an mit Hö-henkontrolle realisiert werden.5.3 System
harakterisierung des Messinstru-mentsBei der Glasfasersonde handelt es si
h um ein Vers
hleiÿteil und ihr Aus-we
hseln hat ein Änderung des Resonanzverhaltens des S
hwingquarz-Faser-Systems zur Folge. Da eine exakte Reproduktion der vorherigen Geometrieunmögli
h ist, muss na
h jedem We
hsel das SNOM neu kalibriert werden.Weiterhin können im Gesamtsystem zeitli
he Drifts elektris
her Signaleoder au
h me
hanis
her Komponenten (au
h während der Messung) auftre-ten, die bekannt sein müssen, um eine Fehlinterpretation der Messergebnisseoder ein Zerstören des Systems dur
h fals
he Ansteuerung zu vermeiden.In den folgenden Abs
hnitten werden die 
harakteristis
hen Eigens
haftendes Resonanzverhaltens des im SNOM zur Abstandsmessung verwendetenS
hwingquarzes aufgezeigt. Beipiele für dur
hgeführte Kalibrationsmessun-gen und ihre Bedeutungen werden diskutiert.5.3.1 ResonanzverhaltenDie Aufnahme einer Resonanzkurve des S
hwingquarz-Faser-Systems ist zurBestimmung einer geeigneten Frequenz erforderli
h, mit der das System an-getrieben werden muss. Hierzu wird am Frequenzgenerator bei fest einge-stellter Amplitude der sinusförmigen We
hselspannung die Frequenz dur
h-ges
annt und das vom Lo
k-In Verstärker ausgegebene Signal der Amplitudeund Phase aufgezei
hnet. Aufgrund der Komplexität der Geometrie besitztdas System mehrere Resonanzfrequenzen, wie in Abbildung 5.9 zu erkennenist. Die hö
hste Resonanz jedo
h liegt in der Nähe der Eigenfrequenz desS
hwingquarzes (32768 Hz). Es zeigt si
h, dass diese Resonanzfrequenz jena
h Geometrie des System sowohl kleiner als au
h gröÿer als die 32768 Hzsein kann, dass sie aber immer in der Umgebung liegt.Eine 
harakteristis
he Gröÿe des s
hwingenden Systems und der Reso-nanzkurve ist der Q-Faktor (Gütefaktor). Er ist de�niert als das Verhältniszwis
hen Resonanzfrequenz f0 und der Halbwertsbreite ∆f der Resonanz-kurve:
Q = f0/∆f. (5.2)67
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Abbildung 5.9: Resonanzverhalten des S
hwingquarz-Faser-SystemsJe na
h Geometrie des Systems wurden Q-Faktoren von bis zu 200 er-rei
ht. Typis
he Q-Faktoren anderer S
hwingquarz-Faser-Systeme liegen zwi-s
hen 30 und 800 [64, 68℄.
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Abbildung 5.10: Resonanzkurven des S
hwingungsquarz-Faser-Systems: a)Amplitude, b) Phasenvers
hiebungAbbildung 5.10 zeigt die Resonanzkurven für vers
hiedene Anregungsam-plituden. Die Unters
hiede in der Phasenvers
hiebung sind gering, die Am-plituden in den einzelnen Kurven hingegen nehmen mit stärkerer Anregungzu, d.h. das System s
hwingt stärker. Die Resonanzfrequenz f0 vers
hiebtsi
h bei höherer Anregungsamplitude um wenige 10 Hz zu kleineren Werten.Der Q-Faktor bleibt etwa in der glei
hen Gröÿenordnung, für diese Messreihebeträgt er Q = 42 - 47. 68



Für die Messungen wurden immer Frequenzen f eingestellt, die etwaskleiner als die ermittelte Resonanzfrequenz f0 waren, da si
h beim Annähernbzw. dem Kontakt der Faser an bzw. mit der Ober�ä
he die Lage der Reso-nanz zu höheren Frequenzen vers
hiebt [65℄. So konnte gewährleistet werden,dass das System immer auf einer Flanke der Resonanzkurve s
hwang. Damitwurde das Übers
hreiten des Resonanzmaximums vermieden, so dass eineeindeutige Zuordnung der Messwerte gewährleistet war.5.3.2 Amplituden- und Phasenverhalten beim Annähernan die Ober�ä
heNa
hdem das Resonanzverhalten des frei s
hwingenden S
hwingquarz-Faser-Systems bekannt ist, muss das Amplituden- und Phasenverhalten des s
hwin-genden Systems 
harakterisiert werden, wenn es si
h der Ober�ä
he annä-hert, diese berührt und wieder verlässt. Abbildung 5.11 zeigt eine typis
heMesskurve, bei der die am Lo
k-In Verstärker gemessene Amplitude und Pha-senvers
hiebung des S
hwingquarz-Faser-Systems gegen den Abstand zwi-s
hen Fasersonde und Ober�ä
he aufgetragen ist.

Abbildung 5.11: Annähern des S
hwingquarz-Faser-Systems an die Ober�ä-
he (Systemeigens
haften: Resonanzfrequenz = 30880 Hz, Q = 20,6, Anre-gungsamplitude = 200 mVpp, Anregungsfrequenz = 30820 Hz)Bei der Annäherung der s
hwingenden Faser an die Ober�ä
he ist ein
harakteristis
hes Dämpfungsverhalten des am Lo
k-In-Verstärker ausgewer-69



teten elektris
hen Signals der Tuning Fork zu beoba
hten. Bei Annäherungklopft die s
hwingende Faser immer wieder gegen die Ober�ä
he, wodur
hau
h die Bezei
hnung dieses �Tapping�-Modus (engl.: to tap = klopfen) her-rührt. Zu diesem Zeitpunkt besteht no
h kein permanenter Kontakt zwis
henSonde und Ober�ä
he. Mit kleiner werdendem Abstand verringert si
h au
hdie S
hwingungsamplitude bis zu dem Punkt, an dem si
h die Sonde ni
htmehr von der Ober�ä
he entfernt und si
h im ständigen Kontakt mit ihr be-�ndet. Dies wird als Nullpunkt der Abstandskurve de�niert. Im Gegensatzzur Amplitude steigt die Phasenvers
hiebung mit abnehmendem Abstand an.Im Folgenden wird ni
ht weiter auf die Phasenvers
hiebung eingegangen, dazur Regelung das Amplitudensignal verwendet wurde.Der gezeigte Amplitudenverlauf ist mit zunehmenden Abstand der Faservon der Ober�ä
he monoton steigend und über einen weiten Berei
h linear.Der Abstand vom ersten Aufsetzen der Faser bis zum Nullpunkt rei
ht von50 nm bis zu 700 nm, je na
hdem wel
he Eigens
haften das System aufweist.So führt z.B. eine gröÿere Anregungsamplitude des Frequenzgenerators zueiner Verbreiterung der Kurve, da die Auslenkung der Faserspitze gröÿer istund sie die Ober�ä
he früher berührt. Ein groÿer Q-Faktor hingegen erhöhtdie Kurvensteigung. Hinzu kommen weitere geringere Ein�ussfaktoren wiebeispielsweise der Winkel zwis
hen Sonde und Ober�ä
he, die Anregungs-frequenz, die me
hanis
hen Eigens
haften des S
hwingquarzes, die Länge derüber den Quarzarm überstehenden Faser, der Dur
hmesser und die Stei�gkeitder Faser oder die Form der Sonde. Dur
h die über den Quarzarm überste-hende Faser kann das System au
h no
h bei ständigem Kontakt zwis
henFasersonde und Ober�ä
he ein S
hwingungsverhalten aufweisen, weshalb amNullpunkt das Amplitudensignal ni
ht zwingend auf Null abfällt.Die Höhenau�ösung, die mit diesem System erzielt werden kann, ri
htetsi
h na
h der Gesamtänderung und Stabilität des Amplitudensignals undna
h der Breite der Signaländerung. Grundsätzli
h liegt die Höhenau�ösungim Berei
h von wenigen Nanometern. In Abb. 5.11 ergibt si
h dur
h einAmplitudenraus
hen von 1,5 mV und einer Amplitudenänderung von 64,8mV über einen Berei
h von ∆z = 140 nm eine Au�ösung von 3,2 nm.Idealerweise folgt das Amplitudensignal beim Entfernen der Spitze vonder Ober�ä
he dem glei
hen Kurvenverlauf wie beim Annähern. Dur
h denDrift des Linearaktuators in z-Ri
htung (vgl. Kap. 5.3.4) oder dur
h Adhäsi-onskräfte, die z.B. dur
h einen Wasser�lm entstehen und die Faser erst späterwieder von der Ober�ä
he lösen lassen [69℄, ist dies jedo
h ni
ht immer ge-währleistet. Zudem können andere Ein�üsse wie beispielsweise die Abnutzungder Sonde die Amplitudenkurve ni
ht monoton verlaufen lassen.Da der PID-Regler, der für das Halten eines konstanten Abstands zwi-s
hen Faser und Ober�ä
he während eines lateralen S
ans verantwortli
h70



ist, nur in einem monotonen Kurvenberei
h korrekt arbeiten kann, ist essinnvoll, vor dem S
anprozess einen Höhens
an dur
hzuführen, um den Soll-Wert-Berei
h zu bestimmen.Ohne Berü
ksi
htigung der vorangegangenen Punkte kann denno
h dasAmplitudensignal zur automatisierten Annäherung der Sonde an die Ober�ä-
he und Au�nden des Kontaktpunktes genutzt werden, da stets eine Dämp-fung des Amplitudensignals am Kontaktpunkt auftritt.5.3.3 Höhenau�ösung mit dem PID-ReglerUm einen konstanten Abstand zwis
hen Sonde und Ober�ä
he bei lateralenein- und zweidimensionalen S
ans zu gewährleisten, wird ein PID-Regler ein-gesetzt. Hierbei kann das SNOM au
h als Rasterkraftmikroskop eingesetztwerden, so dass bei einem S
an glei
hzeitig eine Topologie der Ober�ä
he er-stellt werden kann. Allerdings ist die laterale Au�ösung dur
h den Dur
hmes-ser der verwendeten Fasersonde von mehreren Hundert Nanometern begrenzt.Die Au�ösung in axialer Ri
htung wird dur
h das Au�ösevermögen von PID-Regler und S
hwingquarz-Faser-System bestimmt. Der Regler bezieht seineInformationen über das Amplitudensignal des S
hwingquarzes und regelt die-ses dur
h Änderung der Piezotis
hhöhe in z-Ri
htung. Die relevanten Para-meter der PID-Regelung sind hierbei: der Proportionalitäts-, Integrations-und Di�erentiationsfakor (P, I und D), das zeitli
he Intervall der Regelungund die maximal erlaubte Tis
hhöhenänderung pro Regelzyklus.Die Höhenau�ösung wurde dur
h einen Quers
an über ein Kalibrierungs-gitter (Modell: TGZ01 der Firma NT-MDT) bestimmt (siehe Abb. 5.12).Das stufenförmige Siliziumgitter hatte eine Stufenhöhe von 22 nm und eineGitterkonstante von 3 µm.Abbildung 5.12 zeigt das Ergebnis eines Quers
ans über das Kalibrie-rungsgitter, in dem das SNOM als Rasterkraftmikroskop verwendet wurde.Hierbei ist die Gitterhöhe von 22 nm gut erkennbar. Das Ausgangssignal, dasvom PID-Regler bere
hnet wird und über die Datenerfassungskarte von NIzum Piezotis
h gesendet wird, hat eine Ungenauigkeit von etwa 6 nm (vgl.Abb. 5.12 a). Dem gegenüber besitzt das am PID-Regler eingelesene Höhensi-gnal, das von der Steuereinheit des Piezotis
hs ausgegeben wurde, ein starkesRaus
hen von etwa 15 nm (vgl. Abb. 5.12 b). Daher ist das Ausgabesignaldes PID-Reglers bzw. der Datenerfassungskarte zu bevorzugen.Vom Hersteller wurde die Breite der Stufenebenen als 1,5 µm vorgegeben.Die Messung ergab eine Breite der Stufen von 2 µm mit einem mittleren Ab-stand von 0,4 µm. Die Diskrepanz dieser Werte entsteht, da die abs
annendeFaserspitze selbst einen Dur
hmesser von rund 1 µm besitzt, wodur
h dielaterale Au�ösung herabgesetzt wird.71



a) b)Abbildung 5.12: Quers
an über Kalibrierungsgitter mit 22 nm Höhe und 3 µmGitterkonstante: a) Höhenausgabesignal des PID-Reglers an die Steuereinheitdes Piezotis
hs, b) von der Steuereinheit des Piezotis
hs am PID-Regler ein-gelesenes Höhensignal. Die gestri
helten Linien sind in der Höhe von 0 nmund -22 nm eingezei
hnet.5.3.4 Zeitli
he StabilitätZur Untersu
hung der zeitli
hen Stabilität des Systems während des Betrie-bes mit dem PID-Regler wurde eine Langzeitmessung über 50 min dur
hge-führt. Hierzu wurde die Fasersonde in Kontakt mit dem Piezotis
h gebra
ht,die PID-Regelung eingestellt und über die Messzeit die Veränderung des Sy-stems ohne äuÿere Änderung der Parameter bestimmt.Die Messkurve in Abb. 5.13 zeigt das Raus
hen von 
a. 15 nm, wie esbereits im vorigen Abs
hnitt (Kap. 5.3.3) zu sehen war, sowie einige Sprung-stellen von bis zu 50 nm, so dass die Ungenauigkeit der Kurve ungefähr 50 nmbeträgt. Weiterhin weist die Kurve einen zeitli
hen Anstieg von 59 nm/minauf. Dieser Drift von 59 nm/min im System ist ni
ht auf eine zeitli
he Ände-rung des elektris
hen S
hwingquarzsignals zurü
kzuführen, sondern auf eineAusdehnung des Linearaktuators in z-Ri
htung. Dies wurde dur
h weitereMessungen bestätigt. Dadur
h sind laterale S
ans, bei denen die z-Positiondes Piezotis
hes konstant gehalten wird ni
ht mögli
h. Hinzu kommt, dassdie Probenober�ä
he niemals perfekt in einer z-Ebene des Messsystems liegt.Aus diesen Gründen ist eine Höhenregelung, wie sie mit dem PID-Regler rea-lisiert wird, unumgängli
h.
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Abbildung 5.13: Stabilitätsmessung des PID-Regler-Systems über 50 min5.3.5 Raus
hunterdrü
kung des PhotomultipliersIm letzten Abs
hnitt dieses Kapitels wird das Raus
hverhalten des Photomul-tipliers untersu
ht, da es die Qualität der Messung stark beein�ussen kann.Abbildung 5.14 zeigt das Oszilloskopsignal des Dunkelstroms, d.h. währendder Aufnahme gelangt kein Li
ht auf die Detektor�ä
he. Es war eine Kontroll-spannung von 0,8 V am Photomultiplier angelegt, was zu einem Raus
henvon 2 mV und unregelmäÿigen Peaks von bis zu 12 mV führte.Aus diesem Grund wurde zur Raus
hverminderung ein zusätzli
her Tief-pass�lter und zur Signalerhöhung ein 100-fa
h-Verstärker eingebaut. DasRaus
hen in Abbildung 5.15 beträgt unter Verwendung dieser Komponen-ten unter 20 mV. Unter der Berü
ksi
htigung des Verstärkungsfaktors von100 bedeutet dies ein Raus
hen von weniger als 0,2 mV im Verglei
h zu denMessungen ohne Verstärker und Filter.Das dur
h den Dunkelstrom hervorgerufene Raus
hen konnte somit elek-tronis
h um einen Faktor 10 bzw. 60 in den Spitzen unterdrü
kt werden.Eine Raus
hunterdrü
kung des Photomultipliers sowie die zuverlässigeme
hanis
he Positionierung der Fasersonde mit elektris
her Regelung sindunumgängli
he Voraussetzungen für präzise Messungen von evaneszenten Fel-dern, wie sie im folgenden Abs
hnitt bes
hrieben dur
hgeführt wurden.
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Abbildung 5.14: Photomultiplier-Dunkelstrom ohne Tiefpass�lter und100fa
h-Verstärker: Kontrollspannung des Photomultipliers = 0,8 V, Auf-nahmerate = 100 kSamples/s
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Abbildung 5.15: Photomultiplier-Dunkelstrom mit Tiefpass�lter und100fa
h-Verstärker: Kontrollspannung des Photomultipliers = 0,7 V, Auf-nahmerate = 5 kSamples/s 74



5.4 Messung der evaneszenten FelderMit dem kalibrierten SNOM konnte das evaneszente Feld der in den LiNbO3-Wellenleiter geführten Mode vermessen und 
harakterisiert werden. Vermes-sen wurden sowohl unbes
hi
htete als au
h mit TiO2 bes
hi
htete Berei
hevon 
a. 75 nm S
hi
htdi
ke des selben Wellenleiters, so dass die Intensitätender gemessenen SNOM-Signale direkt miteinander vergli
hen werden können.Hierzu wurde, wie in Abb. 5.16 s
hematis
h dargestellt, Li
ht der Wel-lenlänge λ = 532 nm über die Faser in den Wellenleiter eingekoppelt. Dasevaneszente Feld wurde mit der Glasfasersonde abgerastert. Zur Erhöhungdes Signal-Raus
h-Verhältnisses wurde das eingekoppelte Li
ht mit einer Fre-quenz von 330 Hz mit einem Chopper moduliert und das über Glasfaser undPhotomultiplier aufgenommene Signal auf dieser Referenzfrequenz an einemLo
k-In-Verstärker ausgewertet.

Laser Licht-
abschwächer

Mikroskop-
objektiv

Lichtstrahl-
chopper

Fasersonde

Abstand z Glasfaser

LiNbO -Kristall mit Wellenleiter3

x
y

Abbildung 5.16: S
hematis
her Versu
hsaufbau zur Messung der evaneszen-ten Feldintensitäten über dem Li
htwellenleiterDie Li
htintensitäten im Wellenleiter lagen in der Gröÿenordnung vonwenigen µW. Für die einzelnen Messungen wurden unters
hiedli
he Parame-ter für die eingekoppelte Li
htleistung sowie für die Verstärkung des Photo-multipliers gewählt. Diese wurden na
h Abzug des Untergrundsignals überKalibrierungsmessungen so zueinander ins Verhältnis gesetzt, dass die Ver-hältnisse der in den Graphen aufgetragenen SNOM-Signale die tatsä
hli
henIntensitätsverhältnisse der evaneszenten Feldintensitäten wiedergeben.75



5.4.1 Höhens
anUm die Eindringtiefe des evaneszenten Feldes zu bestimmen, wurden S
ansin Abhängigkeit von der Höhe z über dem Wellenleiter im LiNbO3-Kristalldur
hgeführt. In Abb. 5.17 ist die gemessene Höhenabhängigkeit der mit demSNOM aufgenommen Intensität sowohl für den bes
hi
hteten als au
h für denunbes
hi
hteten Berei
h des Wellenleiters logarithmis
h aufgetragen. BeimAnnähern an die Ober�ä
he (z > 0) steigt die Intensität exponentiell an underrei
ht ihr Maximum an der Ober�ä
he (z = 0). Der vermeintli
he Abfallder Intensität für negative z-Werte bezieht si
h ni
ht auf Positionen innerhalbdes Wellenleiters im LiNbO3-Kristall, sondern kann dur
h das Aufsetzen derFaser an die Ober�ä
he erklärt werden, die si
h bei weiterer Annäherungvom Kristall weg biegt.

0,0 0,1 0,2 0,3

100

1000

10000

In
te

ns
itä

t S
N

O
M

 in
 a

.u
.

Höhe (z) in m

 beschichtet
 unbeschichtet

Abbildung 5.17: Höhenabhängigkeit der mit dem SNOM aufgenommenenevaneszenten Feldintensität für unbes
hi
htete und bes
hi
htete Berei
he desWellenleitersDa beide Messungen in der Mitte des Wellenleiters (in y-Ri
htung) undsomit am Punkt der hö
hsten Intensität aufgenommen wurden, lassen si
h diemit dem SNOM gemessenen Intensitäten direkt miteinander verglei
hen. DieIntensität an der Grenz�ä
he im bes
hi
hteten Berei
h ist um einen Faktor12 höher als im unbes
hi
hteten Berei
h.76



Ebenfalls kann aus diesen gemessenen Kurven über einen Exponential�tdie Eindringtiefe des evaneszenten Feldes bestimmt werden. Hierbei ist zu be-a
hten, dass si
h die in diesem Kapitel bestimmten Eindringtiefen dpi alle aufden exponentiellen Abfall der Intensität beziehen, da diese mit dem SNOMgemessen wurde. Der Zusammenhang zum in der Literatur übli
herweise ver-wendeten Begri� der Eindringtiefe, die als die Stre
ke de�niert ist, bei derdas elektris
he Feld auf 1/e abgefallen ist, ist gegeben dur
h dpi=dp/2.Für den unbes
hi
hteten Berei
h ergibt si
h dpi,u = (43 ± 13) nm, fürden bes
hi
hteten dpi,b = (57± 8) nm. Der in den in Kapitel 3 Simulationenbere
hnete Wert ergab dpi,sim = 21,2 nm sowohl für den unbes
hi
hteten alsau
h für den bes
hi
hteten Berei
h.Die gemessenen Eindringtiefen übersteigen die bere
hneten um einen Fak-tor 2 im bes
hi
hteten und einen Faktor 2,7 im unbes
hi
hteten Berei
h. DieUrsa
hen für die Diskrepanz sind folgende:
• Die gröÿte Abwei
hung ergibt si
h aus der Tatsa
he, dass die Tiefedes in den Simulationen bere
hneten Bre
hungsindexpro�ls stark vonden Produktionsparametern abhängt. Insbesondere wirken si
h s
honkleinste Temperaturs
hwankungen (im Promilleberei
h) während desDi�usionsprozesses auf die Tiefe des Pro�ls aus. Hierdur
h ändert si
hau
h die Modenverteilung imWellenleiter und mit ihr die Eindringtiefe.
• Die Werte aus den numeris
hen Simulationen gelten für das ungestörteevaneszente Feld, sie beziehen keine Interaktion mit der Faserspitze ein.
• Aufgrund der me
hanis
hen Genauigkeit der Piezoaktuatoren lag dieAu�ösung des Systems in z-Ri
htung in der Gröÿenordnung von ∆z =5 nm.
• Eine weitere Abwei
hung entsteht dur
h die Verwendung einer ver-glei
hsweise runden Faserspitze [32, 61, 70℄. Mit zunehmendem Spit-zenradius erhöht si
h die Eindringtiefe [32℄; die exakte Bere
hnung iststark abhängig von der verwendeten Geometrie.Denno
h wurde diese Faserspitze verwendet, denn die Einkopplungsef-�zienz des evaneszenten Feldes in die Faser ist bei Spitzen mit gröÿeremRadius höher als bei Spitzen mit kleinerem Radius. Andernfalls hätte dasdie Konsequenz, dass die E�zienz der Photonenzählrate sowie das Signal-Raus
h-Verhältnis des Photomultipliers die Genauigkeit der Messung einge-s
hränkt hätten. Aus den eben erwähnten Gründen lässt si
h au
h erklären,dass die Messungenauigkeit im bes
hi
hteten Berei
h mit höherer Signalin-tensität deutli
h geringer ist als im unbes
hi
hteten. Au
h das Signal-Raus
h-Verhältnis ist mit S/Nu ≈ 3, 6 im unbes
hi
hteten Berei
h s
hle
hter als im77



bes
hi
hteten mit S/Nb ≈ 8, 2. Von einer Erhöhung des Signals dur
h Er-höhung der in den Wellenleiter eingekoppelten Intensität wurde abgesehen,da es si
h bei LiNbO3 um ein ni
ht-linear optis
hes Material handelt. Dieseni
ht-linearen E�ekte treten bei höheren verwendeten Intensitäten auf undhätten die Messung verfäls
ht.Mit diesen Messungen konnte gezeigt werden, dass sowohl die simuliertenWerte als au
h alle mit dem SNOM gemessenen Werte für die Eindringtiefedes evaneszenten Feldes über dem Wellenleiter in der selben Gröÿenordnungvon nur wenigen 10 nm liegen.5.4.2 Lateraler (1D-) S
an an der Ober�ä
heEin weiteres Experiment, das dur
hgeführt wurde um die Erhöhung der In-tensität des evaneszenten Feldes an der Grenz�ä
he zu untersu
hen, bestandin lateralen S
ans in y - Ri
htung. Wieder wurden unbes
hi
htete sowie mitTiO2 bes
hi
htete Berei
he untersu
ht. Dazu wurde der PID-Regler, der dieHöhe des Piezotis
hes regelt, verwendet, um während des S
ans einen kon-stanten Abstand (0) zwis
hen Fasersonde und Wellenleiterkristallober�ä
hezu gewährleisten. Weiterhin war es bei dieser Messreihe mögli
h, den Tap-ping Mode des SNOM zu verwenden, der das System weniger anfällig fürexterne (insbesondere me
hanis
he) Störungen ma
ht. Denno
h war au
hhier das Signal-Raus
h-Verhältnis mit S/Nu ≈ 4, 2 im unbes
hi
hteten undmit S/Nb ≈ 9, 3 im bes
hi
hteten Berei
h aufgrund der kleinen Signalhöhenre
ht gering.In Abb. 5.18 sind die gemessenen Intensitätsverläufe der Laterals
ans fürbeide Berei
he aufgetragen. Verglei
ht man die Intensitäten an den Maximaim Zentrum (in y) des Wellenleiters, so ergibt si
h ein Verhältnis der Intensi-tät an der Grenz�ä
he des bes
hi
hteten Berei
hes zu der des unbes
hi
htetenBerei
hs von Ib,z=0/Iu,z=0 = 15.Ein Verglei
h der gemessenen und der simulierten Intenstitätsverteilungan der jeweiligen Grenz�ä
he ist in Abb. 5.19 für den bes
hi
hteten und inAbb. 5.20 für den unbes
hi
hteten Berei
h dargestellt. Als Verglei
hskriteri-um wurde der Wert des FWHM (Full Width at Half Maximum) verwendet.In der Simulation ergibt si
h sowohl für den bes
hi
hteten als au
h für denunbes
hi
hten Berei
h FWHMsim = 2,8 µm, für die gemessene Verteilungenfür beide Berei
he FWHMexp = 2,7 ± 0,1 µm. Die experimentellen Ergeb-nisse stimmen somit gut mit den theoretis
h ermittelten Werten überein.78
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Abbildung 5.18: Lateraler (y) S
an der evaneszenten Feldintensität an derGrenz�ä
he im bes
hi
hteten und unbes
hi
hteten Berei
h des Wellenleiters
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Abbildung 5.19: Gemessene und simulierte Intensitätsverteilung an derGrenz�ä
he im bes
hi
hteten Berei
h in lateraler (y) Ri
htung
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Abbildung 5.20: Gemessene und simulierte Intensitätsverteilung an derGrenz�ä
he im unbes
hi
hteten Berei
h in lateraler (y) Ri
htungDie evaneszenten Felder über dem Wellenleiter werden in den in Kap.6 bes
hriebenen Experimenten zur Fluoreszenzanregung in der Grenzs
hi
htüber dem Wellenleiter verwendet. Der direkte Verglei
h der Lateralverteilungder Fluoreszenzanregung mit der des anregenden evaneszenten Feldes wirdin Abs
hnitt 6.4 gezeigt.5.4.3 2D-S
anFür die oben dur
hgeführten Messungen wurde ein SNOM aufgebaut, dasinsbesondere auf die Aufnahme von kleinen Li
htintensitäten mit einer hohenme
hanis
hen Au�ösung in z-Ri
htung optimiert wurde, um die Eindringtiefeder evaneszenten Felder bestimmen zu können.Für viele kommerziell erhältli
he SNOM-Geräte ist die Au�ösung in zkein ents
heidendes Kriterium, sie sind vielmehr darauf ausgelegt, s
hnelleS
ans in zwei Dimensionen an der Ober�ä
he einer Probe dur
hzuführen.Für eine sol
he Messung stand ein Gerät an der Universität des Saarlandesin Saarbrü
ken zur Verfügung, mit dem die S
ans in Abb. 5.21 aufgenommenwurden [71℄. Die linke Seite zeigt den AFM-S
an eines 6 µm breiten Wellen-leiters und damit sein Ober�ä
henpro�l. Re
hts ist das SNOM-Signal desevaneszenten Feldes der im Wellenleiter geführten Mode an der Ober�ä
heim selben Berei
h aufgenommen. Mit dieser Messung konnten weiterhin die in80



unserem Institut dur
hgeführten Messungen der Feldverteilung in y-Ri
htungan der Grenz�ä
he überprüft und bestätigt werden. Die Dur
hführung einesHöhens
ans in z-Ri
htung war mit dem Gerät in Saarbrü
ken ni
ht mögli
h.

Abbildung 5.21: Zweidimensionaler S
an an der Ober�ä
he des Wellenlei-ters. Links: AFM-Aufnahme der Topologie. Re
hts: SNOM-Aufnahme derIntensität des evaneszenten Feldes.5.5 Zusammenfassende Diskussion der Messer-gebnisseDie evaneszenten Feldintensitäten der geführten Mode in einem Titan-eindif-fundierten Wellenleiter in LiNbO3 konnten mit der SNOM-Te
hnik vermessenund 
harakterisiert werden.Um diese Messungen dur
hführen zu können, wurde im Rahmen dieserArbeit ein Rasterkraftmikroskop zu einem SNOM im Kollektionsmodus er-weitert. Die Ortsau�ösung des Gesamtsystems lag in der Gröÿenordnung vonwenigen nm in der Höhe (z ) und wenigen 100 nm in der Ebene senkre
ht (xund y) dazu. Die dur
hgeführten Charakterisierungen zur präzisen me
ha-nis
hen Positionierung sowie zur erforderli
hen Verstärkung des optis
henSignals des aufgebauten SNOM ergaben, dass es ein geeignetes Instrumentzur Messung der evaneszenten Felder der in den Wellenleitern geführten Mo-den darstellt, insbesondere zur Messung der Eindringtiefe.81



Der bere
hnete Wert für die Eindringtiefe sowie für die laterale Inten-sitätsverteilung stimmen mit den Literaturwerten überein [72, 73℄. Im Ver-glei
h zu den numeris
hen Simulationen (s. Kap. 3) übers
hreiten die mitdem SNOM gemessenen Werte der Eindringtiefe von dpi,u = (43 ± 13) nmim unbes
hi
hteten Berei
h und dpi,b = (57 ± 8) nm im bes
hi
hteten Be-rei
h die bere
hneten Werte um einen Faktor von 2 im bes
hi
hteten Fallund um einen Faktor von 2,7 im unbes
hi
hteten Fall. Die Hauptursa
hefür diese Diskrepanz liegt in der starken Abhängigkeit der bere
hneten Tie-fe des Bre
hungsindexpro�ls von vers
hiedenen Produktionsparametern undder dadur
h veränderten Intensitätsverteilung der geführten Mode. Denno
hliegen sowohl gemessene als au
h simulierteWerte für die Eindringtiefe in bei-den Berei
hen in der Gröÿenordnung von nur wenigen 10 nm. Im Verglei
hzu Eindringtiefen evaneszenter Felder, die mit anderen Materialien erzieltwerden können [74,75℄, ist dies ein sehr geringen Wert, was si
h als sehr vor-teilhaft für Anwendungen erweist, in denen eine hohe z-Au�ösung benötigtwird.Im Fall des dur
hgeführten lateralen S
ans an der Ober�ä
he stimmen diegemessenen mit den theoretis
hen Kurven im Rahmen der Messungenauigkeitüberein. Es konnte ebenfalls gezeigt werden, dass dur
h die Bes
hi
htungdes Wellenleiters mit einer dünnen Metalloxids
hi
ht die Intensität an derGrenz�ä
he um eine Gröÿenordnung (Faktor 12-15) erhöht werden kann.Die auf diese Weise erzielte Erhöhung der Intensität des evaneszentenAnteils der geführten Mode an der Grenz�ä
he bei extrem kurzen Eindring-tiefen konnte hier zum ersten Mal mit der SNOM-Te
hnik vermessen und
harakterisiert werden [16, 17℄.Die präsentierte Manipulation und Charakterisierung des in einem ti-taneindi�undierten Wellenleiters in LiNbO3 mittels einer dünnen TiO2-Be-s
hi
htung ma
ht diese integriert-optis
hen Bauelemente attraktiv für An-wendungen, bei denen sehr kurze Eindringtiefen bei hohen Intensitäten ander Grenzs
hi
ht benötigt werden. Ein Beispiel für diese Anwendungen ist derEinsatz sol
her Bauelemente als integriert optis
he Nahfeldli
htquelle, mitder hö
hste optis
he Au�ösung in einer Grenzs
hi
ht erzielt werden kann. Dieexperimentelle Realisierung wurde im Rahmen dieser Arbeit dur
hgeführt,im folgenden Kapitel 6 wird der Aufbau erklärt und die erzielten Ergebnisseder evaneszenten Fluoreszenzanregung in der Grenzs
hi
ht vorgestellt unddiskutiert.
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Kapitel 6Fluoreszenzanregung dur
hevaneszente FelderDie hergestellten Wellenleiter-Bauelemente sollen na
h ihrer Charakterisie-rung mit dem SNOM als Nahfeldli
htquelle zur Fluoreszenzanregung in dün-nen S
hi
hten verwendet werden. Mit dieser Te
hnik kann eine hohe Ortsauf-lösung bei der Anregung der Fluoreszenz in der Grenzs
hi
ht von nur wenigen10 nm Di
ke errei
ht werden.Te
hnis
h wird dies realisiert, indem die Wellenleiter-Bauelemente in einMikroskopsystem integriert werden, mit dem die Fluoreszenz der Probe de-tektiert wird. Dieses Konzept ist analog zu dem von Axelrod entwi
kelten [76℄und in den letzten Jahren insbesondere in Hinbli
k auf biologis
he Appli-kationen stark weiterentwi
kelten TIRFM (engl.: Total Internal Re�e
tionFluores
en
e Mi
ros
opy = Innere Totalre�ektions-Fluoreszenzmikroskopie).Hierbei wird ein evaneszentes Feld dur
h Totalre�ektion erzeugt, in der Re-gel an einem Prisma oder einem Glasplätt
hen, auf dem si
h die zu unter-su
hende Probe be�ndet. Mit dem Feld werden Fluorophore angeregt, mitdenen die Probe markiert wurde. Das Fluoreszenzli
ht wird dur
h ein Fil-ter vom Anregungsli
ht getrennt und mit einer Kamera detektiert. TIRF-Mikroskopsysteme sind kommerziell erhältli
h und �nden ihre Hauptanwen-dung in der Untersu
hung biologis
her Systeme. Weitere Anwendungen �n-den si
h aber au
h beispielsweise in der Strömungsme
hanik in der PIV-Te
hnik (engl.: Parti
le Image Velo
imetry = Ges
hwindigkeitsmessung desAbbildes eines Teil
hens), bei der Ges
hwindigkeitsfelder einer �ieÿendenFlüssigkeit an der Grenz�ä
he zu einer Wand dargestellt werden können [77℄.In diesem Kapitel wird zunä
hst das Prinzip der Fluoreszenzanregungdur
h die evaneszenten Felder an der Grenzs
hi
ht dargelegt. Ans
hlieÿendwird in diesem Kapitel der experimentelle Aufbau des speziell für die Mes-sungen konstruierten Wellenleiter-Mikroskopsystems bes
hrieben, bei denen83



die Fluoreszenz von Farbsto�en dur
h die evaneszenten Feldanteile der imLithiumniobat-Wellenleiter geführten Mode angeregt wird. Zur Charakte-risierung und in Analogie zur SNOM-Messung wird zunä
hst das Fluores-zenzsignal über dem Quers
hnitt des Wellenleiters aufgenommen. Weiterhinwird die Abhängigkeit des Fluoreszenzsignals zweier Farbsto�e von der vorlie-genden Farbsto�konzentration untersu
ht, um zu bestimmen, bis zu wel
herMinimalkonzentration Fluoreszenzsignale mit dem System detektiert wer-den können. Im Ans
hluss werden Anwendungsbeispiele für Strömungslehreund Biologie demonstriert. Im Rahmen der abs
hlieÿenden Diskussion derMessergebnisse werden im Verglei
h die Vor- und Na
hteile des Wellenleiter-Mikroskopsystems mit denen der TIRF-Mikroskopie zusammengefasst.6.1 PrinzipIn Abb. 6.1 ist s
hematis
h dargestellt, wie die örtli
h ho
haufgelöste Fluo-reszenzanregung dur
h das evaneszente Feld realisiert wird: Auf der linkenSeite der Graphik ist die Intensitätsverteilung der im Wellenleiter geführtenMode und deren evaneszenter Anteil skizziert. Dieser regt die in der Pro-be (dies kann eine Zelle oder ein Tropfen sein) be�ndli
hen Fluorophore an,allerdings ist die Anregungszone auf die S
hi
ht oberhalb der Grenz�ä
hevon Wellenleiter und Probe bes
hränkt. Die Di
ke der Grenzs
hi
ht ist hier-bei dur
h die Eindringtiefe der evaneszenten Intensität gegeben [76℄. Dasemittierte Fluoreszenzli
ht des Farbsto�s ist rotvers
hoben gegenüber der

Abbildung 6.1: Fluoreszenzanregung über dem Wellenleiter dur
h das eva-neszente Feld [71℄ 84



Anregungswellenlänge und wird in alle Raumri
htungen (4π) emittiert. FürMessanwendungen besteht einerseits die Mögli
hkeit, dieses Li
ht über eineMikroskopoptik auf eine CCD-Kamera zu leiten, wie es übli
herweise in derTIRF-Mikroskopie und au
h in den folgenden Messungen realisiert wurde.Für Anwendungen in der Sensorik wird andererseits oft von der Mögli
hkeitGebrau
h gema
ht, das Fluoreszenzli
ht wieder in den Wellenleiter einzukop-peln und auf diesem Weg zu detektieren.6.1.1 Me
hanismus der Fluoreszenzanregung
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Abbildung 6.2: Jablonski-Diagramm der FluoreszenzanregungUm ein Farbsto�molekül zum Leu
hten anzuregen, muss zunä
hst Energiezugeführt 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 genügt die Energie der hier eingezei
hnetenabsorbierten Photons der Bedingung
∆E = S2 − G =

h · c
λ

(6.1)wobei h das Plan
ks
he Wirkungsquantum, 
 die Vakuumsli
htges
hwin-digkeit und λ die Wellenlänge des eingestrahlten Li
hts bezei
hnet. Der Be-gri� der Fluoreszenz bezei
hnet strahlungsfreisetzende spinerhaltende Über-gänge vom angeregten Singulett-Zustand S1 in den Grundzustand G mittypis
hen Zerfallszeiten von τ = 10 ns [7℄, die auf strahlungslose Übergange85



(innere Konversion) des Elektrons vom Niveau S2 auf das Niveau S1 folgen.Fluoreszenzemission ist ein zufälliger Prozess, und die Lebensdauer τ gibtden Mittelwert der Verweildauer des Elektrons im angeregten Zustand an.Die Lebensdauer angeregter Energieniveaus verursa
ht deshalb eine natür-li
he Linienbreite, der Zusammenhang gehor
ht folgender Uns
härferelation
∆E · τ ≥ h/2π.So besitzt jede Kombination aus Farbsto� und Lösungsmittel ein 
harak-teristis
hes Anregungs- und Emissionsspektrum. Das Emissionsspektrum istgegenüber dem Absorptionsspektrum rotvers
hoben, was au
h na
h dem Ent-de
ker als Stokes-Shift bezei
hnet wird [79℄. Übli
herweise wird in den Spek-tren der molare Extinktionskoe�zient ǫ in Abhängigkeit von der Wellenlängeaufgetragen. Die Spektren der in den Experimenten verwendeten Farbsto�ebe�nden si
h im Anhang B. Eine weitere 
harakteristis
he Gröÿe zur Quan-ti�zierung von Fluoreszenzemission ist die Quantenausbeute Φ = nu

na
, die dasVerhältnis von umgewandelten Photonen zu absorbierten Photonen bei einergegebenen Wellenlänge angibt.6.1.2 Fluoreszenzemission aus dem VolumenDie von einem mit der Intensität I0 angeregten Molekül in den Raumwinkel

Φ = 4π abgestrahlte Fluoreszenzleistung ∆P V ol
F in einem Volumenelement

∆V = ∆A ·dSch (mit dem Flä
henelement ∆A und der S
hi
htdi
ke dSch) istgegeben dur
h [80℄
∆P V ol

F = C · α · Φ · ∆A · dSch · I0 (6.2)Dabei ist C die Konzentration des Farbsto�s, α der Absorptionskoe�zientund Φ die Quantene�zienz.6.1.3 Detektion mit der KameraDie auf den Kamera
hip auftre�ende Leistung PKamera ist proportional zuremittierten Fluoreszenzleistung ∆P V ol
F und gegeben dur
h [80℄:

PKamera = ΩObj · TMikr · TF ilter · ∆P V ol
F (6.3)

ΩObj berü
ksi
htigt den Teil des Raumwinkels, in dem die im Volumen-element im Raumwinkel 4π isotrop abgestrahlte Fluoreszenz vom Mikrosko-pobjektiv erfasst wird. Weiterhin ist TMikr die Transmission im Mikroskop,die si
h aus der Transmission des Mikroskopobjektivs, aller weiteren Linsen
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sowie auftretender Re�exionen an den Optiken zusammensetzt. TF ilter be-zei
hnet die (Transmissions-) Charakteristik des verwendeten Filters, die deshier verwendeten Filters be�ndet si
h in Anhang B.Der Anteil der von der Kamera detektierten Photonen Ndet von den ein-tre�enden Photonen Nein wird als Quantene�zienz QE der Kamera bezei
h-net. Es gilt QE = Ndet

Nein

.6.2 Experimenteller AufbauIn Abb. 6.3 ist der Versu
hsaufbau für die Fluoreszenzmessungen s
hematis
hdargestellt. Ein Foto des Aufbaus ist in Abb. 6.4 zu sehen. Das Anregungs-li
ht eines frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers mit λ = 532 nm wird übereine Faser in den Wellenleiter eingekoppelt, auf dem si
h die �uoreszierendeProbe be�ndet. Diese wird über eine Mikroskopoptik, mit der auf die Grenz-s
hi
ht fokussiert wird, auf eine CCD-Kamera abgebildet. Um das Fluores-zenzli
ht im roten Spektralberei
h (vgl. Farbsto�
harakteristika im AnhangB) vom Anregungs- bzw. auftretendem Streuli
ht zu trennen, wurde ein op-tis
hes Tiefpass�lter mit Grenzwellenlänge λ = 570 ± 15 nm verwendet.

Abbildung 6.3: S
hematis
her Aufbau zur Fluoreszenzmessung87



Das Transmissionsspektrum des Filters be�ndet si
h im Anhang B. Optionalstand zur Justage die Verwendung eines Okkulars zur Verfügung sowie dieMögli
hkeit, Wellenleiter und Probe mit einer Glühlampe in Transmission zubeleu
hten.

Abbildung 6.4: Experimenteller Aufbau zur FluoreszenzmessungAls Kamera wurde das Model LUCA der Firma AndorTM Te
hnology ver-wendet, eine ho
hemp�ndli
he gekühlte EMCCD-Kamera (= Ele
tron Mul-tiplying Charged Coupled Devi
e) mit 16 bit Au�ösung und einer Quantenef-�zienz QE von 40 % (rot) - 50 % (grün)1. Das so aufgenommene Bild konntedirekt im PC mit der Software Andor Solis weiterverarbeitet werden.1s. Datenblatt: User's guide to the AndorTM Te
hnology, 200688



Abbildung 6.5: S
hematis
he Seitenansi
ht des Aufbaus zur Messung derFluoreszenzanregung in der Farbsto�ösung über dem WellenleiterEine detailliertere Skizze der Deposition der Farbsto�ösung über demWellenleiter, wie sie insbesondere für die Messungen in den folgenden Ab-s
hnitten 6.3 und 6.4 verwendet wurde, ist in Abb. 6.5 dargestellt. Auf denLithiumniobat-Kristall ist ein Objektträger mit einer kreisrunden Kavitätüber dem Wellenleiter aufgeklebt, in die die Farbsto�ösung gefüllt wird. Umeine Evaporation des �ü
htigen Lösungsmittels und damit eine Änderung derFarbsto�konzentration zu verhindern, wurde die mit Farbsto�ösung gefüllteKavität mit einem De
kplätt
hen aus Glas abgede
kt. Dadur
h ist für dieEinzelmessungen immer das selbe Volumen der Farbsto�ösung und somiteine feste Höhe de�niert, in der die Absorption des Fluoreszenzli
hts na
hdem Lambert-Beer-Gesetz (Gl. 6.4) gegeben ist.Absorption im Volumen na
h Lambert-BeerBeim Dur
hgang des Li
hts dur
h ein Volumen mit Farbsto�ösung kommt eszu Absorption. Unter der Annahme einer hinrei
hend verdünnten, homoge-nen Lösung mit der Konzentration c gilt für die Abnahme von Li
htintensitätüber die Wegstre
ke L das Lambert-Beer's
he Gesetz:
Iz=L = Iz=0 · e−α·c·L (6.4)mit dem sto�spezi�s
hen Absorptionskoe�zienten α .
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6.3 KonzentrationsmessungZur Ermittlung der unteren Na
hweisgrenze cmin, also der Konzentration, beider das Fluoreszenzsignal ni
ht mehr vom Untergrund zu trennen ist, wurdedie Abhängigkeit des von der Kamera gemessenen Fluoreszenzsignals von derKonzentration c des Farbsto�es bestimmt. Diese Abhängigkeit 
harakterisiertdas System, so dass sinnvolle Messparameter für die weiteren Experimentegewählt werden können. Insbesondere muss die Konzentration der Farbsto�eüber der Na
hweisgrenze liegen, aber z.B. au
h die Aufnahmezeit der Kamerakann so gewählt, dass hohe Signale unterhalb der Sättigung aufgenommenwerden.Dazu wurde der in Abb. 6.5 skizzierte Aufbau verwendet. Es wurdenMessreihen mit den Farbsto�en DCM und Rhodamin B dur
hgeführt, alsLösungsmittel wurde Ethanol verwendet. Die Charakteristika der Farbsto�esind in Anhang B zusammengefasst. Dabei wurden jeweils die Konzentrationder Farbsto�e und Aufnahmedauer der Kamera variiert. Gemessen wurde aufeinem unbes
hi
hteten Wellenleiter, die Anregungsleistung wurde so gewählt,dass P = 1 µW bei einer Wellenlänge von λ = 532 nm in den Wellenleitereingekoppelt wurde.In den Abb. 6.6 - 6.9 sind die aufgenommenen Daten für die Farbstof-fe DCM und Rhodamin B zusammengetragen. Als Kamerasignal auf deny-A
hsen aufgetragen ist der auf ein Pixel normierte Grauwert der Kame-ra (bei maximaler Verstärkerleistung), auf den x-A
hsen die Konzentrationder Farbsto�e. Die Konzentrationen liegen im Berei
h von 0,1 mM, was si
hals untere Na
hweisgrenze für beide Farbsto�e erwiesen hat, bis 3 mM. DieAufnahmezeiten der Kamera lagen zwis
hen 0,4 s und 6 s. Ein Sättigungsver-halten der Kamera trat bei den eingestellten Parametern bei Aufnahmezeitenab t = 6 s auf. In Abb. 6.6 und 6.8 ist der gesamte Messberei
h aufgetragen,in Abb. 6.7 und 6.9 die jeweiligen Auss
hnitte im Berei
h kleiner Konzentra-tionen. Anhand dieser Kurven ist es mögli
h, eine unbekannte Konzentrationdieser Farbsto�e zu bestimmen.Die unters
hiedli
he Form der Kurven der beiden Farbsto�e im Anstiegdes Signals bei zunehmender Konzentration sind auf unters
hiedli
hes Ver-halten der Farbsto�e auf unters
hiedli
he Quen
hinge�ekte zurü
kzuführen.Diese sollen im Rahmen dieser Arbeit ni
ht diskutiert werden, eine detaillier-te Darstellung der E�ekte �ndet si
h in demWerk von Lakowi
z [7℄. Als Fazitfür die Verwendung des Wellenleiter-Mikroskops soll die Tatsa
he genügen,dass für unters
hiedli
he Farbsto�e unters
hiedli
he Ei
hkurven aufgenom-men werden müssen.
90



0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0
0

200
400
600
800

1000
1200
1400
1600
1800
2000
2200

K
am

er
as

ig
na

l i
n 

a.
u.

Konzentration in mM

 0,4s
 1s
 2s
 4s
 6s

Abbildung 6.6: Abhängigkeit desKamerasignals von der Konzentra-tion des Farbsto�es DCM für ver-s
hiedene Aufnahmezeiten der Ka-mera
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Konzentration in mMAbbildung 6.7: Auss
hnitt aus Abb.6.6 im Berei
h kleiner Konzentratio-nen
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Konzentration in mMAbbildung 6.8: Abhängigkeit desKamerasignals von der Konzentrati-on des Farbsto�es Rhodamin B fürvers
hiedene Aufnahmezeiten derKamera
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Konzentration in mMAbbildung 6.9: Auss
hnitt aus Abb.6.8 im Berei
h kleiner Konzentratio-nenDiese Messreihen geben Aufs
hluss über die Na
hweisgrenze und den An-stieg des Signals bei zunehmender Konzentration. Hierbei wurde allerdingsno
h ni
ht die Absorption im De
kmedium na
h Lambert-Beer (Gl. 6.4) be-rü
ksi
htigt. Die Abhängigkeiten des Kamerasignals von der Konzentrationder Farbsto�e unter Berü
ksi
htigung der Absorption sind in Abb. 6.10 (ge-samter Messberei
h) und in Abb. 6.11 (Auss
hnitt bei kleinen Konzentratio-nen) logarithmis
h dargestellt. 91
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Abbildung 6.10: Abhängigkeit derFluoreszenzintensität von der Kon-zentration der Farbsto�e DCM undRhodamin B für vers
hiedene Auf-nahmezeiten der Kamera
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Abbildung 6.11: Auss
hnitt ausAbb. 6.10 im Berei
h kleiner Kon-zentrationen
Vergli
hen mit anderen integriert optis
henWellenleiter-Mikroskopen kön-nen mit dem LiNbO3-Wellenleiter nur relativ hohe Farbsto�konzentrationenna
hgewiesen werden. Zum Verglei
h: Mit integriert-optis
hen Wellenleiternin Glas können Konzentrationen bis cmin ≈ 10 nM [80℄ na
hgewiesen wer-den, im Fall der mit den LiNbO3-Wellenleiter lag diese bei im Berei
h von

cmin ≈ 100 µM.Allerdings ist hierbei anzumerken, dass bei dem von Lehr [80℄ verwende-ten Aufbau die Eindringtiefe der evaneszenten Feldintensität mehr als dop-pelt so groÿ ist. Weiterhin bes
hreiben die in [80℄ dur
hgeführten Arbeitenein starkes Dämpfungsverhalten der im Wellenleiter geführten Li
htintensi-tät au
h bei niedrigen Konzentrationen (z.B. α = 114 dB/
m bei c = 10µM).Die Dämpfungskoe�zienten für titaneindi�undierte Wellenleiter in LiNbO3liegen in der Gröÿenordnung von 0,1 - 0,5 dB/
m [81℄. Au
h bei Farbsto�-konzentrationen von c = 3 mM konnte weder im bes
hi
hteten (im FallTiO2-bes
hi
hteter Wellenleiter) no
h im unbes
hi
hteten Berei
h eine höhe-re Dämpfung dur
h den Farbsto� festgestellt werden. Einzig im Berei
h vonjeweils 
a. 100 µm an der Grenze der Bes
hi
htung kam es zu einer starkenDämpfung aufgrund von Auskopplung von Streuli
ht (vgl. au
h Abs
hnitt6.5).
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6.4 Quers
hnittAls erstes Anwendungsbeispiel in der Strömungslehre wurde der lateraleQuers
hnitts der Fluoreszenzintensität über demWellenleiter bestimmt. Hier-mit wird glei
hzeitig gezeigt, dass die Anregung der Fluoreszenz dur
h dasevaneszente Feld in der Grenzs
hi
ht erfolgt.

Abbildung 6.12: Fluoreszenz über dem Wellenleiter bei 50-fa
her Vergröÿe-rung
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Zur Bestimmung des Quers
hnitts der Fluoreszenzintensität wurde wie-derum der in Abb. 6.5 skizzierte Versu
hsaufbau verwendet. Die 1,25 mmhohe runde Kavität über dem Wellenleiter wurde mit einer 1 mM Lösung desFluoreszenzfarbsto�s DCM in Ethanol befüllt. Zur Aufnahme des Bildes mitder CCD-Kamera wurde im Mikroskop ein 50-fa
h vergröÿerndes Objektivmit einer numeris
hen Apertur von N.A. = 0,7 verwendet. Die Aufnahme-zeit der Kamera betrug 1 s bei maximaler Verstärkung. Das von der Kameraerfasste Bild der Fluoreszenz ist in Abb. 6.12 gezeigt. Der helle Streifen derhohen Fluoreszenzanregung be�ndet si
h an der Position des Wellenleiters.Aus diesem Kamerasignal wurde der Verlauf der Fluoreszenzintensität imQuers
hnitt in y-Ri
htung bestimmt, dies ist in Abb. 6.13 dargestellt. Diey-A
hse wurde anhand eines Dur
hli
htbildes des Wellenleiters bekannterBreite von 6 µm geei
ht, y = 0 wurde in die Mitte des Wellenleiters gelegt.Um eine bessere Statistik und ein höheres Signal-zu-Raus
h-Verhältnis zuerhalten wurde über das Signal über 658 Quers
hnitte gemittelt. Zum Ver-glei
h ist in der Abbildung zusätzli
h die theoretis
h bere
hnete evaneszenteIntensitätsverteilung in y-Ri
htung an der Ober�ä
he eingezei
hnet.O�ensi
htli
h ist, dass es nur an Positionen über dem Wellenleiter zurFluoreszenzanregung kommt. Allerdings ist eine lei
hte Verbreiterung der ge-messenen Kurve des Fluoreszenzli
hts gegenüber dem bere
hneten und dur
hdie SNOM-Messungen bestätigten Intensitätsverlauf des evaneszenten Anre-gungsli
hts erkennbar. Mit zunehmenden Abstand vom Zentrum des Wellen-leiters nimmt die Abwei
hung immer stärker zu. Als physikalis
he Ursa
hehierfür können Streuprozesse des Fluoreszenzli
hts im Flüssigkeitsvolumenangenommen werden [82, 83℄.Die Übereinstimmung der Verteilung des Fluoreszenzli
hts mit der theo-retis
h bere
hneten und dur
h die SNOM-Messungen bereits na
hgewieseneLateralverteilung des evaneszenten Felds lassen erkennen, dass die Anregungder Fluoreszenz dur
h das evaneszente Feld in der Grenzs
hi
ht erfolgt.6.5 Tröpf
henevaporationAls weiteres Beispiel für die Anwendung des Wellenleitermikroskops in derStrömungslehre wird die Evaporation eines Tröpf
hens untersu
ht. Dazu wirdein mit DCM angefärbter Ethanoltropfen auf den Wellenleiter pipettiert unddas Beoba
htungsfeld der Kamera so eingestellt, dass sowohl bes
hi
htete alsau
h unbes
hi
htete Berei
he des Wellenleiters beoba
htet werden können.Diese Situation ist in Abb. 6.14 dargestellt: Links oben ist der Aufbau skiz-ziert, auf dem Foto re
hts darunter ist eine Aufnahme der Fluoreszenz über94



dem Wellenleiter zu sehen. Hier ist bereits gut erkennbar, dass die Intensitätder Fluoreszenz im bes
hi
hteten Berei
h höher ist als im unbes
hi
hteten.Die stärkste Fluoreszenzintensität ist direkt an der Kante erkennbar: Hierkommt es zur Auskopplung von Streuli
ht, dur
h das die Fluoreszenz umein Vielfa
hes stärker angeregt wird. Auÿerdem ist sie au
h ni
ht auf denBerei
h direkt über dem Wellenleiter begrenzt. Dies ist ein Hinweis dafür,dass die Fluoreszenzanregung über dem Wellenleiter tatsä
hli
h dur
h dasevaneszente Feld in der Grenzs
hi
ht erfolgt.

Abbildung 6.14: Fluoreszenzanregung in einem Tröpf
hen im Berei
h derKante der Bes
hi
htungIn Abb. 6.15 ist die zeitli
he Entwi
klung der Fluoreszenzintensität wäh-rend des Verdampfungsprozesses aufgetragen. Zunä
hst sind die Farbsto�mo-leküle im Ethanol gelöst. Je mehr der Tropfen verdampft, umso geringer wirdsein Volumen. Dadur
h erhöht si
h die Farbsto�konzentration, insbesondereau
h an der Ober�ä
he zum Wellenleiter. In dieser Grenzs
hi
ht von wenigen10 nm werden die Moleküle zum Leu
hten angeregt. Bis zum Zeitpunkt t =21,13 s der Messreihe steigt die Kurve nur lei
ht an, ans
hlieÿend deutli
hstärker. Hierbei konkurrieren zwei E�ekte: Zum einen der tatsä
hli
he An-stieg der Fluoreszenz dur
h die Erhöhung der Farbsto�konzentration (vgl.Abs
hnitt 6.3), zum anderen die Abs
hwä
hung im Volumen na
h Lambert-Beer, die mit zunehmender Konzentration steigt, mit abnehmender Höhe95



jedo
h abnimmt (vgl. Gl. 6.4). Ab dem Zeitpunkt t = 22,75 s der Messreiheist das Lösungsmittel vollständig verdampft, die Farbsto�moleküle be�ndensi
h nun direkt an der Ober�ä
he, so dass es zu keinem weiteren Anstieg desFluoreszenzsignals kommt.
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Abbildung 6.15: Zeitabhängigkeit der Tröpf
henevaporationEbenfalls wird aus der Gra�k deutli
h, dass das Fluoreszenzsignal imbes
hi
hteten Berei
h höher ist als im unbes
hi
hteten. Sowohl während derEvaporation als au
h im Fall des komplett verdunsteten Tropfens liegt dasVerhältnis bei Sbeschichtet/Sunbeschichtet = 1, 4 ± 0, 1.6.6 Fluoreszenzanregung in biologis
hen Syste-menIn diesen Abs
hnitt wird diskutiert, inwiefern das Wellenleiter-Mikroskop zurUntersu
hung biologis
her Systeme geeignet ist und wo es eine Alternativezu bereits kommerziell erhältli
hen TIRFM-Systemen darstellen kann. DieTIRF-Mikroskopie hat si
h als Standardmethode zur Untersu
hung biologi-s
her Austaus
h- und Transportprozesse dur
h die Zellmembran, also dur
hdie Grenzs
hi
ht der Zelle, etabliert. 96



Der Vorteil der TIRF-Mikroskopie liegt (aufgrund des hohen Signal-zu-Raus
h Verhältnis) in der Mögli
hkeit, sehr geringe Farbsto�konzentrationenim Berei
h von 10-100 nM na
hzuweisen [80,84℄. Dies ist inbesondere von Vor-teil, da die Farbsto�aufnahme (bzw. Konzentration) bei vielen biologis
henZellen limitiert ist. Beim TIRF-Mikroskop besteht die Mögli
hkeit, die Ein-dringtiefe bei gegebener Wellenlänge dur
h Änderung des Li
hteinfallswinkelszu variieren [76,85℄, wobei aber die detektierte Intensität der Fluoreszenz mitabnehmender Eindringtiefe au
h abnimmt. Typis
he Eindringtiefen liegen inder Gröÿenordnung von 100 nm. Weitere Vorteile des TIRF in der biologi-s
hen Anwendung sind die gröÿere beleu
htete Flä
he und die Mögli
hkeit,biologis
he Zellen an austaus
hbare Trägersubstrate anwa
hsen zu lassen.Das Wellenleitermikroskop hingegen zei
hnet si
h dur
h seine höhere Orts-au�ösung in der Grenzs
hi
ht aus. Für spezielle Untersu
hungen wie z.B. dieAnalyse von Transportprozessen in der nur 
a. 10 nm di
ken Zellmembranist diese von groÿem Vorteil. Um sol
he Messungen dur
hführen zu können,werden allerdings geeignete Farbsto�e benötigt, die für die Untersu
hungenni
ht zur Verfügung standen.Dass Aufnahmen in biologis
hen Systemen mit dem Wellenleiter-Mikro-skop mögli
h sind, zeigt Abb. 6.16. Hier wurden HEK-Zellen2 mit dem Farb-sto� Mitotra
kerR© markiert. Dieser Farbsto� emittiert nur, wenn er in die Li-pidumgebung einer Zelle, bzw. der Mito
hondrien in der Zelle gebra
ht wird.Die Charakteristika des Farbsto�es sind im Anhang B zusammengefasst. DieKonzentration des Farbsto�es lag bei 
 = 500− 1000 µM und somit deutli
hüber der Empfehlung des Herstellers Invitrogen von 
 = 500 nM.In Abb. 6.16 sieht man im oberen Bild ein im Dur
hli
ht aufgenomme-nes Bild der Zellen auf der Ober�ä
he des Kristalls. Die Position des Wel-lenleiters ist eingezei
hnet (- -). Das mittlere Bild zeigt eine Aufnahme derCCD-Kamera des dur
h das evaneszente Feld über dem Wellenleiter angereg-te Fluoreszenzsignal. Die Intensitätsverteilung im Zentrum des Wellenleiters(y = 0) ist als Quers
hnitt zum Verglei
h darunter abgebildet.Aus den Aufnahmen geht deutli
h hervor, dass nur an den Stellen Fluo-reszenz auftritt, an denen si
h die mit Farbsto� markierten Zellen be�nden.Diese ist am hö
hsten, wenn es si
h um einzelne (�a
he) Zellen handelt, wiebei der Zelle re
hts im Bild. Sind die Zellen in Clustern angeordnet, wirdau
h Fluoreszenz emittiert, diese wird aber beim Dur
hdringen der darüberliegenden Zellen wieder teilweise absorbiert. Dadur
h ist das Fluoreszenz-2engl.: Human Embryoni
 Kidney-
ells = mens
hli
he embryonale Nierenzellen. Bei derHEK-Zelllinie handelt es si
h um eine verglei
hsweise einfa
h zu handhabende Zelllinie,die in der Zellbiologie seit vielen Jahren standardmäÿig eingesetzt wird.97



Abbildung 6.16: Aufnahme der dur
h das evaneszente Feld über dem Wellen-leiter angeregte Fluoreszenz in biologis
hen Systemen. Oben: Verglei
hsbildder HEK-Zellen im Dur
hli
ht, die Umrisse des Wellenleiter sind eingezei
h-net (- -), Mitte: Fluoreszenzaufnahme, unten: Fluoreszenzsignal im Quer-s
hnitt im Zentrum (y = 0) des Wellenleiterssignal s
hwä
her, wie an dem Zell
luster am linken Rand und no
h stärkerin der Mitte zu erkennen ist. Da dieser Farbsto� au
h Mito
hodrien in totenZellen markiert, kommt es au
h zur Fluoreszenzanregung in abgetrenntendünnen Teilen von Zellen, wenn diese si
h auf dem Wellenleiter abgesetzthaben. Ein Beispiel ist der Peak bei x = 200 − 210 µm.Wie die Aufnahmen zeigen, ist es prinzipiell mögli
h, Fluoreszenz in bio-logis
hen Systemen mit dem Wellenleiter-Mikroskop zu untersu
hen. Für diemeisten Untersu
hungen in Biologie, Bio
hemie und Medizin erweist si
hjedo
h das TIRFM aufgrund der oben genannten Anforderungen als die ge-eignetere Wahl.
98



6.7 Diskussion der MessergebnisseDas Wellenleiterbauelement wurde in ein Mikroskopsystem integriert, wo-bei die evaneszenten Felder zur Fluoreszenzanregung in einer sehr geringenS
hi
htdi
ke von wenigen 10 nm genutzt wurden. Anhand von Beispielen ausStrömungslehre und Biologie konnten praktis
he Anwendungen demonstriertwerden.Es wurden Ei
hkurven für die Abhängigkeit der Fluoreszenzintensitätvon der Farbsto�konzentration am Beispiel der Farbsto�e Rhodamin B undDCM aufgenommen. Diesen Kurven ermögli
hen die Bestimmung einer un-bekannten Konzentration einer Lösung dieses Farbsto�es. Ebenfalls geht ausden Messungen aus Abs
hnitt 6.3 hervor, dass die mit dem System detek-tierbare Minimalkonzentration im unbes
hi
hteten Wellenleiterberei
h bei
cmin ≈ 100 µM liegt. Dies liegt um einen Faktor 103 − 104 über dem ver-glei
hbarer Systeme [80℄.Als Anwendung in der Strömungslehre ist es mögli
h, anhand des Fluores-zenzsignals die Evaporation eines mit Farbsto� markierten Ethanoltröpf
henszeitli
h zu 
harakterisieren. Hierbei konnte das Verhalten an der nur wenige10 nm di
ken Grenzs
hi
ht kurz vor dem kompletten Verdunsten beoba
h-tet werden. Die Messung wurde simultan in bes
hi
hteten und unbes
hi
h-teten Berei
hen des Wellenleiters dur
hgeführt, womit weiterhin die dur
hnumeris
he Simulation ermittelte und dur
h die SNOM-Messungen bereitsbestätigte Erhöhung des Fluoreszenzsignals im bes
hi
hteten Berei
h bestä-tigt werden konnte.Au
h die Fluoreszenzanregung in biologis
hen Systemen konnte am Bei-spiel der Anregung des Farbsto�es Mitotra
kerR© Orange in HEK-Zellen na
h-gewiesen werden. Problematis
h erwies si
h bei diesen Messungen die Tatsa-
he, dass einige biologis
he Systeme nur Farbsto�konzentrationen unterhalbder Detektionss
hwelle aufnehmen können. Deswegen, aber au
h weil es oftvorteilhaft ist, eine gröÿere beleu
htete Flä
he abbilden zu können, auf dersi
h die Zellen be�nden, und wegen der Mögli
hkeit, die Zellen an die Grenz-�ä
he anwa
hsen zu lassen, ist TIRFM in diesem Anwendungsgebiet dasgeeignetere Verfahren.Eine Änderung der Eindringtiefe kann beim TIRFM über eine Variati-on von Re�exionswinkel oder Wellenlänge erfolgen, beim Wellenleiter ist dieVariation über die Wellenlänge oder die Verwendung von Wellenleitern un-ters
hiedli
her Tiefe mögli
h.Der wesentli
he Vorteil des Wellenleitermikroskops hingegen liegt in dergeringeren Eindringtiefe des evaneszenten Feldes und damit in der höherenOrtsau�ösung. Weiterhin besitzt es die Vorteile von integriert-optis
hen Sy-99



stemen, die generell robust, gut transportabel, platzsparend und lei
ht kom-binierbar mit faser-optis
hen Systemen sind. Insbesondere sind diese Systemeau
h auf Arrays erweiterbar, die s
haltbar bzw. einzeln ansteuerbar gestaltetwerden können.Als Fazit lässt si
h zusammenfassen, dass für Fluoreszenzanregung inbiologis
hen Systemen, insbesondere in sol
hen, in denen nur geringe Farb-sto�konzentrationen verwendet werden können, die TIRFM das geeignetereVerfahren ist. Denno
h wurde gezeigt, dass au
h in biologis
hen Systemenevaneszente Fluoreszenzanregung dur
h die im Wellenleiter geführte Mo-de prinzipiell mögli
h ist. Vielverspre
hender erweist si
h der Einsatz desWellenleiter-Mikroskopsystems für Anwendungen in der Strömungslehre, wieam Beispiel der Tröpf
henevaporation gezeigt. Hier spielen Grenzwerte für dieFarbsto�konzentration keine Rolle und der wesentli
he Vorteil des Systemsder sehr geringen Eindringtiefen kann ausgenutzt werden, so dass Beoba
h-tungen in extrem dünnen Grenzs
hi
hten dur
hgeführt werden können.
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Kapitel 7Zusammenfassung und Ausbli
k
7.1 ZusammenfassungZielsetzung der Arbeit war es, Fluoreszenz von Farbsto�molekülen in S
hi
h-ten von nur wenigen 10 nm im si
htbaren Wellenlängenberei
h anzuregen. Umdiese hohe örtli
he Au�ösung zu erhalten, wurden evaneszente Felder der inwellenleitenden Strukturen in Lithiumniobat geführten Moden genutzt. Derfür die Au�ösung relevante Parameter ist die Eindringtiefe (der Intensität)des exponentiell abfallenden evaneszenten Feldes [76℄; diese ist de�niert alsder Abstand von der Grenz�ä
he, an dem die Intensität auf 1/e gegenüberder Intensität an der Grenz�ä
he abgefallen ist1. Um die Intensität an derGrenz�ä
he unter Beibehalten der extrem kurzen Eindringtiefe zu erhöhen,wurden Teile der Wellenleiter mit einem ho
hbre
henden dielektris
hen Filmbes
hi
htet. Auf diese Weise kann die Fluoreszenzanregung erhöht werden,während die Ortsau�ösung erhalten bleibt.Die in Kap. 4 bes
hriebene Fertigung der in Lithiumniobat titaneindi�un-dierten Wellenleiter weniger µmBreite mit standard-lithographis
hen Metho-den basierte auf den in Kapitel 3 dur
hgeführten Simulationen. Aus diesenging hervor, dass mit den gegebenen Materialien und Geometrien Eindring-tiefen der in den Wellenleiter geführten Moden in der Gröÿenordnung vonnur wenigen 10 nm errei
ht werden können.Dur
h eine dünne, ho
hbre
hende TiO2-Bes
hi
htung kann die Intensi-tät in der Grenzs
hi
ht bei optimalen Parametern für Bre
hungsindex undS
hi
htdi
ke bis auf das 50-fa
he erhöht werden. Die numeris
hen Simula-1Ursprüngli
h bezog si
h die De�nition der Eindringtiefe auf die elektris
he Feldstärke,insbesondere in Bezug auf Nahfeldmikroskopie und Fluoreszenzanregung wird aber häu�gin der Literatur die auf die Intensität bezogene verwendet.101



tionen zeigten, dass im Rahmen der numeris
h bedingten Au�ösung keinEin�uss auf die Eindringtiefe dur
h den Bre
hungsindex oder die Di
ke derBes
hi
htung feststellbar war. Wurde allerdings ein De
kmedium mit höhe-rem Bre
hungsindex verwendet, so erhöhte si
h au
h die Eindringtiefe.Die dur
h Bes
hi
htung hervorgerufene Intensitätserhöhung in der Grenz-s
hi
ht nahm mit steigendem Bre
hungsindex der S
hi
ht, höherer S
hi
ht-di
ke sowie höherem Bre
hungsindex des De
kmediums zu.Zur experimentellen Charakterisierung der evaneszenten Felder wurde einSNOM aufgebaut und verwendet, dies wurde in Kap. 5 dargelegt. Ein bereitsam Institut vorhandenes AFM wurde so modi�ziert und erweitert, dass esein geeignetes Instrument zur Messung der evaneszenten Felder der in denWellenleitern geführten Moden darstellte, insbesondere zur Messung der Ein-dringtiefe. Hierzu wurde eine angespitzte Glasfaser als optis
he Nahfeldsondeimplementiert, mit der die Probe abgerastert wurde. Der Abstand zur Ober-�ä
he wurde mittels des elektris
hen Signals eines S
hwingquarzes detektiert.Untersu
ht wurden die evaneszenten Felder in einem unbes
hi
hteten Be-rei
h des Wellenleiters an der Grenz�ä
he Kristall/Luft sowie in einem Be-rei
h mit einer 75 nm di
ken ho
hbre
henden TiO2-S
hi
ht an der Grenz�ä
heBes
hi
htung/Luft. Die in Kap. 3 diskutierten dur
hgeführten Simulationenhatten ergeben, dass si
h trotz der dur
h die Bes
hi
htung verursa
hten ver-änderten Feldverteilung imWellenleiter und folgli
h au
h an der Grenz�ä
he,die Eindringtiefe des evaneszenten Feldes im Rahmen der Messgenauigkeitni
ht verändern würde. Dies konnte im Rahmen dieser Arbeit zum erstenMal dur
h SNOM-Messungen veri�ziert werden [16℄.Der bere
hnete Wert für die Eindringtiefe sowie die laterale Intensitäts-verteilung stimmen mit den Literaturwerten überein [72, 73℄. Die mit demSNOM gemessenen Eindringtiefen übers
hreiten diesen Wert um einen Fak-tor von 2 im bes
hi
hteten Fall und um einen Faktor von 2,7 im unbes
hi
h-teten Fall. Denno
h liegen sowohl gemessene als au
h simulierte Werte fürdie Eindringtiefe in beiden Berei
hen in der Gröÿenordnung von nur wenigen10 nm.Im Fall des lateralen S
ans an der Ober�ä
he stimmen die gemessen unddie theoretis
hen Kurven sehr gut überein. Es konnte ebenfalls gezeigt wer-den, dass dur
h die Bes
hi
htung des Wellenleiters mit einer dünnen Metall-oxids
hi
ht die Intensität an der Grenz�ä
he um eine Gröÿenordnung (Faktor12-15) erhöht werden kann. Au
h dies ist konsistent mit den theoretis
henBere
hnungen.Damit wurde die Erhöhung der Intensität an der Grenz�ä
he einer inte-griert optis
hen Nahfeld-Li
htquelle dur
h Erhöhung des evaneszenten An-teils der geführten Mode bei extrem kurzen Eindringtiefen realisiert. Die102



Vermessung der so erhöhten evaneszenten Feldintensitäten und deren Cha-rakterisierung mit der SNOM-Te
hnik wurden auf diese Weise zu ersten Maldur
hgeführt [16, 17, 71℄.In einem weiteren S
hritt wurde, wie in Kap. 6 bes
hrieben, das Wellen-leiterbauelement in ein Mikroskopsystem integriert, wobei die evaneszentenFelder als optis
he Nahfeld-Li
htquelle zur Fluoreszenzanregung in einer sehrgeringen S
hi
htdi
ke von wenigen 10 nm genutzt wurden. Anhand von Bei-spielen aus Strömungslehre und Biologie konnten praktis
he Anwendungendemonstriert werden.In biologis
hen Systemen konnte die Fluoreszenzanregung am Beispiel derAnregung des Farbsto�es Mitotra
kerR© Orange in HEK-Zellen na
hgewiesenwerden. Hiermit konnte gezeigt werden, dass au
h in biologis
hen Systemenevaneszente Fluoreszenzanregung dur
h die im LiNbO3-Wellenleiter geführteMode prinzipiell mögli
h ist [86℄. Problematis
h erwies si
h bei diesen Mes-sungen die Tatsa
he, dass die aus den Ei
hmessungen hervorgegangene mi-nimal detektierbare Farbsto�konzentration um einen Faktor 103 − 104 überdem verglei
hbarer Systeme [80℄ liegt und einige biologis
he Systeme nurFarbsto�konzentrationen unterhalb der hier ermittelten Detektionss
hwelleaufnehmen können.Vielverspre
hender erweist si
h der Einsatz des Wellenleiter-Mikroskop-systems für Anwendungen in der Strömungslehre, wie am Beispiel der Tröpf-
henevaporation gezeigt. Der wesentli
he Vorteil des Systems der sehr ge-ringen Eindringtiefen und damit der hohen Ortsau�ösung kann ausgenutztwerden, so dass Beoba
htungen in extrem dünnen Grenzs
hi
hten dur
hge-führt werden können.Als Anwendung in der Strömungslehre war es mögli
h, die Intensität desFluoreszenzsignals bei der Evaporation eines mit Farbsto� markierten Etha-noltröpf
hens zeitli
h zu 
harakterisieren. Hierbei konnte anhand des Fluo-reszenzsignals das Evaporationsverhalten des Tröpf
hens an der nur wenige10 nm di
ken Grenzs
hi
ht kurz vor dem kompletten Verdunsten beoba
htetwerden. Die Messung wurde simultan im bes
hi
hteten und im unbes
hi
h-teten Berei
h des Wellenleiters dur
hgeführt, womit ebenfalls die dur
h nu-meris
he Simulation vorhergesagte und dur
h die SNOM-Messungen bereitsna
hgewiesene Erhöhung des evaneszenten Feldes an der Grenzs
hi
ht dur
hdie Erhöhung des Fluoreszenzsignals im bes
hi
hteten Berei
h bestätigt wer-den konnte [86℄.Die Evaneszentfelderhöhung integriert optis
her Nahfeldsensoren hat si
hin den letzten Jahren aufgrund der Vielzahl der Anwendungsmögli
hkeiten zueinem wi
htigen Fors
hungsthema entwi
kelt. Übli
herweise wird sie dur
h103



die Erzeugung von Ober�ä
henplasmonen in einer metallis
hen Bes
hi
htungrealisiert [10�12℄. Als Alternativansatz wurde von Quigley et al. [13℄ vorge-s
hlagen, die Evaneszentfelderhöhung dur
h Aufbringen einer ho
hbre
hen-den dielektris
hen Bes
hi
htung zu erzielen. Diese Methode hat den Vorteil,dass die hohe optis
he Tiefenau�ösung erhalten bleibt.Dieser Ansatz wurde in dieser Arbeit zum ersten Mal erfolgrei
h ex-perimentell an mit TiO2 bes
hi
hteten Wellenleitern in LiNbO3 realisiert.Hierbei konnte der E�ekt der Evaneszentfelderhöhung wellenleitender Struk-turen dur
h eine ho
hbre
henden dielektris
hen Bes
hi
htung experimentellmit der SNOM-Te
hnik na
hgewiesen werden. Zur weiteren Bes
hreibungdes E�ekts wurden ausführli
he numeris
hen Bere
hnungen des vorliegendenSystems dur
hgeführt. In einem zusätzli
hen S
hritt wurde der praktis
heEinsatz der hergestellten Wellenleiterbauelemte mit erhöhtem Evaneszent-feld anhand von interdisziplinären Anwendungsbeispielen demonstriert.Damit konnte erfolgrei
h gezeigt werden, dass das in der Arbeit experi-mentell umgesetzte Konzept der Evaneszentfelderhöhung integriert optis
herSensoren dur
h eine ho
hbre
hende dielektris
he Bes
hi
htung eine Alterna-tive mit dem Vorteil der höheren optis
hen Tiefenau�ösung zu dem bisherrealisierten der Ober�ä
henplasmonenanregung in metallis
hen Bes
hi
htun-gen darstellt.7.2 Ausbli
kIn Hinbli
k auf weiterführende Fors
hungsarbeiten bieten si
h zwei Ansätze:Te
hnis
he Verbesserungen und Erweiterungen sowie eine Ausdehnung derAnwendungsmögli
hkeiten.Als te
hnis
he Verbesserung ist zunä
hst eine Optimierung der Produkti-onsparameter (wie Di
ke und Bre
hungsindex der Bes
hi
htung) denkbar, sodass die numeris
h bere
hnete Erhöhung der Intensität an der Grenz�ä
heauf das (als Maximum bere
hnete) 50-fa
he realisiert werden kann.Des weiteren kann die Geometrie der Wellenleiterbauelemente auf Ar-rays erweitert werden. Diese können z.B. dur
h gezielte Fasereinkopplung ineinzelne Kanäle s
haltbar gestaltet werden. Dadur
h kann eine sequenzielleEvaneszentfeldanregung erfolgen, was insbesondere für Anwendungen in derStrömungslehre attraktiv ist.Auÿerdem handelt es si
h bei Lithiumniobat um ein elektro-optis
hes Ma-terial. Dur
h Anbringen von Elektroden und Anlegen von Spannung kann derBre
hungsindex und damit die Eindringtiefe verändert werden. Au
h dur
h-stimmbare Bauelemente sind denkbar, bei denen Bre
hungsindex und somit104



die Eindringtiefe kontinuierli
h verändert werden können.Als weitere Anwendungsmögli
hkeit liegt es im Rahmen des dur
hgeführ-ten Projekts innerhalb des Graduiertenkolleg nahe, neu entwi
kelte Farb-sto�e anzuregen und zu testen, die si
h speziell an die Membran biologis
herZellen anlagern. Damit wäre es beispielsweise mögli
h, Transportprozesse inKanälen in der Zellmembran zu verfolgen.Vor allem ist die präsentierte Te
hnik aber interessant für Anwendun-gen an Tropfen in der Strömungslehre, beispielsweise um deren Flieÿ- oderVerdunstungsverhalten zu 
harakterisieren.
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SummaryThe primary goal of this study was the ex
itation of �uores
ent dyes in layersof only a few 10 nm thi
kness within the visible wavelength range. To obtainthis high spatial resolution, evanes
ent �elds of modes guided in waveguidingstru
tures in lithium niobate were utilized. The parameter relevant for thespatial resolution is the penetration depth (of the intensity) of the exponen-tially de
aying evanes
ent �eld [76℄. This is de�ned as the distan
e from theinterfa
e, where the intensity has de
ayed to 1/e 
ompared to the intensity atthe interfa
e2. In order to enhan
e the intensity at the interfa
e while keepingthe penetration depth extremely short, parts of the waveguides were 
oatedby an high refra
tive index diele
tri
 �lm. Fluores
en
e ex
itation 
ould thusbe enhan
ed while maintaining the high spatial resolution.The fabri
ation of the titanium indi�used waveguides in lithium niobateof a few µm width by standard lithographi
 methods, as des
ribed in Chapter4, was based on the numeri
al simulations 
arried out in Chapter 3. These
al
ulations demonstrated that with the given materials and geometries, pe-netration depths of the guided modes in the order of few 10 nm 
ould bea
hieved.By the addition of a thin, high refra
tive index 
oating of TiO2 the in-tensity at the interfa
e 
ould be enhan
ed up to a fa
tor of 50 by 
hoosingoptimal parameters of refra
tive index and thi
kness of the 
oating. The nu-meri
al simulations indi
ated no in�uen
e on the penetration depth of eitherthe refra
tive index or the thi
kness of the 
oating within the numeri
al reso-lution. If however a 
overing medium with higher refra
tive index was used,the numeri
al simulations showed an in
rease in penetration depth.The intensity enhan
ement in the boundary layer 
aused by the 
oatingampli�ed with in
reasing refra
tive index of the 
oating, as well as with hig-her refra
tive index of the 
overing medium.2Initially the de�nition referred to the ele
tri
 �eld strength. Espe
ially with regardto near-�eld mi
ros
opy and �uores
en
e ex
itation the de�nition relating to intensity is
ommonly used in literature. 106



A S
anning Near-Field Opti
al Mi
ros
ope (SNOM) was built and em-ployed to experimentally 
hara
terize the evanes
ent �elds, as des
ribed inChapter 5. An Atomi
 For
e Mi
ros
ope (AFM) that was already in pla
eat the institute was modi�ed and upgraded to be
ome a tool appropriate tomeasure the evanes
ent �elds of the waveguides' modes and espe
ially theirpenetration depths. For this purpose a tapered �ber tip was implementedas a near-�eld opti
al probe, and used to s
an the waveguide sample. Thedistan
e between probe and sample was dete
ted by means of the ele
tri
signal of an os
illating tuning fork.The investigations of the evanes
ent �elds were performed at an un
oatedregion of the waveguide at the interfa
e of 
rystal and air as well as at region
oated by a 75 nm thi
k TiO2-�lm at the interfa
e of 
oating and air. The
al
ulations performed and dis
ussed in Chapter 3 had demonstrated thatdespite a 
hange of the ele
tri
 �eld distribution in the waveguide and thusat the interfa
e 
aused by the 
oating, no 
hange in the penetration depthsof the evanes
ent �eld would o

ur within the a

ura
y of measurement.This resear
h was able to verify this for the �rst time through the SNOMmeasurements [16℄.The 
al
ulated value for the penetration depth, as well as the lateralintensity distribution, were in strong agreement with the existing literature[72,73℄. The values measured by the SNOM ex
eeded the 
al
ulated ones bya fa
tor 2 in the 
oated and a fa
tor 2.7 in the un
oated 
ase. However, bothmeasured and 
al
ulated values for the penetration depth in both regionswere in the order of only a few 10 nm.In 
ase of the lateral surfa
e s
an both measured and theoreti
al 
urveswere in agreement. It was also demonstrated that by 
overing the waveguidewith a thin metal oxide �lm the intensity at the interfa
e 
ould be enhan
edby a one order of magnitude (fa
tor 12-15). This was also 
onsistent with thetheoreti
al 
al
ulations.An enhan
ement of the intensity at the interfa
e of an integrated near-�eld opti
al light sour
e was realized by an enhan
ement of the proportionof the evanes
ent part of the mode at extremely short penetration depths.The measurements of this enhan
ed evanes
ent �eld intensities and their
hara
terization were performed for the �rst time by applying the SNOM-te
hnique [16, 17, 71℄.In a further step, as outlined in Chapter 6, the waveguiding devi
e wasembedded in a mi
ros
ope system, where the evanes
ent �elds were used asa near-�eld opti
al light sour
e to ex
ite �uores
en
e in thin layers of a few10 nm. Examples of pra
ti
al appli
ations in �uid me
hani
s and biology were107



presented:Fluores
en
e ex
itation in biologi
al systems was demonstrated by theexample of ex
itation of the dye Mitotra
kerR© Orange in HEK-
ells. It 
ouldbe shown that evanes
ent �uores
en
e ex
itation in biologi
al systems bythe mode guided in a waveguide in LiNbO3 is possible in pri
iple [86℄. Thedi�
ulty for �uores
en
e ex
itation in biologi
al systems lied in the fa
t thatthe minimum dete
table 
on
entration of the dye determined by 
alibrationmeasurements was 103−104 times higher than the one of 
omparable systemsand that some biologi
al systems 
ould only take in dye 
on
entrations belowthe dete
tion threshold determined in this resear
h.The usage of the waveguide mi
ros
ope for appli
ations in �uid me
hani
sturned 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
onsequently the high spatial resolution 
ould by utilized so that observationsin extremely thin boundary layers 
ould be performed.As an appli
ation in �uid me
hani
s it was possible to 
hara
terize thetemporal behaviour of the intensity of the �uores
en
e signal during the eva-poration of an ethanol droplet labelled with a �uores
ent dye. By means ofthe �uores
en
e signal the evaporation behaviour of the droplet was moni-tored at the boundary layer of only a few 10 nm. This measurement wasperformed simultaneously in both un
oated and 
oated regions of the wave-guide. By the measurement of the in
rease of the �uores
en
e intensity inthe 
oated region [86℄, it was possible to 
on�rm the 
al
ulated enhan
ementof the evanes
ent �elds, that were previously veri�ed by the SNOM measu-rements.Evanes
ent �eld enhan
ement of integrated opti
al near-�eld sensors hasbe
ome an important resear
h subje
t in re
ent years due to its variety ofappli
ation possibilities. Commonly it is realized by the generation of surfa
eplasmons in a metalli
 
oating [10�12℄. As an alternativ approa
h Quigleyet al. [13℄ proposed an evanes
ent �eld enhan
ement due to a high refra
tiveindex diele
tri
 
oating. The advantage of this method lies in the preservationof the high opti
al resolution in depth.This approa
h was su

essfully experimentally realized for the �rst timein this resear
h at a waveguide in LiNbO3 
oated by a TiO2-�lm. Here thee�e
t of evanes
ent �eld enhan
ement at waveguiding stru
tures by a highrefra
tive index diele
tri
 
oating was experimentally veri�ed by the SNOM-te
hnique. For further des
ription of the e�e
t detailed numeri
al 
al
ulationsof the system were 
arried out. As a additional step the pra
ti
al appli
ationof the waveguiding devi
es with enhan
ed evanes
ent �elds were demonstra-ted with several interdis
iplinay examples.108



It was su

essfully shown that the 
on
ept of evanes
ent �eld enhan
e-ment of integrated opti
al sensors by a high refra
tive index diele
tri
 
oating,whi
h was experimentally realized in this resear
h, provides an alternative(with the advantage of higher opti
al resolution in depth) to the so far rea-lized one of surfa
e plasmon ex
itation in metalli
 
oatings.
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Anhang A
Eigens
haften von LithiumniobatLithiumniobat besitzt die Strukturformel LiNbO3 und wird au
h als Lithium-Niob-Oxid bezei
hnet. Es kommt in der Natur ni
ht vor und wird mit demCzo
hralski-Verfahren hergestellt [87,88℄. Es ist ein kristallines Material mittrigonalem Kristallsystem (Punktgruppe 3m). Seine Di
hte liegt bei 4,64g/
m3, die S
hmelztemperatur bei 1275◦C [89℄.LiNbO3 ist transparent für Wellenlängen von 420 bis 5200 nm. Es iststark doppelbre
hend: Für λ = 532 nm ist ne = 2, 23 und no = 2, 32 [38, 90℄.LiNbO3 besitzt elektro-optis
he, piezoelektris
he, ni
htlinear-optis
he undphotoelastis
he Eigens
haften. Unterhalb der Curietemperatur von 1140◦Cist es ferroelektris
h. Auf diesen physikalis
hen Eigens
haften basieren viel-fältige Anwedungen für die Laserfrequenzverdopplung, ni
htlineare Optik, alsPo
kels-Zellen, optis
h parametris
he Oszillatoren, optis
he S
halter et
. [43℄Mit Eisen oder Kupfer dotiertes Lithiumniobat weist eine hohe photore-fraktive Sensitivität auf und ist gut geeignet für holographis
he Spei
herungin Langzeitanwendungen.Die Herstellung wellenleitender Strukturen ges
hieht übli
herweise dur
hEindi�usion von Titanionen oder dur
h Protonenaustaus
h. Beides sind eta-blierte und gut kontrollierbare Herstellungsprozesse. Diese Wellenleiter zei
h-nen si
h dur
h geringen Verluste, 
hemis
he und me
hanis
he Widerstands-fähigkeit, die Mögli
hkeit, ni
htlineare E�ekte auszunutzen und ni
ht zuletztdie Tatsa
he aus, dass relativ groÿe Kristalle preisgünstig kommerziell zuerwerben sind [14℄.Die Anwendung für integriert optis
he Komponenten liegt neben der Sen-sorik insbesondere im Telekommunikationsberei
h. Insbesondere au
h dur
hdie Kombination mit den photorefraktiven Eigens
haften der dotierten Kri-stalle lassen si
h Elemente wie S
halter, Filter oder Verzweiger realisieren.110



Anhang B
Verwendete Fluoreszenzfarbsto�e und -�lterRhodamin B und DCMAls Rhodamin B (oder au
h Rhodamin 610) wird 2-[6-(Diethylamino)-3-(diethylimino)-3H-xanthen-9yl℄benzoesäure bezei
hnet (C28H31N2O3Cl). DieAbkürzung DCM steht für 4-Di
yanmethylen-2-methyl-6-(p-dimethylamino-styryl)-4H-pyran (C19H17N3). 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 Datenzugrunde liegenden Messungen sind ebenfalls in der Arbeit von Lindsey [91℄zu �nden.

Abbildung 7.1: Strukturformel vonRhodamin B Abbildung 7.2: Strukturformel vonDCMIn Abb. 7.3 und Abb. 7.4 sind die Spektren für Rhodamin B aufgetragen,in Abb. 7.5 und Abb. 7.6 die für DCM. Die Spektren von DCM in Ethanolverlaufen fast identis
h zu den in Abb. 7.5 und 7.6 geplotteten von DCM inMethanol [92℄. Die relevanten Absolutwerte sind für DCM in Ethanol sowieweitere wesentli
he Daten für die Fluoreszenzemission der beiden Farbsto�eim Verglei
h in Tabelle 7.1 zusammengefasst.111



Abbildung 7.3: Absorptionsspek-trum von Rhodamin B in Ethanol Abbildung 7.4: Emissionsspektrumvon Rhodamin B in Ethanol

Abbildung 7.5: Absorptionsspek-trum von DCM in Methanol Abbildung 7.6: Emissionsspektrumvon DCM in MethanolRhodamin B DCM Einheit QuelleMolare Masse M 479,02 303,96 g/mol [93℄Absorptionsmaximum 552 472 nm [93℄in ETOHMolarer Absorptionsko- 10, 7 · 104 4, 25 · 104 l/mol/
m [93℄e�zient α (� Maximum)Fluoreszenzmaximum 580 644 nm [93℄in ETOHQuantene�zienz Φ 0,7 0,43 [94, 95℄Tabelle 7.1: Verglei
h der Fluoreszenzfarbsto�e Rhodamin B und DCM112



MitoTra
ker R© OrangeBei MitoTra
kerR© Orange der Firma Mole
ular ProbesTM handelt es si
h umeinen Farbsto�, der selektiv Mito
hondrien in der Zelle anfärbt.In Abb. 7.7 ist die 
hemis
he Veränderung des MitoTra
ker Orange CM-H2TMRos anhand der Strukturformel dargestellt: Wenn mikromolare Men-gen des Farbsto�es in eine Zelle inkubiert werden, erfolgt ein passiver Trans-port des Farbsto�es dur
h die Plasmamembran. Dabei oxidiert er zum �uo-reszierenden MitoTra
ker Orange CMTMRos, der si
h in den Mito
hondrienanlagert. Dort reagiert er mit Thiolgruppen an Proteinen sowie mit Peptiden,so dass er au
h na
h einer Fixierung mit Aldehyden bestehen bleibt.In Abb. 7.8 sind das normierte Absorptions- und Emissionsspektrum desMitoTra
ker Orange in Ethanol aufgetragen. Das Absorptionsmaximum liegtbei λ = 554 nm, das Emissionsmaximum bei λ = 576 nm3.
Abbildung 7.7: Strukturformeln des MitoTra
ker beim Anfärben der Mit-o
hondrien

Abbildung 7.8: Normiertes Absorptions- und Emissionsspektrum des Mito-Tra
ker Orange in Ethanol3s. Datenblatt Mole
ular ProbesTM , MitoTra
ker R©Orange CM-H2TMRos113



Filter
harakteristikIn Abb. 7.9 ist das Transmissionsspektrum des verwendeten Fluoreszenz�l-ters dargestellt. Es wurde aufgenommen mit dem Spektrometer AvaSpe
-1024-2 von Avantes. Wellenlängen unterhalb der Kante bei λ = 570± 15 nmwerden geblo
kt (z.B. die in den Experimenten häu�g verwendete Anregungs-wellenlänge des frequenzverdoppelten Nd:YAG-Lasers von λ = 532 nm),Wellenlängen oberhalb der Kante, also groÿe Teile der Fluoreszenzspektren,werden transmittiert.
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