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Einleitung

In Wissenschaft und Technik ist ein deutlicher Trend hin zu Mikro- und Nano-Technologien
zu erkennen. Das betrifft nicht nur ,typische” Bereiche der Informatik und Physik, wie
beispielsweise die Halbleiterphysik und integrierte Optik, sondern reicht weit in Gebiete der
Chemie, Biologie oder modernen Medizin hinein [RH+05]. Um funktionale und effiziente
Strukturen in dieser Grofienordnung zu realisieren, ist zum einen ein tieferes Verstandnis
der ablaufenden physikalischen Prozesse und zum anderen eine prozessoptimierte
Herstellung notwendig. Beides bedingt eine ortlich hochaufgeloste Analysemethode, die
dann auch spezifisch sensitiv der jeweiligen physikalischen Fragestellung angepasst ist. Im
Bereich der optischen Analytik basieren solche Untersuchungsmethoden haufig auf dem
konfokalen Prinzip, welches sich aufgrund einer konfokalen Filterung (konfokale
Lochblende) durch eine Streulichtunterdriickung und eine zusédtzliche Tiefenauflosung
auszeichnet. Solche konfokalen Verfahren ermoglichen daher eine dreidimensionale Analyse
von Mikro- wund Nanostrukturen. Bei der herkommlichen konfokalen Laser-
Rastermikroskopie (CLSM, Confocal Laser Scanning Microscopy) wird das elastisch
gestreute Licht mikroskopiert, so dass eine Abbildung und Kontrolle dreidimensionaler
Oberflachenstrukturen moglich ist. Je nach physikalischem Effekt kann eine konfokale
Mikroskopie bzw. Spektroskopie und somit ortsaufgelost eine Visualisierung
unterschiedlicher Informationen erfolgen. So werden verschiedene, dem zu untersuchendem
System charakteristische Eigenschaften tiiber einen physikalischen Effekt analysiert.
Beispielsweise konnen durch die p-Raman-Spektroskopie (inelastische Streuung)
Verspannungen oder die Ortlich variierende Materialzusammensetzungen in
Halbleiterstrukturen untersucht werden [Wol95] [SM+05] [SMNO07]. Ein weiteres Beispiel
stellt die konfokale Fluoreszenzmikroskopie dar; hier konnen dann Systeme selektiv auf den
Fluophor (auch als Marker) bzw. resultierende Quenchprozesse Ortlich aufgeldst betrachtet
werden [HB+09].

Im Bereich der integrierten Optik spielen nichtlinear-optische Effekte eine zentrale Rolle!
Hier kann dann bei entsprechender Anregung die nichtlineare Antwort des Systems (z.B. die
zweite Harmonische) durch eine nichtlinear konfokale Mikroskopie ortlich aufgeldst
detektiert werden. Das enorme technologische und wirtschaftliche Potential der integrierten
Optik  zeigt sich in seinem breiten Anwendungsspektrum, welches von der
Informationstechnologie (Datenverarbeitung, Ubertragungstechnik) iiber die optische
Sensorik (Umweltanalyse, Medizin) bis hin zur Photonik reicht. Ein typisches Beispiel fiir die
kommerzielle Ausnutzung solcher nichtlinearer Phanomene in integriert optischen
Bauelementen ist die Frequenzkonversion (z.B. Frequenzverdoppelung, Differenz-

frequenzerzeugung, Optische Parametrische Oszillation).
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Ein haufig genutztes Basismaterial fiir solche Bauelemente stellt das Ferroelektrikum
Lithiumniobat (LiNbOs, LN) dar, welches sich durch seine vielschichtigen Eigenschaften
auszeichnet. Diese sind vor allem piezoelektrischer, elektrooptischer u. optisch nichtlinearer
Natur. Lithiumniobat ist doppelbrechend. Seine vergleichsweise grofsen nichtlinearen
Koeffizienten und der ausgedehnte Transparenzbereich (ca. 0,35 um — 5 um) pradestinieren
Lithiumniobat gerade fiir die Frequenzkonversion. Hier stellt die Phasenanpassung einen
entscheidenden Parameter dar, welcher die Grofie des konstruktiven
Wechselwirkungsbereichs der beteiligten optischen Felder bestimmt. Hinsichtlich einer
effektiven Frequenzkonversion muss die Dispersion des Kristalls fiir die wechselwirkenden
Frequenzen ausgeglichen werden. Bei nichtlinearen Bauelementen auf der Basis optischer
Wellenleiter wird das Prinzip der , Quasi-Phasenanpassung” (QPM, Quasi-Phase Matching)
angewandt, welches sich die Mikrodoméneninversion zunutze macht [Fej94]. An den
Domainengrenzen auftretende Phasenspriinge kompensieren im Mittel die unterschiedlichen
Phasengeschwindigkeiten der beteiligten Lichtwellen. Der Einsatzbereich solcher
periodischer Strukturen, wie beispielsweise in periodisch gepoltem Lithiumniobat (PPLN),
hdangt wesentlich von Scharfe, Homogenitdt, Tiefenausdehnung und Periode der
Domaénenstruktur ab. Die nichtlineare konfokale Laser-Raster-Mikroskopie ermdoglicht eine
Abbildung dieser ferroelektrischen Domanenstruktur, wobei die lokale Effizienz des
frequenzverdoppelten Signals (SHG, Second Harmonic Generation) durch Ortliche Variation
des Laserfokus erfasst wird [SMO01][RF01][CKIO1]. Die nichtlineare CLSM stellt hier eine

hochaufgeldste und zudem kontaminationsarme 3D-Analysemethode dar.

Origindres Ziel dieser Arbeit ist die Charakterisierung und Abbildung der iibertragenen
ferroelektrischen Domanenstruktur in Lithiumniobat (LN). Hierfiir sollte ein konfokales
Laser-Rastermikroskop beziiglich einer nichtlinearen Analyse auf einer sub-um Langenskala
entwickelt und realisiert werden, was sowohl den optischen Aufbau selbst als auch die
entsprechende Regelungs- und Steuertechnik beinhaltet. Die nichtlineare konfokale
Mikroskopie soll im Wesentlichen an periodisch gepolten LiNbOs-Strukturen (PPLN)
erfolgen und deren Tomographie bei der Klarung zugrunde liegender Kontrastmechanismen
helfen. Ferner soll ausgelotet werden, ob und inwieweit sich die p-Raman-Spektroskopie als

bildgebendes Verfahren zur Kontrolle der iibertragenen Doméanenstruktur eignet.
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Die Arbeit strukturiert sich im Weiteren wie folgt:

- Im ersten Kapitel werden zunéachst einige Grundlagen und Aspekte der nichtlinearen
Optik betrachtet. So finden sich hier unter anderem Abhandlungen {iiber die
nichtlineare Polarisation und die Frequenz-Konversion. Es schliefit ein kurzer Abriss
tiber die Eigenschaften ferroelektrischer Materialien an, wobei im speziellen
Lithiumniobat ndher betrachtet wird. Anschlieffend werden die fiir diese Dissertation
wesentlichen Aspekte der konfokalen Mikroskopie und Spektroskopie diskutiert. So
wird hier beispielsweise das konfokale Prinzip erklart und exemplarisch auf
Ergebnisse verschiedener konfokaler Anwendungen eingegangen. Schliefdlich
werden der Raman-Effekt selbst und einige Grundlagen zur Raman-Spektroskopie

erortert.

- Die Ergebnisse beziiglich der nichtlinearen konfokalen Mikroskopie werden im
zweiten Kapitel vorgestellt. Anfangs werden hier das experimentelle Setup
beschrieben und die Systemparameter dargelegt. Anschlieffend werden die Resultate
aus der nichtlineare Analyse an gepolten LN-Strukturen prasentiert und diskutiert,
wobei hier eine Unterteilung beziiglich Orientierung und Struktur erfolgt. Dies reicht
von Z-Schnitt PPLN tiber LN mit zirkularer Polungsstruktur bis hin zu Planar- bzw.
Rippenstrukturen in X- u. Y-Schnitt PPLN.

- Das dritte Kapitel widmet sich der konfokalen Raman-Spektroskopie an PPLN-
Strukturen. Nach einer kurzen Vorstellung der experimentellen Gegebenheiten folgt
die Prasentation der Messergebnisse anhand derer die Eignung dieser Methode als

weiteres Analyseverfahren fiir die Inspektion von PPLN-Strukturen aufgezeigt wird.

- Im abschliefenden vierten Kapitel werden die Ergebnisse dieser Arbeit

zusammengefasst, was einen Ausblick fiir kiinftige Entwicklungen beinhaltet.
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1  Theoretische Grundlagen

In diesem Kapitel werden im ersten Teil wesentlichen Aspekte der nichtlinearen Optik
diskutiert, was im engen Bezug zur integrierten Optik geschieht. Ausgehend von der
nichtlinearen Polarisation von Materie werden wichtige nichtlineare Prozesse vorgestellt
und die Moglichkeiten zur Phasenanpassung fiir eine effiziente nichtlineare
Wechselwirkung diskutiert. Es schliefst eine kurze Betrachtung der Eigenschaften von
ferroelektrischen Materialien an. Der zweite Teil dieses Kapitels widmet sich der konfokalen
Mikroskopie und Spektroskopie. Es wird hier das konfokale Prinzip erlautert und auf die
spezifischen Eigenschaften der beiden Analysemethoden eingegangen. Das Kapitel endet

mit einer kurzen Einfithrung in die Raman-Spektroskopie.

1.1 Aspekte der nichtlinearen und integrierten Optik

Die nichtlineare Optik beschéftigt sich mit der Wechselwirkung zwischen Licht und Materie,
wobei die optischen Eigenschaften von Materie unter dem Einfluss intensiver Strahlung
verandert werden. Bereits Ende des 19. Jahrhunderts fand man Wege, das
Ausbreitungsverhalten von Licht in Materie zu beeinflussen. Beispielsweise beschreibt der
Pockels-Effekt (1893) die lineare und der Kerr-Effekt (1875) die quadratische Abhangigkeit
der Brechzahl von einem &ufseren elektrischen Feld. Die Beeinflussung der
Brechzahlverhaltnisse durch Verzerrungs- und Spannungswellen, also der akustooptische
Effekt wurde 1922 von Brillouin vorhergesagt [BM+90]. Vor allem interessiert hier die
gezielte Beeinflussung der optischen Eigenschaften nichtlinearer Medien unter dem Einfluss
von Licht. Solche nichtlinearen Effekte bedingen sehr intensive Strahlung, so dass erst durch
die Entwicklung des Lasers deren Erforschung moglich wurde. Um die Wechselwirkung von
Licht und Materie quantitativ beschreiben zu kénnen bedient man sich der induzierten

nichtlinearen Polarisation.

Betrachte man die Polarisation P (Summe aller atomaren Dipolmomente pro
Volumeneinheit) in der linearen Optik, so ist die induzierte Polarisation in Materie

proportional zum elektrischen Feld E einer optischen Welle [HL99]:
P=g,yE (1.00)

Dieses Verhalten gilt fiir Felder mit niedriger Intensitat. 1961 wurde erstmals die Erzeugung
nichtlinearer Effekte der Polarisation aus optischen Feldern beobachtet. Die Erzeugung der

zweiten Harmonischen (SHG, Second Harmonic Generation) und spéter des Frequenz-
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mischens bzw. der optischen Summen- und Differenz-Frequenz fiihrte zu einer
Uberarbeitung der Gleichung fiir die induzierte Polarisation (1.00) und schliellich zu ihrer

Darstellung als Potenzreihe.

Grundlegend fiir die Beschreibung der Lichtausbreitung elektromagnetischer Wellen sind
die Maxwellgleichungen. Wird von einem Material ohne freie (keine Ladungsdichten,
p=0) oder bewegte Ladungstrager (keine Stromdichte, j =0,) ausgegangen, ergeben sich

die Maxwellgleichungen wie folgt:

Lo D(7
V><H(r,z):M (1.01a)
- OB(F,t
Vx B (7 1) =- B0 (1.01b)
V-D(F,1)=0 (1.01c)
V-B(F,1)=0 (1.01d)

Hier sind A und E die magnetische bzw. elektrische Feldstarke. D steht fiir die
dielektrische Verschiebung und B fiir die magnetische Flussdichte. Wie in der Physik iiblich
ist der Operator V definiert als V = (8/dx,8/dy,0/0z). Das Verhalten des Mediums unter

Einfluss eines elektromagnetischen Feldes wird durch die Materialgleichungen beschrieben:
B=u ji.-H (1.02a)

D=¢,8 -E (1.02b)

U, und g, bezeichnen die magnetische bzw. elektrische Feldkonstante. I, und &, stellen
die relative magnetische bzw. dielektrische Permeabilitat dar.

Mit den Gleichungen 1.01b (beidseitige Bildung der Rotation) und 1.01c ergibt sich unter der
Voraussetzung einer schwachen Ortsabhédngigkeit von &, die Wellengleichung einer sich in

Materie ausbreitenden elektromagnetischen Strahlung;:

(1.03a)

_& (1.03b)
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Hier bezeichnet ¢ = 1/( ¢, p,)"? die Lichtgeschwindigkeit, wodurch Gleichung 1.03a sich zu
Gleichung 1.03b umformen ldsst. Hier wurde eine Ausbreitung der Welle in x-Richtung
betrachtet. Die Losung der linearen Differentialgleichung ergibt ebene Wellen:

E(x,1)=E, cos(at-kx)==E, ' “"™ 1. (1.04)

N | —

1.1.1 Nichtlineare Polarisation des Mediums

In der linearen Optik wird angenommen, dass der Brechungsindex n = &2 in einem
Dielektrikum und somit auch die elektrische Suszeptibilitit y ausschliefllich von der
Frequenz o abhidngt und nicht von der Amplitude des elektrischen Feldes. Die im Medium
erzeugte Polarisation P ist dann proportional zum angelegten elektrischen Feld E. Es gilt

dann:
P(w) =&, Z(@)E(w) (1.05)

Der Tensor der Suszeptibilitit ¥ = (& -1) stellt eine Matrix mit komplexen Koeffizienten dar
und ordnet jedem E eindeutig ein P zu. Die dielektrische Verschiebung D im Dielektrikum
ergibt sich mit (1.05) zu:

D(w) =&, - E(w) +P(w)
=¢, E(0) + & Z(®)E(0) (1.06)
=&, (1+ 7(0)- E(@) = £,&(») - E(»)

Der erste Summand beschreibt das Verhalten im Vakuum, dem der Einfluss der Materie
(zweiter Summand) tiberlagert ist. Es andert sich hier also nicht die Frequenz des Lichtes
beim Durchgang durch Materie. Fiir kleinere Feldstarken konnen nichtlineare Effekte
vernachlédssigt werden, so dass dann ein linearer Zusammenhang zwischen elektrischem

Feld und der in einem Medium induzierten Polarisation vorliegt.

Bei hohen Lichtintensititen hangt die elektrische Suszeptibilitit von der Stirke des
elektrischen Feldes ab. Die elektrische Suszeptibilitit lasst sich in eine Taylorreihe nach den

Potenzen des elektrischen Feldes entwickeln:

7= 7"+ 7"E+ 79 -E+.. (1.07)
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7", 79, 7© sind die Suszeptibilititen erster, zweiter und dritter Ordnung und somit
tensorielle Materialkoeffizienten. Die Suszeptibilitat erster Ordnung beschreibt alle linear
optischen Effekte (fiir LiNbOs ist es ein 3x3 Tensor mit nicht verschwindenden Elementen
auf den Hauptdiagonalen). Die Grofle der nichtlinearen Suszeptibilitdt hangt von der Art
und Symmetrie des Mediums ab. Sie gibt Auskunft {iber die Verformung der

Elektronenhiille durch die einfallende Lichtwelle.

Die Polarisation P ergibt sich nun wie folgt (Beitrage des magnetischen Felds zu Polarisation

sollen hier und spater keine Bertiicksichtigung finden):

B (1.08)

Der erste Term beschreibt das lineare und die weiteren Terme das nichtlineare Verhalten der
Polarisation. Der Tensor zweiter Stufe (7 ®) weist aus Symmetriegriinden nur drei
voneinander unabhdngige Komponenten auf [WG85]. Die komplexen Tensorelemente
enthalten im Realteil den Brechungsindex und im Imaginarteil die Absorption als anisotrope

Materialparameter.

Die lineare Differentialgleichung aus Gleichung 1.03b wird nun durch die nichtlineare

Polarisation um eine Storung erweitert, es gilt dann die Wellengleichung:

OE_§E 1P,
2

o c ok & o (199)
Betrachtet wird jetzt eine Welle, die eine Addition von zwei ebenen Wellen darstellt:
E = E, cos(ayt + k,x) + E, cos(am,t + k,x) (1.10)
Durch Anwendung des Additionstheorems cos’b=1/2-(1+cos2b) ergibt sich:
PO — g 7O (Elz + E§)+ Elz cos(2a)1t)+ E22 cos(2a)2t) (1.11)

+ 2E1Ez cos[(a)1 + o, )]+ ZEIEZ cos[(a)l -, ) t]

Die hier auftretenden Terme konnen verschiedenen Prozessen zugeordnet werden. Die
Gleichung enthédlt einen konstanten wund frequenzunabhingigen Term (optische
Gleichrichtung), weiterhin Anteile mit 2@ und 2w2 (SHG), welche Amplituden aufweisen,
die proportional zum Quadrat der Feldstarke der beteiligten Wellen sind. Es sind ebenfalls
Terme enthalten, die auf der Summen-, bzw. Differenzfrequenz oszillieren (SFG, DFG). Fiir

die Intensitat der abgestrahlten Oberwellen gilt:
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(1.12)

1.1.2 Nichtlineare Prozesse

Nichtlineare Effekte 2. Ordnung:

- Frequenzverdopplung:

Unter ausschliefSlicher Betrachtung des Terms 2. Ordnung gilt fiir eine monochromatische

Welle im verlustfreien nichtlinearen Medium:
P=g¢, [;?(”Eo cos(ot) + (I(Z)EO cos(a)t))Eo cos(a)t)] (1.13)

Es gentigt nun fiir die Erzeugung der ersten Oberwelle (@overwetie = 2 @rundamentarc) die Betrachtung

von ¥ @, somit vereinfacht sich die Wellengleichung aus (1.09) zu:

by

O’E £ 0E g, 0'7PFE?
oY cor o o (1.14)

[SS]

. =2 . . . .. .
Es resultiert durch den FE“-Term nun eine, mit einer zusitzlichen neuen Frequenz

oszillierende, induzierte Polarisation. Fiir diese Polarisation gilt:
B(x,t)= }?(Z)EO ety ee (1.15)

Es entsteht eine neue Feldkomponente mit der doppelten Frequenz (2w). Es liegt also
Frequenzverdoppelung vor, da die schwingenden Dipole Licht doppelter Frequenz
aussenden. Man spricht daher auch von der Erzeugung der zweiten Harmonischen, welche
in Kristallen mit Inversionssymmetrie nicht moglich ist. Die SHG kann im Photonenbild als
die Kombination zweier Photonen mit der Frequenz ® zu einem Photon der Frequenz 2w

beschrieben werden (Drei-Wellen-Mischen).

- Gleichrichtung

Die Anwendung des Additionstheorems cosa-cosF=1/2[cos(a-p)+cos(a+f)] auf die Gleichung

1.13 und eine entsprechende Umformung liefert fiir die Polarisation:



1 Theoretische Grundlagen 15

P =g,7"E, cos(wt)+ % (77 E,)E, + %(;?(Z)EO )E, cos(2ct) (L16)

|
|

=P+P+

o
[=)
(38

Die Polarisation enthdlt also neben dem linearen Term P:1= goﬂ?(l)Eo cos(a)t), welcher mit der
Frequenz o der einfallenden Welle schwingt, und dem zuvor besprochenen Term P2 (SHG)
noch einen konstanten Term Po der von der Frequenz unabhangig ist. Man spricht hier von

optischer Gleichrichtung:
- 80 (2) - — 1 17
10 —_2(}( Eo)Eo ( . )

Dieser Term tragt nicht zur Bildung einer neuen Welle bei, sondern fithrt zur Ausbildung

eines statischen elektrischen Feldes innerhalb des Kristalls.

- Frequenzmischung:

Bei der Einkopplung zweier Felder (El, Ez) in den nichtlinearen Kristall treten neben den
entsprechenden Oberwellen (2w1, 2e2) auch die Summen- und Differenzterme (w1 £ w2) auf.
Setzt man nun die Summe der beiden Felder E = Em cos(a)lt)+ Eoz Cos(a)zt) in den Term
zweiter Ordnung (vgl. 1.08) ein, so folgt nach Anwendung der ersten binomischen Formel
([a+b]P=[a*+b*+2ab]):

P=gy? (E(fl cos’(at) + E2 cos*(m,t) + 2E, E,, cos(w,t) cos(a)zt)) (1.18)
Durch Anwendung des Additionstheorems erhalt man:
P=gy7® (E"Ozl cos’(at) + E2 cos(m,t) + 2E, E,, cos(,) cos(a)zt)) (1.19)

Es ergeben sich Beitrdge der Summen- und Differenzfrequenz. Die Erzeugung der
Summenfrequenz (SFG) ist der SHG ahnlich, jedoch interagieren hier zwei Wellen
unterschiedlicher Frequenz. Diesen Sachverhalt findet man auch in nachfolgender
Abbildung 1-01 skizziert, wobei die schematische Darstellung auch zur Erlauterung anderer

nichtlinearer Effekte 2. Ordnung dient.
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Bei der SFG werden zwei Photonen niedriger Energie (w1, ®2) vernichtet, was unter Bildung

eines Photons hoherer Energie erfolgt (as= a1+ a»).

A
W\ 20 o
a) SHG: i x@ WW> B — 260
W\~ ®
A 4
A
@, M\ 1+, o
+ JVvVv 2} | W12
b) SFG: G N> X O+,
2 S\ o,
\ 4
®;- O, 'S o,
® > . A
c) DFG: r W G WA o,
(@ \N\/>) VAV e -,
®, '
0 A
> W,
d) PF: 0, MW e Wh (T, -
JW> o,
[OX

Abb. 1-01: Schematische Darstellungen zur Erliuterung von Frequenzoverdoppelung (SHG),
Summenfrequenz-Erzeugung (SFG), Differenzfrequenz-Erzeugung (DFG) und
parametrische Fluoreszenz (PF).

Bei der Erzeugung der Differenzfrequenz (DFG) werden zwei Wellen eingestrahlt (w1, m2),
wobei o1 > m2. Es wird das Photon hoherer Energie (w1) unter Erzeugung zweier Photonen
kleinerer Energie (w2, ws) vernichtet, wobei eines die Frequenz des eingestrahlten Photons
mit kleinerer Energie (®2) aufweist. Es gilt also as= @1 - ax. Neben der Erzeugung einer neuen
Frequenzkomponente (ws) kommt es also zu einer Verstirkung des eingestrahlten
niederfrequenten Feldes. Man erkldrt sich dies dadurch, dass durch die niederfrequente
Komponente (w2) ein stimulierter Zerfallsprozess vom angeregten Niveau (w1) ausgelost

wird, der dann in der Emission der beiden Photonen (w2, ®s) endet.

- Parametrischer Prozess:

Der optisch parametrische Prozess kann als Umkehrung der Frequenzmischung angesehen
werden. Er wurde erstmals von S. E. Harris beobachtet [HOB67]. Ein Pump-Photon zerfallt
hier in zwei Photonen (Signal- und Idler-Photon), wobei wp = s + i gilt. Der Zerfall findet
hier ohne Anlegen eines dufseren Feldes spontan unter dem Einfluss des Vakuumfeldes statt.
Durch die Wahl der Phasenanpassung lasst sich die Frequenz von Signal- und Idler-Photon

variieren.
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Nichtlineare Effekte 3. Ordnung:

In Kristallen mit Inversionszentrum muss der nichtlineare kubische Term beriicksichtigt
werden, welcher hier den niedrigsten nicht verschwindenden darstellt. Dieser nichtlineare
Term 3-ter Ordnung fiihrt zu einem intensitatsabhangigen Brechungsindex n, der fiir kleine

Anderungen wie folgt dargestellt werden kann:
n=n,+ ;/‘E‘z (1.20)

Die Dipole des Dielektrikums werden durch das elektrische Feld teilweise ausgerichtet, was
sich direkt auf die Wechselwirkung mit der einfallenden Strahlung auswirkt, so dass hier der
Brechungsindex modifiziert wird. Im Falle der nichtlinearen Wechselwirkung wird die

Dipolausrichtung durch das intensive Lichtfeld selbst hervorgerufen.

- Selbstfokussierung:

Durchlauft ein Laserpuls ein Dielektrikum, wird aufgrund der Nichtlinearititen der
Brechungsindex n(r) im Bereich des Pulszentrums (hochste Intensitat) grofSer. Im Bereich der
Pulsflanken (kleinere Intensitaten) dndert sich der Brechungsindex kaum. Es kommt zu einer
Phasenkriimmung, da im Zentrum die optische Wegldange vergroflert ist. Somit wirkt das
Medium wie eine Linse. Die Fokussierung fiihrt dann zu einer weiteren Intensititssteigerung

im Zentrum und somit zur Erhéhung des Brechungsindex.

- Selbstphasenmodulation:

Im nichtlinearen Medium fiihren kurze Lichtpulse mit hohen Intensitatsspitzen zu einem
zeitlich modulierten Brechungsindex, was dann eine Riickkopplung auf die Phase der Welle
zur Folge hat. Die Nichtlinearitit des Brechungsindex n geht dann tiiber die Wellenzahl
k=27mA in die Phase der Lichtpulse ein.

Der Feldverlauf eines Pulses im Medium sei E(x,t)=Eo(t)cos[-#x,t)] und die Phase @(x,t)=kx-
aot=-aot+2 mox/ Ao+2 yl(t)x/ Jo. Die Frequenz des Lichtpulses wird dann zeitabhéangig. Fiir die
Momentanfrequenz w(t) ergibt sich:

_0¢(x,0) . 2zyx o)

A= DT

(1.21)

Die Intensitat steigt von Null auf ein Maximum an und fallt dann wieder auf Null zuriick,

somit erfolgt eine Frequenzverschiebung zu Beginn des Pulses hin zu kleineren Werten
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(Rotverschiebung, 0I(¢)/0t >0) und am Pulsende hin zu grofleren Werten
(Blauverschiebung, 0I(t)/0t <0). Der Puls wird durch die Selbstphasenmodulation spektral

verbreitert.

- Vierwellenmischung:

Zwei in verschiedene Richtung laufende kohdrente Wellen stellen innerhalb eines
nichtlinearen Mediums ein Phasengitter dar, welches eine dritte Welle (nicht
notwendigerweise kohdrent zu den beiden anderen) in eine vierte Welle abbeugen kann.
Diesen Effekt bezeichnet man dann als Vierwellenmischen. Zur Erkldrung der
physikalischen Zusammenhadnge wird die nichtlineare Suszeptibilitdt dritter Ordnung

herangezogen. In diesem Fall folgt fiir die Polarisation:
P(E)=7VE+ 7VE* + 77’ (1.22)

Wird ein kleines Feld e hinzugefiigt (in e werden hier nur Terme bis zur ersten Ordnung

berticksichtigt) ergibt sich die Polarisation zu:
P+6P=7V(E+&)+ 7P (E* +2Eé)+ 7P (E* +3E%@) (1.23)

P =e(7" +277E +370F) (1.24)

Fiir den Fall, dass e kohdrent zu E ist, erhdlt man das Verhaltnis dP/e durch die Mittelung
des Klammerterms (Gl. 1.23):

67% - ( 70+ %Eg ;7“)) (1.25)

Hier war der Mittelwert von E = Eo cos(at) gleich Null und der von E?=cos*(wt) gleich Eo?/2.
Fiir den vom Feld gesehenen Brechungsindex ergibt sich mit n=+&=+1+x :

s
n, :(1+£j

£,e
b
- {1 + (;}'(” + %;?”Ejj/go}

Dieser Brechungsindex héngt von Eo ab. Bei der Uberlagerung zweier kohdrenter Wellen

(1.26)

bildet sich die charakteristische stehende Wellenstruktur mit Knoten und Bauchen des

elektrischen Feldes aus. Entsprechend Gl. 1.26 ist der Brechungsindex fiir Knoten und
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Bauche unterschiedlich. Die Welle e sieht die stehende Wellenstruktur als dem Kristall

aufgepragtes Phasengitter und wird an diesem gebeugt.

1.1.3 Nichtlinearer Koeffizient

Im Folgenden dieser Arbeit werden nur noch nichtlineare Prozesse zweiter Ordnung

betrachtet, so dass gilt:

—

P =5 7%E-E (1.27)
Liegen die eingestrahlten Wellen unterhalb der Resonanzfrequenz, dann ist 7' unabhingig
von der Lichtfrequenz. In diesem Fall bleibt 7 invariant gegen eine Vertauschung der
beiden letzten Indizes. In der Praxis wird ein vereinfachter nichtlinearer Tensor d*® definiert
(27 Elemente) [DGNO97]:

1
— (2)
dy = 5 &0l (1.28)
Die nichtlineare Polarisation lasst sich dann wie folgt darstellen:
R=2d,EE, (1.29)

Der Tensor ist symmetrisch gegen Vertauschung der letzten beiden Indizes, so dass sich
aufgrund der Kleinman-Symmetrie der verwendete Tensor auf 18 unabhdngige Elemente
reduziert und als (3x6)-Matrix darstellen lasst. Fiir den Tensor dix ist eine Flachendarstellung
in der Form di gebrauchlich, wobei i=1 synonym zu X, i=2 zu Y und i=3 zu Z verwendet

wird. Entsprechend der Voigt-Notation werden dann j und k zu | zusammengefasst:

Jki XX YY ZZ YZ=Z7Y XZ=ZX XY=YX
Jok: 11 22 33 23=32 13=31 12=21 (1.30)
I= 1 2 3 4 5 6

Fiir kartesische Koordinaten konnen die Bezeichnungen 1, 2, 3 synonym zu X, Y, Z
verwendet werden. Formal soll im Weiteren | durch j ersetzt werden. Mit der Kleinman-
Regel zur Kristallsymmetrie ergibt sich nun fiir Lithiumniobat (Punktgruppe 3m,
Spiegelebene L X) nach der Voigt-Notation [Rae78]:
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0 0 0 0 d, —-d,
dij: —dy, dy, 0 dy 0 0 (1.31)
d, d,, d; 0 0 0

Der nichtlineare Koeffizient ist von den Wellenlingen der wechselwirkenden Wellen
abhéngig. Nach der Miller’schen Regel ergibt sich der Koeffizient fiir einen Mischprozess
(z.B. mit A1, A2, A3) aus einer Mischung anderer Wellen (z.B. mit A1, A2/, A3") mit bekanntem

nichtlinearen Koeffizienten d” wie folgt [SK+97]:

g, =y 2D =D () =)o) =) )
(" (A) =1 (0" (L) =D (n" (L) -1

Fir die Frequenzkonversion im nichtlinearen Wellenleiter tritt anstelle des

Brechungsindexwertes der sich aus dem Wellenleitermodell ergebende effektive

Brechungsindex net. In Abbildung 1-02 sind exemplarisch die wellenldangen-abhidngigen

Werte fiir die Koeffizienten dss und ds: fiir LiNbOs tabellarisch aufgefiihrt, welche sich

experimentell aus der SHG in einem Volumenkristall ergaben.

Mfundamental (1T 852 | 1064 | 1313

dy; | 25.7 | 252 | 19.5
dki (pm/V)

ds 4.8 4.6 3.2

Abb.1-02: Tabellarische Ubersicht bestimmter Koeffizientenwerte ds3
und ds1 fiir verschiedene Wellenlingen der Fundamentalen
[SK+97]
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1.1.4 Die Phasenanpassung

Die Fundamentalwelle und die zweite Harmonische besitzen aufgrund der
Materialdispersion verschiedene Phasengeschwindigkeiten. Somit laufen die nichtlineare
Polarisationswelle und die getriebene Oberwelle aufser Phase, was zur destruktiven
Interferenz fiihrt. Je schneller die beiden Wellen aus Phase laufen, desto weniger Energie
kann von der Fundamentalen auf die Oberwelle iibertragen werden. Im Normalfall kann in
einem dispersiven Medium die Intensitdt der ersten Oberwelle nicht quadratisch mit der
Kristalllinge ansteigen, sondern oszilliert mit sin?. Die an der Stelle x erzeugte Oberwelle
kann im Fall Ak = 2k,—kz2,# 0 nicht mit einer an der Stelle x+Ax erzeugten Oberwelle in Phase
sein. Mit zunehmenden Ax erfolgt dann periodisch konstruktive und destruktive Interferenz.
Es gilt:

1

: Sin(AK1/2) | o

E,, « E;j ™ dx = 12 2 (1.33)
. 2
1, oc [ SMAKIID T 2 po (134)
Ak1/2

Fiir Ak=0 ergibt sich maximale Verstarkung. Um diese Phasenanpassung zu gewahrleisten,
gibt es verschiedene Mdglichkeiten, wie beispielsweise die Verwendung doppelbrechender

Kristalle mit spezieller Orientierung.

Phasenanpassung durch Doppelbrechung:

Man spricht von optischer Doppelbrechung, wenn der Brechungsindex eines Mediums von
der Polarisation des eingestrahlten Lichtes abhdngt. Doppelbrechung tritt auf in Kristallen
mit einer oder mehren ausgezeichneten Richtungen, den optischen Achsen. In Kristallen mit
einer optischen Achse (d.h. Rotationssymmetrie des Brechungsindex) wird durch diese und
die Ausbreitungsrichtung des Lichtes eine Ebene definiert. Ist nun Licht senkrecht zu dieser
Ebene polarisiert, so wird die Lichtausbreitung durch den ordentlichen Brechungsindex no
bestimmt, fiir Licht das parallel zu dieser Ebene polarisiert wird die Ausbreitung vom

auflerordentlichen Brechungsindex neo beeinflusst.

Die Bedingung nz, = n, kann erfiillt werden, wenn Anordnung so gewdhlt, dass die
Oberwelle aufserordentlich und die Grundwelle ordentlich polarisiert sind. Bei der

Lichtausbreitung unter einem Winkel B zur optischen Achse kann durch Kombination beider
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Brechungsindizes fiir die auSerordentliche Polarisation jeder gewiinschte Zwischenwert n»
eingestellt werden (ne.<no<no), es gilt:

1 sin® : 1 11
_2:Sln2ﬂ+COS2'B:—2+(—2——2J-Coszﬂ (1.35)
nb neo no neo no neo

Betrachte man einen strahlenden Dipol im einachsig doppelbrechenden Kristall, so breitet
sich bei ordentlicher Polarisation die Phase des Feldes auf Kugeloberflichen aus (wie im

isotropen Medium), bei aufierordentlicher Polarisation jedoch ergeben sich ellipsoidformige
Flachen konstanter Phasenlage.

=~
~
Y

1
1
H
Ny :
..... :
........................ '
! No) IN2o)
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td ’
neo /
¥
/
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) 20 frequency TN

a)

Abb. 1-03: a) Darstellung zur Brechungsindexanpassung in einem einachsig negativ
doppelbrechenden Kristall (ne < no). b) Phasenanpassung erster Art:
Oberwelle (2w) aufSerordentlich und Fundamentale (@) ordentlich
polarisiert. Der Phasenanpassungswinkel zur optische Achse liegt im
Schnittpunkt von Brechungsindexellipse des eo-polarisierten Strahls der
Oberwelle und Brechungsindexkreis des o-polarisierten Strahls.

Quasivhasenanpassung:

Bei der Phasenanpassung durch Doppelbrechung kann der grofite nichtlineare Koeffizient
dss nicht genutzt werden, da dieser nur Wellen gleicher Polarisation koppelt. Ein spezieller
Losungsvorschlag zur Phasenanpassung, welcher eine periodische Abfolge von Bereichen
mit alternierendem Vorzeichen des nichtlineare Koeffizienten vorsieht, wurde bereits 1962
von J. A. Armstrong und anderen gemacht [AB+62]. In fritheren Arbeiten von S. Somekh und
A. Yariv wurde vorgeschlagen, die Phasenanpassung durch eine Gitterstruktur an der
Wellenleiteroberflache zu erreichen [SY72]. Mittlerweile ist die Quasi-Phasenanpassung,
basierend auf der periodischen Inversion des nichtlinearen Mediums, zur Standardmethode
gereift. Die fiir die Anpassung notwendige Doménenbreite (A/2) ist durch die Dispersion
bestimmt. Unter der Kohdrenzlange L. versteht man die Lange, bis die Phasendifferenz

gekoppelter Moden den Wert n annimmt. Wenn die Kohdrenzlinge an einer
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Domainengrenze endet, entsteht eine zusdtzliche Phasendifferenz von =, so dass die

gekoppelten Moden dann wieder in Phase sind (Abb. 1-04).

40' —dOPM =2,’I'[*d33

- d‘.ﬂ
(Zé 30l ——d,, not phase-matched
g 20
= 5
a.
Q L
£ 10
n

0

10

Abb. 1-04: Diagramm zur Entwicklung der SHG (10x Lc) ohne Phaseanpassung (schwarz), mit
Phasenanpassung durch Doppelbrechung (griin) und durch QPM (blau) [Orl09].

Der periodisch modulierte nichtlineare Koeffizient in Z-Richtung kann durch eine

Fourierreihe beschrieben werden. Fiir den effektiven nichtlinearen Koeffizienten dess gilt:

dy =d2) Y G, exp(-ik,2) (136)

m=—0o0

Hier stellt Gm den Fourierkoeffizienten dar. Fiir den Betrag des Gittervektors km der m-ten

Fourierkomponente gilt:

k_=27m/A (1.37)

Der Fourierkoeffizienten Gm ist wie folgt definiert:

2 .

G,=—sin(zmD) (1.38)
Tm

D ist das Tastverhaltnis des Gitters, welches den Quotienten aus der Lange 1 und der Periode

A der periodischen Struktur darstellt. Fiir einen QPM Prozess erster Ordnung (m=1) mit

einem Tastverhaltnis von D = 0,5 wird der effektive nichtlineare Koeffizient maximal. Somit

gilt:
d =2d/z (1.39)
Die Phasenanpassung Ak muss nun um einen Betrag des Gittervektors km erweitert werden.

Fiir die hier betrachtete nichtlineare Wechselwirkung dndert sich die Phasenanpassungs-

bedingung zu:
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Akgpy = Ak -k, = k -k, -k, -27/ A (1.40)

Bei QPM Prozessen muss, hinsichtlich einer Anderung der Temperatur, auch die
Materialausdehnung (Anderung der Periode) und die Temperaturabhéngigkeit des

Brechungsindexes berticksichtigt werden [Rae78].

1.1.5 Frequenzverdopplung

Die SHG wird auch als entartet SFG bezeichnet, wobei aus zwei Photonen der
Fundamentalen (o) {iber die nichtlineare Interaktion ein Photon doppelter Frequenz (wsh)
gemafl @ + ar = wsn erzeugt wird. Die in den Wellenleiter eingekoppelte Leistung Pt
reduziert sich innerhalb des Mediums auf der Strecke L durch Dampfung und die
nichtlineare Wechselwirkung auf den Wert PtL. Es sollen ausschliefilich Terme 2. Ordnung
betrachtet werden, wobei der grofite nichtlineare Koeffizienten dss von LiNbOs ausgenutzt
wird. Aus der Losung der =zeitabhangigen Wellengleichung ergibt sich die
Bestimmungsgleichung fiir die Amplitude A(z). Im Fall der Frequenzverdoppelung erhalt

man ein System gekoppelter Differentialgleichungen wie folgt:

04, 2d.% o, 4
S _ . S +iAfSz
E__Q/Af_’_l; 303 n_ASHAf.e
! (1.41)
aAi =—ag, Ay +i2d33’< Wy A;. .o
Oz T C Ny
. 27
mit AB =B, —2p, -
(1.42)
R AL P
Pj=- 5 ‘Aj‘ j=f,SH

Geht man von gleichen Verlusten im Wellenleiter fiir die fundamentale und die
frequenzverdoppelte Welle aus (ot = ast = o) und betrachtet den Fall optimaler Phasen-
anpassung (Ap = 0) ergibt sich eine analytische Losung des DGL-Systems aus (1.41)

folgendermaf3en:

P,(L) = P,e”** tanh*(G(L))

(1.43)
Py, (L) = Pre **sech®(G(L))

Entwicklung der Funktionen G(L), sech’(G(L)) u. exp(-2al) von Psu(L) unter alleiniger

Beriicksichtigung des jeweiligen ersten Terms liefert folgende Naherung;:
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Py, (L) = 773H,nPf2L2
32 dix’ o2l 87> diy  aa (1.44)

USH,n -

2 /12 - 2 A /12 ¢
Eol’lfnSHC ' Eol’lfnSHC s

Hier stellt nsun den normierten Wirkungsgrad dar (in %/Wm2), welcher mit 1/A¢ abnimmt.
Zudem weist er eine inverse Abhangigkeit zur effektiven Querschnittsflache 4, = K7 und

eine quadratische vom effektiven nichtlinearen Koeffizienten auf.

SHG mit Gauf$schem Strahlenbiindel.:

Praktischer Weise tritt anstelle von ebenen Wellen ein fokussierter Gaufsscher Strahl, dessen
Fokus innerhalb des Mediums liegt. Dieser ist durch den konfokalen Parameter zo
charakterisiert (siehe Abb. 1-05). Der Rayleigh-Bereich entspricht der doppelten Lange der
Strecke zo = m-ro*n/A, bei der sich das Biindel vom kleinsten Durchmesser do=2ro (Strahltaille)

bis zu einem Durchmesser von d= 2\/51’0 aufgeweitet hat.

waist Lo geometric
T - focus
1 -

Abb.1-05: Schematische Darstellung zur Erliuterung der geometrischen
Verhiiltnisse beim Gaufischem Strahlenbiindel.

Bei der so genannten konfokalen Fokussierung entspricht der Rayleigh-Bereich der
Probenldange L. Fiir diesen Fall (L=2z0) ergibt sich fiir den Konversionswirkungsgrad mncon
[Yar89]:

n _P 8 sy @dyl P(w).Sinz(AkL/ 2) (1.45)
con " p(w) o 83 n? (AkL/Z)z

Im Gegensatz zur Konversion im Falle ebener Wellen, steigt die Leistung P?® der zweiten

Harmonischen jetzt nur noch linear mit der Lange des nichtlinearen Mediums an.
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1.2 Eigenschaften ferroelektrischer Materialen

1.2.1 Allgemeine Betrachtung

Von den 21 nichtzentrosymmetrischen Kristallklassen besitzen elf eine singuldr polare
Richtung (kein Inversionszentrum) und wiesen daher eine optische Nichtlinearitat 7' auf.
Diese Kristallklassen konnen ohne dufieres Feld eine elektrische Polarisation Po ausbilden. Da
sich bei diesen Kristallklassen die spontane Polarisation mit der Temperatur T dndert, spricht
man von Pyroelektrika. Bilden sich in pyroelektrischen Kristallen Gebiete mit
unterschiedlichen Richtungen der spontanen Polarisation aus, dann spricht man von
ferroelektrischen Kristallen. Durch ein externes elektrisches Feld (kV/mm) kann die spontane
Polarisation entsprechend ausgerichtet werden. Raumlich abgegrenzten Bereichen
unterschiedlich ausgerichteter Polarisation werden als Domaéanen bezeichnet, wobei
iibertragene Domainenstrukturen fiir Temperaturen unterhalb der Curie-Temperatur
langzeitstabil sind. Ferroelektrische Stoffe weisen eine hohe Permittivitatszahl (bis 10000)

auf, welche nicht konstant ist.

Im Gegensatz zu dielektrischen Substanzen, die eine lineare Beziehung zwischen
Polarisation und elektrischer Feldstirke aufweisen, wird dieser Zusammenhang bei

ferroelektrischen Kristallen durch eine Hysterese beschrieben.

/+EC
/ P
P

Abb.1-06: Verlauf der dielektrischen Hysterese.

S

In der ferroelektrischen Phase gibt es keine ausgezeichnete Orientierung fiir die spontane
Polarisation, dabei ergibt sich die Anzahl der moglichen Orientierungen aus dem Verhaltnis
der Zahl der Symmetrieelemente der paraelektrischen Polarisation zu denen der
ferroelektrischen Phase. Kann Po nur in einer Richtung auftreten, dann spricht man von

einem einachsigen bzw. uniaxialen Ferroelektrikum, sonst von mehrachsigen Ferroelektrika.
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Oberhalb der ferroelektrischen Curie-Temperatur Tc verschwindet die spontane Polarisation.

Diese Temperaturabhangigkeit wird durch das Curie-Weiss-Gesetz beschrieben:

(1.46)

Hier stellen Tc die Curie-Temperatur, K die Curie-Konstante und &, die optische
Dielektrizitatskonstante dar. Bei Temperaturen von T < Tc bestimmt das elektrische Feld und
die ,Vorbehandlung” des Kristalls die Grofse der elektrischen Suszeptibilitat . Das Anlegen
zeitlich verdnderlicher elektrischer Felder fiihrt zu einem nichtlinearen hysteresischen
Zusammenhang zwischen Polarisation und elektrischer Feldstarke. Die Beschreibung dieser
Kurve ist durch charakteristische Grofsen gekennzeichnet wie die Koerzitivfeldstarke Ec

(Feldstarke bei P=0) und die remanente Polarisation Pr (Polarisation bei E=0).

Ferroelektrischer Phasenumwandlung:

Aussagen iiber Umwandlungsprozesse aus paraelektrische in ferroelektrische Phasen
konnen im Rahmen der Landau-Theorie getroffen werden. Eine Phasenumwandlung zweiter
Ordnung tiberfiihrt die Anordnung der Atome im Kiristall stetig, wahrend die Symmetrie am
Umwandlungsort sprunghaft gedndert wird. Ordnungsprozesse dieser Art werden durch
den Ordnungsparameter Q beschrieben, welcher in hohersymmetrischen paraelektrischen
Phasen 0 und in der niedersymmetrischen Phase ungleich 0 ist. Weiter wird zwischen
eigentlichen Ferroelektrika, hier ist die Polarisation selbst das Ordnungsschema, und den
uneigentlichen Ferroelektrika unterschieden. Das Gibbssche Potential G des Kristalls kann
fiir kleine Ordnungsparameter, d.h. in der Umgebung der Phasenumwandlungstemperatur,
in eine Potenzreihe nach Q entwickelt werden:
510G

G=G,+ ;Ea_Q"Qi (1.47)

1.2.2 Eigenschaften von Lithiumniobat

Lithiumniobat ist aufgrund seiner vielgearteten Eigenschaften und der guten Verfiigbarkeit
des Materials ein haufig eingesetztes Basismaterial fiir integriert optische Bauelemente. Es ist
in hoher Reinheit (z.B. Verunreinigung durch Fe < 2 ppm) und guter optischer Qualitat

verfiigbar. LN weist grofse elektrooptische, elastooptische und piezoelektrische Koeffizienten



1 Theoretische Grundlagen 28

auf. Die grofle optische Nichtlinearitdt und der ausgedehnte optische Transparenzbereich

sind wesentlich fiir den kommerziellen Einsatz auf LN basierender Bauelemente.

Lithiumniobat ist ein ferroelektrischer Kristall, welcher nach dem Czochralski-Verfahren
synthetisch hergestellt wird. Die Ausgangsmaterialen Nb20s und Li2COs bzw. LiNO:s liegen
pulverisiert vor. Der LiNbOs Kristall wird nach der Reaktion (Li2COs + Nb20s > 2 LiNbOs +
COz) aus der Schmelze gezogen, wobei hier ein grofser Kompositionsbereich (Li20)x (Nb20s)1-x
moglich ist. Bei einer Temperatur von 1253° existiert ein kongruenter Schmelzpunkt fiir
x=0.486, bei dem sich die kontaktierende feste und fliissige Phase im Gleichgewicht befinden.
Hier ist also der Li2O-Gehalt gleich dem des kristallinen Materials, man spricht dann von
kongruentem LiNbQOs. Durch das Lithiumdefizit weist der Kristall eine grofiere
Konzentration von Antisitedefekten auf. Es entsteht so eine Mischphase aus LiNbOs und
LiNbsOs die bei Temperaturen bis 600°C stabil ist. Im Temperaturbereich zwischen 600°C
und 900°C kommt es zu einer Phasenseparation unter Ausbildung von LiNbsOs-Inseln. Zur
Herstellung von stochiometrischem LiNbOs muss standig Li nachgefiihrt werden, was beim
Zwei-Tiegel-Verfahren durch Zugabe von Li in die Schmelze und beim VTE-Verfahren
(Vapour Transport Equilibration) durch Temperung des Kristalls in einem Lithiumniobat-

Pulver stochiometrischer Zusammensetzung erfolgt.

LiNbO:s stellt einen trigonalen Kristall der Punktgruppe 3m dar (Raumgruppe R3c). Die Li*-
und Nb®* Ionen sind relativ zu den O-Oktaeder-Ebenen in z-Richtung verschoben so dass
der Kristall eine permanente dielektrische Polarisation in z-Richtung besitzt. Aufgrund
dessen ist LiNbOs ein Ferroelektrikum. Entlang der optischen Achse (c-Achse) ergibt sich
eine charakteristische Anordnung Nb-Li-Vakanz, die sich periodisch wiederholt. Die
Sauerstoffatome liegen in Ebenen senkrecht zur optischen Achse. Im Falle von kongruentem
LN (Nb-Uberschuss) sind einige Li-Leerstellen und Vakanzen durch Nb besetzt [AMS86].
Unterhalb der Curie-Temperatur von etwa 1145°C weist LN eine ferroelektrische Phase auf.
Oberhalb der Curie-Temperatur geht LN in die inversionssymmetrische paraelektrische
Phase tiber. In der paraelektrischen Phase liegen die Li-Atome zentral in und die Nb-Atome
zentral zwischen den Sauerstoffebenen. Hingegen sind in der ferroelektrischen Phase die Li-
und Nb-Atome relativ zu den Sauerstoffebenen verschoben, wobei die Richtung der
Verschiebung der Polarisation des elektrischen Dipolmoments entspricht (Abb. 1-07). Aus
einer induzierten Polaritat resultiert dann eine Anisotropie der physikalischen Eigenschaften
(z.B. thermische Ausdehnung, Pyroelektrizitat, Ferroelektrizitat)[ WG85].
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Abb. 1-07: Darstellungen zur Erliuterung der Kristallstruktur von Lithiumniobat.

Lithiumniobat weist einen groflen optischen Transparenzbereich von ca. 350 nm
(Absorptionskante) bis ca. 5 um (Einsetzen der Phononenabsorption) auf. Es ist optisch
einachsig und negativ doppelbrechend. Somit ist der auflerordentliche Brechungsindex ne
(Polarisation || c-Achse) kleiner als der ordentliche Brechungsindex no (Polarisation L c-
Achse) (ne < no). In allgemeiner Form konnen die optischen Eigenschaften durch einen

Indexellipsoiden beschrieben werden:

JHE
ny n n,

Eine Verformung des Indexellipsoiden resultiert dann aus ,dufleren” Einwirkungen iiber
den jeweiligen physikalischen Effekt bzw. tiber den zugehorigen Koeffizienten.

Der Dielektrizitatstensor des Hauptachsensystems ergibt sich wie folgt:

£=[0 ¢, O0|=0 n, 0 (1.49)
0 0 e, 0 0 n

Hier ist no =nx der ordentliche und ne =n.. der auflerordentliche Brechungsindex. Die
Abhéangigkeit der Brechungsindizes von Temperatur und Wellenlinge kann durch den

Sellmeier-Fit beschrieben werden.

In LN tritt der photorefraktive Effekt auf, man spricht dann vom ,optical damage”, beidem
es zu einer lichtinduzierten Anderung des Brechungsindex kommt. Bei inhomogener

Beleuchtung werden hier Ladungstrager aus Storstellen ins Leitungsband angeregt und in
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nicht beleuchtete Bereichen wieder eingefangen. Es resultiert ein Raumladungsfeld, das tiber
den elektrooptischen Effekt den Brechungsindex moduliert. Die Photorefraktivitat lasst sich
bei entsprechender Dotierung deutlich reduzieren (z.B. MgO-Dotierung) bzw. erhchen
(Ubergangsmetalle) [BGT84] [Som89].
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1.3 Konfokale Mikroskopie und Spektroskopie

1.3.1 Mikroskopie und konfokales Prinzip

Bei der konventionellen Mikroskopie erfolgt die Bildaufnahme durch eine gleichzeitige
Erfassung aller Objektpunkte. Im Gegensatz zu diesem Parallelverfahren werden bei der
CLSM seriell einzelne Punkte bestrahlt (Punktanregung) und entsprechend punktweise das
zughorige Messsignal erfasst (Punktdetektion). Um nun eine oOrtliche Information zu
erhalten, bzw. die Probe abzubilden, erfolgt eine Probenrasterung. Durch die konfokale
Anordnung kommt es zu einer realen Auflosung in den drei Raumrichtungen, was dann
eine dreidimensionale Analyse bzw. Abbildung ermdglicht. Zudem hat die Filterung mittels
Lochblende eine streulichtunterdriickende Wirkung, wodurch eine kontrastreichere
Abbildung resultiert. Voraussetzung fiir den breiten Einsatz konfokaler Analysemethoden
war die Entwicklung des Lasers, kombiniert mit einer hochprazisen Scannertechnik und

entsprechender Datenverarbeitung.

Das konfokale Prinzip wurde 1961 von Marvin Minsky, Professor am Massachusetts Institute
of Technology in Cambridge, entwickelt. Bei der konfokalen Anordnung erfolgt die
Anregung und Detektion punktformig, wobei Beleuchtungs- und Beobachtungspunkt
ineinander abgebildet werden, daher spricht man auch von konjugierten Ebenen (Abb.1-08).

light source

detector
—— objective lens

...... ,;'/. - -.. above focal plane
& focal plane (in focus)
""""""" below focal plane

Abb. 1-08: Schematische Darstellungen zur Erliuterung des konfokalen Prinzips.

In den optisch konjugierten Orten des Strahlengangs eingebrachte Blenden stellen quasi eine
Punktlichtquelle und einen Punktlichtdetektor dar. Die in einer konjugierten Ebene zur
Objektebene angeordnete Lochblende, ist fiir die konfokale FEigenschaft des Systems
verantwortlich. Informationen, welche nicht aus der Fokusebene des Mikroskopobjektivs
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stammen, werden durch die konfokale Lochblende ausgeblendet. Das aus der Fokusebene
stammende Licht passiert die Lochblende und wird vom Detektor registriert. Der Grad der
Konfokalitét ist dann iiber den Durchmesser der konfokalen Lochblende bestimmt. Durch
das Vermogen, Informationen iiber und unter der Fokusebene auszublenden, ist das
konfokale System inhdrent tiefendiskriminierend und ermdglicht so eine optische
Tomographie. Die Stapelung konfokaler Aufnahmen aufeinander folgender Ebenen

ermoglicht eine 3D-Bildgenerierung.

Praktischerweise wird das laterale Auflosungsvermdgen anhand konfokaler Aufnahmen
definierter Teststrukturen und die Tiefenauflosung mittels Halbwertsbreiten-Kriterium

durch die Signalaufnahme eines ,,Spiegeldurchlaufs” (axiale Richtung) bestimmt (Abb. 1-09).
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AbD. 1-09: a) Siemensstern und b) Maskenvorlage mit definierten Abstinden zur lithografischen
Erzeugung von Referenzproben fiir die Bestimmung der lateralen Auflosungsgrenze.
c) Experimentelle Bestimmung des axialen Auflosungsvermdgens nach dem
Halbwertsbreiten-Kriterium.
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Die hier eingesetzten Teststrukturen wurden lithographisch auf einem GaAs-Substrat mit
aufgeschleudertem PMMA Fotolack realisiert. Die Belichtung entsprechend der
Maskenvorlage (Bitmap, 4000 x 4000 Pixel) erfolgte mittels Elektronenstrahl (UB = 20 KV, IB
=200 mA, WD =29 mm).
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1.3.2 Beugungsbegrenztes Auflosungsvermogen

Die Wellennatur des Lichtes stellt die Grundlage des Beugungsphdnomens dar.
Entsprechend dem Huygens-Fresnel-Prinzip ist jeder Punkt einer Wellenfront der
Ausgangspunkt einer neuen Elementarwelle. Das Beugungsbild, der durch eine Apertur
tretenden ebenen Wellenfront, ergibt sich im Fernfeld (Fraunhofer Beugung) aus der
Uberlagerung aller elementaren Kugelwellen [Hec91]. Die Abbildungsfunktion einer
Apertur wird hier durch die ,Point Spread Function” (PSF) beschrieben, welche die
Intensitdats- oder Amplitudenverteilung (IPSF oder APSF) einer in der Fokusebene
abgebildeten ebenen Lichtwelle (IPSF ~ APSF?) [CK96] darstellt.

©@ 0e-®®
diidd

Abb. 1-10: Darstellung von Airy-Scheibchen mit entsprechender Intensititsverteilung.
Die Intensitit nimmt von a) nach c) ab. d) Airy-Scheibchen am
Auflosungslimit und e) die Uberlappung der beiden zentralen Maxima [DA99].

Durch die Beugung an einer Lochblende ergibt sich eine radialsymmetrische Beugungsfigur
(Abb. 1-10), deren Intensititsverlauf I(v) durch eine Airy-Funktion (IPSF) wie folgt
beschrieben wird [Wil90]:

I(v)= (@) (1.50)

J1 stellt die Bessel-Funktion 1.0rdnung und v das Phasenargument dar. Betrachtet man nun
das Beugungsbild (Licht der Wellenldnge A) mit der Radialkoordinate r im Abstand R von
der Lochblende (Radius a), so ist das Argument v wie folgt gegeben:

v:—?=27”~rsin(9) (1.51)
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Der Wellenvektor k ist hier durch 2r /A und der halbe Offnungswinkel durch 6 présentiert.
Legt man nun das Auflosungskriterium nach Rayleigh zugrunde, so sind zwei Punkte noch
getrennt wahrnehmbar, wenn das Maximum der ersten Beugungsfigur in das erste
Minimum der zweiten fallt. Somit ldsst sich aus dem Argument der Intensitdtsverteilung v
der minimale Abstand zweier noch auflosbarer Objektpunkte berechnen. Das erste

Minimum der Airy-Funktion kann wie folgt bestimmt werden:

g2 g o 2R3 g3 (1.52)
AR AR
—r=ax=122 2R o614 (1.53)
2a siné

Hier bezeichnet r1 die radiale Entfernung vom Zentrum der Airy-Scheibe, welche dann dem
minimalen Abstand Ax zweier noch auflosbarer Objektpunkte entspricht. Das Verhaltnis
vom Radius der Lochblende a zum Abbildungsabstand R (entspricht ggf. in guter Ndherung
der Brennweite f) driickt sich im Sinus des Winkels 6 (halber Offnungswinkel) aus. Dieses
Verhéltnis wird im Allgemeinen als numerische Apertur NA bezeichnet und ist damit ein
direktes Maf fiir das Aufldsungsvermdogen.

a D2
NA =n-sin(f)=—=—— 1.54
in(0) R 1 (1.54)

Bei Betrachtung einer Linse (Objektiv) stellt hier D den Linsendurchmesser und f deren
Brennweite dar. Der Brechungsindex n bezieht sich auf das Medium zwischen Linse und
Objekt. Die numerische Apertur ist bei der Mikroskopie direkt mit der Lichtausbeute und
dem Arbeitsabstand des Objektivs verkniipft. Neben dem Rayleigh Kriterium gibt es weitere
und zum Teil auch strengere Definitionen des Auflosungsvermogens. Beispielsweise wird
beim Kriterium nach Sparrow der kleinste Winkelabstand zweier Punktquellen
herangezogen, bei dem das Zwischenminimum (zwischen den zwei Maxima) gerade
verschwindet. Im Zentrum des resultierenden Gesamtmaxima ist die zweite Ableitung der

Intensitatsfunktion gleich Null (kein Anstieg).

Bei konfokalen Anwendungen werden laterale Grofsen oft in Airy-Einheiten (AE) und axiale
Grofien in Rayleigh-Einheiten (RE) angegeben, so dass eine vom Objektiv unabhingige

Darstellung erfolgen kann.
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Unter Beriicksichtigung einer mittleren Wellenlinge A ergibt sich fiir die AE (entspricht &
Airy-Scheibe):

AE =2, S (1.55)
NA

Die Rayleigh-Einheit entspricht der wellenoptischen Tiefenschérfe, somit gilt:

nd
NA?

RE (1.56)

Um die dreidimensionale Abbildungseigenschaft zu beschreiben, wird im konfokalen Fall
die 3D-PSF betrachtet. Es ergibt sich ein rotationssymmetrisches Beugungsgebilde mit einem
zentralen Rotationsellipsoid. Die Auflosung ist tiiber die Halbwertsflichen des
Rotationsellipsoids definiert, also {iber die Flachen, auf denen jeweils in axialer und lateraler
Richtung, ein Abfall auf die Halfte der Zentrumsintensitit vorliegt. Bei konfokaler
Anordnung ergibt sich die gesamte PSF (PSFwm) aus dem Produkt der Funktionen fiir die
Anregung (PSFex) und die Detektion (PSFem). In Abbildung 1.11 ist ein Schnitt durch das sich
ergebende dreidimensionale Beugungsgebilde (Rotation um die optische Achse) fiir den
Anregungsfokus (PSFex) dargestellt.

. Focal plane
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Abb. 1-11: Normierte Intensititsverteilung in Isophotendarstellung
im Bereich des Anregungsfokuses [BW88].

Das jeweilige Auflosungsvermogen wird meist tiber das Halbwertsbreiten-Kriterium
festgelegt, wobei dann hier von einer Einzelpunkt-Auflosung gesprochen wird. Zur
quantitativen Beschreibung ist die laterale und axiale Auflosung durch die jeweilige
Halbwertsbreite (FWHM) des zentralen Maximums definiert (siehe Abb. 1-11). Je nach
Durchmesser der konfokalen Blende, hier in AE, wird zwischen geometrisch- und wellen-

optischer Konfokalitat unterschieden.
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Geometrische Konfokalitit:

Im Realfall kann die Lochblende nicht als ideal punktférmig angenommen werden. Die
gesamte Intensitdtsverteilung setzt sich aus einem geometrischen und einem
wellenoptischen Teil zusammen. Zunéachst soll der Fall eines Durchmessers der konfokalen
Lochblende von ds > 1 AE betrachtet werden soll. Sowohl die Tiefendiskriminierung
(optische Schnittdicke) als auch die Kontrasterhchung (Unterdriickung von Streulicht)
werden dann ausschliefSlich durch die PSFem bestimmt. Hier kann also im Gegensatz zur
konventionellen Mikroskopie eine optische Schnittdicke definiert werden. Die axiale
Halbwertsbreite der sich hinter der Blende ergebenden PSFem (entspricht der optischen
Schnittdicke) ergibt sich somit zum einen aus der emissionsseitigen Beugungsfigur und zum

andern aus der geometrischen Blendenwirkung;:

0884 Y (V2-n-d. Y
1 HMem,axial = ( - L J + e B (1 57)
n-— \/n2 — NA? NA

Der wellenoptische Term ist bei gegebener Emissionswellenldnge Aem und fixem Objektiv
(NA) konstant. Der geometrische Term ist allein durch den Durchmesser ds der konfokalen
Lochblende bestimmt (siehe auch Abb. 1-12). Bei einem Durchmesser der Lochblende von ds

> 1 kann der Einfluss von Beugungseffekten als konstant angesehen werden.
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Abb. 1-12: Abhiingigkeit der Schnittdicke (FWHM en, wia) (durchgezogener Graph) und des
geometrischen — Terms  (gestrichelter ~ Graph) aus  Gleichung (1.57) wvom
Lochblendendurchmesser. Basierend auf einer konfokalen Anwendung mit einer
Emissionswellenlinge = 400 nm u. einem Trockenobjektiv (n = 1) mit einer NA = 0.9.

Die laterale Auflosung entspricht hier zunachst der im konventionellen Fall, wobei jetzt die

Auflésung nur von der Anregungswellenldnge Aexc abhdngt. Geht man von einer homogenen
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Ausleuchtung aus, so ergibt sich fiir die laterale Auflésung dico auf Basis der
Halbwertsflachen der PSFex. [Bey85]:

A

dl,ca :AXFWHM,CO = O’SIﬁ (158)
Fiir die axiale Auflosung dac gilt:
0.88 4
d(l co = AZ co = =
(1.59)
Taylornéiherung :
n-A

d,, ~1,77-—22< fiir NA <0,5
’ NA

Gegentiber der herkdmmlichen Mikroskopie kann, aufgrund der alleinigen Abhangigkeit
von der Anregungswellenldnge, gegebenenfalls ein Auflosungsgewinn von Aem/Aexc erreicht

werden (z.B. Fluoreszenzmikroskopie).

Wellenoptische Konfokalitit:

Bei kleinen Blendendurchmesser (ds < 0.25 AE) liegt die Halbwertsflache der Detektion in
der Grofienordnung der Anregungshalbwertsfliche. Ausgehend von einem infinitesimalen
Durchmesser der Lochblende (PSFem = PSFex), kann die PSF quadriert werden. Durch das
Quadrieren wird das zentrale Maximum der PSF steiler und hoher, die Intensitat der
Beugungsringe hingegen nimmt nach aufien hin schnell ab. Fiir die IPSF im konfokalen
Modus gilt dann:

I,()= (—ZJIV(V)j (1.60)

Fiir viele konfokale Methoden weisen Anregungs- und Detektionslicht unterschiedliche
Wellenldnge auf, was hier durch die Definition einer mittleren Wellenldnge A

berticksichtigt wird. Es gilt:

Tntote (1.61)

JR A2

Gegeniiber der konventionellen Mikroskopie resultiert bei konfokaler Anwendung eine um
den Faktor /2 Kleinere laterale Halbwertsbreite (vgl. Gl 1.58). Fiir das laterale

Auflésungsvermogen gilt nun:
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A
d ==Ax =037 — 1.62
1,co FWHM, co NA ( )

Mit der Annahme einer ideal sphérischen Linse ergibt sich das axiale Auflosungsvermdgen
Az nach dem Halbwertsbreiten-Kriterium zu:

0647 (1.63)

da,co =AZ o = > >
n—an-—NA

Der angegebene Faktor variiert anwendungsbedingt (Probenmaterial, etc.). Im Fall eines
Spiegels wird in Gleichung (1.63) der Faktor 0,64 (fluoreszierender Punkt) durch 0,45 ersetzt.
Ist die NA Kkleiner als 0,5 kann Az naherungsweise durch Az = 1,28-n-1 - NA™ berechnet

werden. Die hier dargestellten Gleichungen kénnen in guter Naherung bis zu einem

Blendendurchmesser von 1 AE herangezogen werden. Die Abhangigkeit des jeweiligen
Vorfaktors (laterale u. axiale Auflésung) vom Durchmesser der Lochblende ist nun in
Abbildung 1-13 dargestellt.
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Abb. 1-13: Abhiingigkeit des Faktors fiir die laterale und axiale
Auflosung vom Durchmesser der Lochblende [WGB06].
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1.3.3 Beispiele konfokaler Mikroskopieanwendungen

CLSM an Oberflichenstrukturen:

Ein typisches Anwendungsbeispiel der konfokalen Mikroskopie ist die Oberflachen-
abbildung und -kontrolle von Mikrostrukturen. Exemplarisch sind nun in Abbildung 1-14
konfokale Aufnahmen unterschiedlicher Oberflachenstrukturen dargestellt.

. 1-14: Konfokale Abbildung a) einer strukturierten GaAs-Oberfliche (70 um x 70 um), b) einer
Pollenoberfliche (90 um x 90 um) und c) der X/Y-Fliche einer geiitzten Z-PPLN Probe
(65 um x 65 um). In allen drei Fillen wurde ein Festkérperlaser (532 nm) mit 10 mW
Ausgangsleistung eingesetzt. Die Rasterschrittweiten betrugen jeweils 250 nm.
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Erste konfokale Analysen wurden an einer strukturierten GaAs-Probe (AFM-Referenzprobe,
Topometrix) durchgefiihrt (Abb. 1-14a). Diese weist eine hinreichende Strukturtiefe auf, so
dass eine Priifung der Tiefendiskriminierung des konfokalen Systems erfolgen konnte. Bei
der Aufnahme des gezeigten Ausschnittes lag der Laserfokus auf dem oberen Level der
Probe. Die sich aus konfokalen Schnittebenen ergebende Oberfldchenstruktur eines Pollens
(D ~ 90 um) ist in Abbildung 1-14b angedeutet. Zur Bildgebung wurden hier drei farblich
kodierte Ebenen (jeweils 20 um Abstand) ineinander abgebildet. Die Abbildung 1-14c zeigt
die konfokale Aufnahme einer Z-Schnitt PPLN Oberfldche, die zuvor in HF/HNOs geatzt
wurde. Durch das selektive Atzen (-Z wird schneller geédtzt) wurde die periodische
Domanenstruktur (Periode = 16.7 pm) an die Oberflache transferiert und ist somit deutlich in

der konfokalen Aufnahme (linearer Modus) zu erkennen.

Konfokale Fluoreszenzmikroskopie:

Die Fluoreszenzmethode stellt ein dufSerst wichtiges Kontrastierungsverfahren im Bereich
der Biologie/Medizin dar, welches hadufig mit der konfokalen Messtechnik verkniipft wird.
In Kooperation mit dem Arbeitskreis von Herr Prof. Warnecke (Universitat Paderborn,
Technische Chemie) wird hier die konfokale Fluoreszenzmikroskopie zur Klarung physiko-
chemischer Prozesse im Flachbettmikroreaktor eingesetzt. Im unten aufgefiihrten Beispiel
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dient Fluo-4 als Fluophor, welches in wassriger Losung mit EDTA
(Ethylendiamintetraessigsdaure) zur Fluoreszenzunterdriickung versetzt wurde (Zulauf A).
Durch das EDTA werden bereits im Wasser vorhandene Calcium-Ionen abgefangen und
somit die Eigenfluoreszenz des Fluo-4 gering gehalten. Im zweiten Zulauf (B) wird eine
CaCl-Losung eingeleitet. Die betrachtete Reaktion im Mikroreaktor ist die Komplexierung
von Calcium durch Fluo-4 (Ca2* + Fluo-4 — [Ca-Fluo-4]), woraus bei entsprechender
Anregung eine Fluoreszenz resultiert. Das Absorptionsmaximum von Fluo-4 liegt bei 494 nm
und die Fluoreszenzwellenldnge bei 516 nm (Abb. 1-15). Die Anregung des Fluo-4/Ca2+ -
Komplexes erfolgte fiir die durchgefiihrten Analysen bei einer Wellenldnge von 473 nm,
welche noch hinreichend in der Absorptionsbande von Fluo-4 liegt (42% des

Absorptionsmaximums).

494 nm: !516 nm

Absorption
Fluorescence emission

350 400 450 500 550 600 650
Wavelength (nm)
Abb. 1-15: Diagramm mit Absorptions- und Fluoreszenzspektrum von

Fluo-4. Die Anregungswellenlinge des eingesetzten Lasers
von 473 nm ist angedeutet.

Zur Ausblendung des Anregungslichtes wurden vor der Detektoreinheit
(Lochblendenmodul und Photodiode) entsprechende Fluoreszenzfilter eingesetzt.
Exemplarisch ist das Ergebnis einer konfokalen Aufnahme am Mikroreaktor in Abbildung
1.16 dargestellt. Die konfokale Aufnahme zeigt eine 10 um tief liegende Schnittebene im
Reaktionszweig eines T-Mikroreaktors. Die Reaktion ist durch die Stromungscharakteristika
im Mikroreaktor und entsprechend im vorliegenden Fall ausschliefllich durch die Diffusion

bestimmt (nicht mischungsmaskiert).
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Abb. 1-16: Konfokale Fluoreszenzaufnahme (Falschfarbendarstellung) einer 10 um tief gelegnen
Ebene im Reaktionskanal eines Mikroreaktors fiir das Stoffsystem: Fluo4 (1,7- 107 mol/l)
/ EDTA (1,25- 103 mol/l) und CaClz (1,0- 102 mol/l). Der Volumenstrom im Reaktor
betrug hier 8 ul/min. Die Rasterschrittweiten lagen bei dx = 10 um und dy = 40 um.

Im Reaktionsbereich wird eine konzentrationsabhangige Fluoreszenzerhchung registriert.
Bei angepasstem Stoffsystem und definierter Stromungscharakteristik bildet sich ein
Reaktionskeil aus. Unter Beriicksichtigung der Randbedingungen (laminare Stromung,
Stationaritat etc.) konnen dann aus dem erfassten Konzentrationsfeld (nach entsprechender

Kalibrierung) die kinetischen Parameter ermittelt werden.

1.3.4 Aspekte der Spektroskopie

Spektroskopische Verfahren ermdoglichen die Untersuchung der Wechselwirkung
elektromagnetischer Strahlung mit Materie. Zur spektralen Analyse werden dispersive
Elemente, wie beispielsweise Prisma oder Beugungsgitter, eingesetzt. Beim Beugungsgitter
handelt es sich prinzipiell um eine regelméfiige Anordnung von Einzelspalten, deren
Abstand der Gitterkonstante g entspricht. Die Strukturen miissen hierbei in der
Grofienordnung der Wellenlange des zu beugenden Lichtes sein. Durch die Beugung am
Gitter resultiert ein Interferenzmuster mit Haupt- und Nebenmaxima, welche durch die
Spalt-Beugungsfunktion moduliert sind. Aus den Phasenlagen der Wellenziige lassen sich
die Kriterien der Minima und Maxima bestimmen. Fiir die resultierenden Hauptmaxima gilt

die Gittergleichung:

g(sin@, -sin@)=m-A (1.64)

Hier bezeichnet 6i den Einfallswinkel und 6m den Beugungswinkel fiir die m-te Beugungs-
ordnung (m =0, 1, 2, ...) der Hauptmaxima. Fiir m # 0 erfolgt durch die Abhdngigkeit von
der Wellenlinge A konsequenterweise ein wellenlingenabhingige Anderung des

Beugungswinkels und somit eine spektrale Zerlegung des Lichtes.
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Wie aus der Gittergleichung ersichtlich, ergeben sich fiir die nullte Ordnung (m=0) gleiche
Winkel fiir den einfallenden und gebeugten Strahl. Somit {iberlagern sich bei der nullten
Ordnung alle Wellenldngen, so dass dieses Licht nicht fiir die Spektroskopie nutzbar ist.
Durch Gitter mit bevorzugter Reflexion (Blaze-Gitter) ist es nun moglich, dies zu umgehen.
Einfalls- u. Beugungswinkel beziehen sich auf die Normale der Gitteroberflache und nicht
zur Normalen der einzelnen Rille. Das Beugungsmaximum einer einzelnen Rille hingegen ist
durch die Reflexion an deren Oberfliche und somit durch den Blaze-Winkel (Winkel
zwischen den Normalen von Gitteroberfliche und Rillenoberfliche) bestimmt.
Beugungsgitter konnen als Transmissions- oder Reflexionsgitter realisiert sein, wobei
unterschiedlichste Techniken fiir die Herstellung der Gitterstrukturen eingesetzt werden.

Fiir eine inkohdrenten Punktlichtquelle kann als effektive Breite der Spektrallinie der
Winkelabstand zwischen den links- und rechtsseitig liegenden Nullpunkten eines
Hauptmaximums angesehen werden (Aa=2n/N) [HEC91]. Bei schiefem Lichteinfall wird
a=(ka/2)(sinB-sinBi) und es ergibt sich die Winkeldnderung Aa. :

27

Aa:—:k.—gAﬁcosﬁ (1.65)
N 2

Die Winkelbreite einer Spektrallinie ist (auch fiir monochromatisches Licht) somit gegeben
durch:

24

A=——
N gcos,

(1.66)

Die Winkeldisperison D beschreibt, analog zum Prisma, die Differenz in der Winkelposition
fiir eine bestimmte Wellenldngendifferenz, so dass durch Differentiation der Gittergleichung

gilt:

. do  m

D=""=
dA gcosO,

(1.67)

Mit zunehmender Ordnung m wird also der Winkelabstand zwischen zwei Spektrallinien

grofler.
Das spektrale Auflosungsvermogen R ist nun wie folgt definiert:

R=—"+ 1.68
¥ (1.68)

‘min

Die spektrale Auflosungsgrenze Akmin stellt die kleinste noch auflosbare
Wellenldngendifferenz und A die mittlere Wellenlange zweier benachbarter Spektrallinien
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dar. Hier kann dann wiederum das Kriterium von Rayleigh (vgl. 1.3.2) herangezogen
werden. An der Auflosungsgrenze entspricht der Winkelabstand einer halben Linienbreite
oder mit Gleichung (1.66):

AG, —— (1.69)
N gcos@,
Der Ausdruck fiir die Winkeldispersion liefert fiir AOmin:
AB,;, = Ay 11 (1.70)
gcosé,

Somit ergibt sich mit den Gleichungen (1.69) und (1.70) fiir die spektrale Auflosungsgrenze:

A

AA,, =— 1.71
min N m ( )
Mit der Gittergleichung (1.64) ergibt sich das spektrale Auflosungsvermogen dann zu:
R:Ng(smé?m-sm@) (1.72)

A

Das Auflosungsvermogen eines Gitters hangt also von der Ordnung m, der Gitterbreite
(N-g), der Wellenldnge A und dem Einfallswinkel 6: ab.

Bei konfokaler Spektroskopieanwendung wird nun die spektrale mit der Ortlichen

Auflésung gekoppelt. Fiir jeden Rasterpunkt wird dann ein entsprechendes Spektrum

aufgenommen.

Anwendungsbeispiel zur konfokalen Spektroskopie:

Im vorliegenden Fall wurde die konfokale Spektroskopie an einem Halbleiterschichtsystems
mit eingebetteten Quantenpunkten durchgefiihrt. Die Erfassung der ortlich variierenden
Lumineszenz diente hier der Auffindung und Dichtebestimmung der Quantenpunkte. Es
handelt sich um eine Probe mit ,invertierten” GaAs/AlGaAs—Quantendots (siehe Abb. 1-
17b). Eine detaillierte Beschreibung der Schichtstruktur findet sich in [RS+04].

Die Messungen erfolgten bei Raumtemperatur, was gegeniiber Tieftemperaturmessungen
(4K) zum einen zu einer Verbreiterung und Uberlappung der Lumineszenzsignale und zum
andern zu einer Rotverschiebung (um ca. 30 nm) fiihrt. Durch die Ortliche begrenzte
Anregung und Detektion ist hier jedoch auch bei Raumtemperatur eine hinreichend genaue

Analyse moglich. Abbildung 1-17a zeigt nun eine konfokale Aufnahme der ortlichen
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Verteilung spezifisch fiir die Lumineszenzwellenldnge von 812 nm. Als Detektoreinheit des
konfokalen Aufbaus diente ein Spektrometer (SpectraPro 500i, Acton) mit angeschlossener
Si-CCD-Kamera (LN/CCD-1340/400-E, Roper Scientific). Ein vor dem Spektrometer
platziertes Langpassfilter (610 nm) blockt Licht der Anregungswellenlange (DPSSL, 532 nm)

und lasst das relevante Lumineszenzlicht passieren.

=10 nm

Cladding layer 20m Q-Well 2nm

Barrier 100nm / Q-Dot

- - [l GaAs

Barrier
—In[Go)As . Ala.aSGOn.asAs
wetting layer [l Al ,s G,y 55 AS

Y (um)

Abb. 1-17: a) Konfokale Abbildung der wellenlingenspezifischen ortlichen Verteilung von Quantenpunkten
(hier fiir 812 nm). Die Rasterschrittweite betrug jeweils 360 nm (Gitter: 300g/mm,
Integrationszeit: 3s). b) Schematische Darstellung zur Schichtstruktur [RS+04].

Hier konnte eine Quantenpunktdichte von etwa 0,9 Dots/um? ermittelt werden, was den
bereits bekannten Wert aus Voruntersuchungen bestitigt. Durch die Aufnahme des
gesamten Spektrums pro Rasterpunkt kann hier eine wellenldngenselektive Zuordnung der
Quantenpunkte erfolgen. Somit ermdglicht die konfokale Spektroskopie hier ein Verfahren
zur  Ortlichen Positionsfindung  einzelner iiberwachsener Quantenpunkte bei

Raumtemperatur.
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1.3.5 Raman-Effekt und Raman-Spektroskopie

Allgemeine Betrachtung:

Die Ramanspektroskopie stellt neben der Infrarotspektroskopie eines der wichtigsten
Verfahren zur Untersuchung der Schwingungs- und Rotationsspektren von Molekiilen dar.
Licht kann nicht nur gemaifs der Resonanzbedingung von Molekiilen absorbiert oder
emittiert werden, sondern auch gestreut werden. Durch ein elektromagnetisches
Wechselfeld werden die Hiillenelektronen des Molekiils zu Schwingungen angeregt und so
ein Dipolmoment pini= oF induziert, das mit der Anregungsfrequenz oszilliert. Somit bildet
es einen Hertzschen Oszillator, welcher Licht gleicher Frequenz emittiert (Rayleigh-
streuung). Im Streuspektrum entdeckte 1928 C.V. Raman die inelastische Streuung an
Molekiilen, welche sich durch Frequenzverschiebungen zu kleineren (Stokes-Streuung) und
zu hoheren Energien (Anti-Stokes-Streuung) relativ zur Rayleighstreuung ausdriickt. Diese
Differenzen entsprechen Schwingungs- und Rotationsfrequenzen der streuenden Molekiile.
Der Raman-Effekt wurde theoretisch bereits 1925 von A. Smekal vorhergesagt. Im Gegensatz
zur Rayleighstreuung ist das inelastisch gestreute Licht nicht kohdrent zum Anregungslicht.
Die Frequenzverschiebung ist hier eine alleinige Eigenschaft des streuenden Molekiils und
somit unabhidngig von der Frequenz des Anregungslichtes. Der relative
Frequenzunterschied zur Anregung wird in der Spektroskopie {iiblicherweise in

Wellenzahlen angegeben.

Klassische Beschreibung:

Im Folgenden sei nun die Molekiilrotation vernachlassigt. Betrachtet man die Rayleigh-
streuung, so wird angenommen, dass das streuende Molekiil keine Schwingungsbewegung
ausfiihrt. Es ergibt sich dann ein induziertes Dipolmoment pind, welches mit der Frequenz vy,

entsprechend der des E-Vektors des Anregungslichtes, schwingt:

M, (1) =a Eocos (2zv,t) (1.73)

Hier ist Eo cos (2nvot) = E die Feldstarke des Anregungslichtes und o die Polarisierbarkeit des
Molekiils. Geht man jetzt davon aus, dass das Molekiil bereits eine Eigenschwingung
(Frequenz  vvib) ausfithrt, dann koppelt das induzierte Dipolmoment mit der
Molekiilschwingung. Es resultiert eine amplituden-modulierte Dipolschwingung, so dass
zusatzlich bei der Summen- und Differenzfrequenz elektromagnetische Wellen emittiert
werden. Voraussetzung ist hier, dass sich die Polarisierbarkeit oo mit dem Abstand R dndert.

Die Polarisierbarkeit lasst sich durch eine Taylorentwicklung nach R entwickeln:
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_ da o
a(R)—a(R0)+dRi (R, -R,)+... (1.74)

Hier ist Ro der Gleichgewichtsabstand und Ri die Elongationen entlang der Molekiil-
schwingungsfreiheitsgrade. Die Terme der Polarisierbarkeitsinderungen stellen die Raman-
Tensoren dar und werden je nach Anzahl der Richtungsabhangigkeiten als fundamentaler
Raman-Tensor oder Raman-Tensoren n-ter Ordnung bezeichnet. Mit R = Ro+ q cos (21 wvib t)

ergibt sich dann fiir das Dipolmoment:
da
u)=|a(R,))+ R qcos (2zv,,t) |E, cos(2v,t) (1.75)
Die Anwendung des Additionstheorems liefert:

U(t) =a(R,))E,cos(2rv,t) + fl—g qu(cos[27z(v0 + v, )t +cos[2x (v, — vw.b)t]) (1.76)

Der erste Term kann der Rayleighstreuung, der zweite der Stokes-Streuung und der dritte
der Anti-Stokes-Streuung zugeordnet werden. Im Streulicht entstehen also Seitenbander mit
Frequenzen von vo+ vvie. Man spricht dann vom Raman-Effekt erster Ordnung. Entsprechend
der Reihenentwicklung von o(R) gibt es Glieder hoherer Ordnung aufgrund der immer
vorhandenen Anharmonizitdt. Analog spricht man bei Bandern mit Frequenzen von votnvvib
mit n=2, 3... vom Raman-Effekt n-ter Ordnung. Eine Schwingung ist Raman-aktiv, wenn sich

wiahrend der Schwingung die Polisierbarkeit des Molekiils dndert, also wenn gilt: da/dR # 0.

Quantentheoretische Beschreibung:

Es wird nun der Raman-Effekt als inelastische Photonenstreuung betrachtet. Im Fall der
Anti-Stokes-Streuung gibt das Molekiil Energie ab und im Fall der Stokes-Streuung nimmt
das Molekiil Energie vom Photon auf (Abb. 1-18). Stokes-Linien beginnen in einem Niveau
kleiner Schwingungsquantenzahl v und enden in einem mit héherer Quantenzahl. Im Anti-
Stokes-Fall startet der Streuprozess in einem angeregten Schwingungszustand und endet in

einem Zustand kleinerer Quantenzahl. Es gilt die Auswahlregel Av = £1.
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AbD. 1-18:  Schematische Darstellung zur Erliduterung der Raman-Streuung (Stokes- u. Anti-Stokes-
Streuung). Frequenzabstinde der Ramanlinien zum elastisch gestreuten Licht
entsprechen Schwingungsfrequenzen der Molekiile. Die Stokes-Linien sind energiedrmer
und die Anti-Stokes-Linien energiereicher als das Anregungslicht.

Fiir Stokes- und Anti-Stokes-Ubergénge sind die Besetzungswahrscheinlichkeiten n der
Ausgangszustande unterschiedlich grofl. Im thermischen Gleichgewicht kann die
Schwingungszustandsbesetzung durch eine Boltzmann-Verteilung beschrieben werden.
Daraus erkldrt sich auch die hohere Intensitdt der Stokes-Linien. Der Anti-Stokes-Prozess
setzt ein Molekiil im Anregungszustand voraus, so dass dessen Besetzungs-

wahrscheinlichkeit zu kleineren Temperaturen hin abnimmt. Es gilt:

1 hvy
n i kT
i _ _ Anti—Stokes —e B (176)

nO I Stokes

Hier sind Iantistokes und Iswkes die jeweilige Intensitat der Anti-Stokes- und Stokes-Linie, T die

Temperatur und ks die Boltzmannkonstante.

Raman-Effekt in Festkorpern:

In Festkorpern wechselwirkt das einfallende Licht mit den Dipolmomenten der
Kristallatomschwingungen. Hier erfolgt hauptsachlich eine elastische Streuung und nur ein
kleiner Teil der Energie wird durch Schwingungsanregung des Kristalls absorbiert. Beim
Raman-Effekt im Festkorper wird jetzt die Suszeptibilitat y betrachtet. Das induzierte
Dipolmoment ist durch = 7E gegeben. Die Reihenentwicklung von x nach der

Normalkoordinaten Ri ergibt:
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dy d’y
x= Z(R0)+d?(R,. ~Ry)+ IRAR (R —R,)(R,~R,) (1.77)

i

Der Gitterabstand im Gleichgewicht wir mit Ro und die Elongationen der Gitterebenen
entlang der Symmetrieachsen mit Ri bezeichnet. Die Anderung der Suszeptibilitat mit der
Normalkoordinate ist hier ursachlich fiir die Raman-Aktivitat. Fiir den Raman-Tensor gilt

dann:

dy;
=X, 1.78
PR (1.78)

1

R=

Die fundamentale Raman-Linie (Raman-Tensor erster Ordnung) weist eine relativ schmale
und intensive Intensitdtsverteilung auf. Der Raman-Tensor zweiter Ordnung stellt die
gekoppelte Schwingung zweier Normalkoordinaten dar. Unter quantentheoretischem
Gesichtspunkt erfolgt beim Raman-Effekt im Festkorper die inelastische Streuung des
Photons an einem Kristallatom unter Erzeugung oder Vernichtung eines Phonons. Nur mit
optischen =~ Phononen  ist eine inelastische  Streuungs-Wechselwirkung  der
elektromagnetischen Strahlung mit dem Kristall mdglich, da nur dann ein schwingendes
Dipolmoment zwischen den einzelnen Kristallatomen existiert. Es wird dann zwischen
longitudinal optischen (LO) und transversal optischen Phononen (TO) unterschieden.
Infrarot- und Raman-Aktivitit schliefen sich in Kristallen mit Symmetriezentrum
gegenseitig aus, hingegen sind bei Kristallen ohne Symmetriezentrum beide gleichzeitig
moglich. Beispielsweise rufen so longitudinal optische Phononen in piezoelektrischen
Kristallen ein zusitzliches langreichweitiges E-Feld hervor, was eine Anderung der
Bindungskrifte und somit eine Anderung der Frequenz bewirkt. Es resultiert eine
Aufspaltung der LO- und TO-Schwingungszweige. Das Verhiltnis der beiden Frequenzen
wird durch die Lydanne-Sachs-Teller- Formel beschrieben. Es gilt [And71]:

1
1% & |?

Lo _| 20 (1.79)
VTO goo

Die Dielektrizitdtskonstanten in Ausbreitungsrichtung bzw. senkrecht dazu sind hier durch

€0 und e~ dargestellt. Die Grofse der Aufspaltungen in anisotropen Kristallen ist

richtungsabhiéngig (relativ zur optischen Achse).
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2 Nichtlineare Mikroskopie an Doméanenstrukturen

Zur Charakterisierung der ferroelektrischen Doménenstrukturen wurde ein spezieller
Aufbau fiir die nichtlineare Mikroskopie entwickelt und umgesetzt. Im ersten Teil dieses
Kapitels wird ndher auf das experimentelle Setup des Mikroskops und die ermittelten
Systemparameter eingegangen. Es folgt eine Prasentation von Ergebnissen aus der
nichtlinearen Analyse an periodisch und zirkular gepolten Z-Schnitt LN. Im letzten Teil des
Kapitels werden Resultate aus der nichtlinearen CLSM an periodisch gepolten planaren

Strukturen und an Rippenwellenleitern auf X- und Y-Schnitt LN vorgestellt.

2.1 Experimenteller Aufbau des nichtlinearen CLSM

Prinzipiell wurde beim realisierten Mikroskopaufbau (Abb. 2-01) auf eine modulare
Gestaltung geachtet, um so einer standigen Anpassung und Weiterentwicklung Rechnung
zu tragen. Das System weist somit eine hohes Mafl an Flexibilitit beziiglich des zu
untersuchenden Mikrosystems, dem Austausch bzw. Hinzufiigen optischer Komponenten
und der Verwendung unterschiedlicher Anregungs- und Detektoreinheiten auf. Die

wesentlichsten Features des Mikroskops sind hier:

- Betrieb im linearen und nichtlinearen Modus
- Mikroskopie in Reflexions- und Transmissions-Geometrie
- Konfokaler Modus: Ortlich hoch aufgeléste 3D-Analyse

- Untersuchung von Proben mit einer Ausdehnung von bis zu 5 Zoll

Die Basis des Mikroskops stellt ein konfokaler optischer Aufbau dar, welcher in der
“Infinity-Corrected”-Version realisiert ist. Durch den Einsatz von auf unendlich korrigierten
Objektiven ist hier, im Gegensatz zur Standard-Konfiguration, der Abstand von Fokusebene
zur Detekor-Lochblende nicht ortsfest. Der kolliminierte Strahl ist somit, beziiglich des
Designs, nicht durch Einbringen bzw. Entfernen optischer Komponenten beeinflusst und die
sphérische Aberration im Laserspot ist reduziert. Sowohl in Reflektions- als auch
Tranmissionsgeometrie wird der einfallende Laserstrahl durch ein Objektiv (N-Plan-
100x/0.9/0.27 bzw. PL-FI-L-100x/0.75/4.7) auf einen beugungsbegrenzten Punkt auf der Probe
fokussiert. Je nach Messgeometrie erfolgt die Signaldetektion (® oder 2w) iiber das Objektiv-
1 (O1) oder tiber das Objektiv-2 (O2).
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Abb. 2-01: Schematische Darstellung zum Aufbau des nichtlinearen CLSM. O1 und O2
stellen auf unendlich korrigierte Objektive dar. Ein komplexes System von
Verstellereinheiten (2D-Scanner, Pre-Scanner) ermdglicht eine 3D-Analyse.

Der konfokale Abbildungsmodus wird durch das Einbringen einer Lochblende (J
typischerweise 1-2 pm) im jeweiligen Detektionspfad erreicht. Information, welche nicht aus
der Fokusebene stammt, wird somit durch diese Anordnung ausgeblendet. Das aus der
Fokalebene stammende Signal passiert die Lochblende und kann somit detektiert werden.
Der konfokale Aufbau ermoglicht so, optische Transparenz der Probe fiir die
entsprechenden Wellenlangen vorausgesetzt, eine tiefenaufgeloste Analyse. Zur
konventionellen Bildgebung sind zwei Abbildungseinheiten (LED, CCD, Strahlteiler)
integriert, welche in das System eingekoppelt werden konnen. Die Justage des optischen
Systems erfolgt iiber Piezo-Aktoren, welche durch piezoelektrische Tragheitsantriebe
realisiert sind [Zre96] (Lochblenden-Justierungen, Faserkoppler, Linearversteller fiir
Objektiv-1 in Z, Objektiv-2 in X/Y/Z und die Zwischenbilderzeugung).

Abb. 2-02: Fotographien umgesetzter Piezo-Aktoren auf Basis des piezoelektrischen Trigheitsantriebes.
a) Lochblendenmodul, b) gekoppelter Linearversteller und c) Kippversteller fiir Strahlteiler.
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Die , punktformige” Anregung und Detektion bei der konfokalen Anordnung bedingt fiir
die Bildgebung eine Rasterung. Der konfokale Laser-Rasterbetrieb erfolgt hier bei fixer Optik
(ortsfester Laserfokus) durch eine dreidimensionale Probenpositionierung. Um moglichst
einen grofsflichigen Bereich analysieren zu konnen ist hier ein kombiniertes Verstellersystem
eingesetzt. Dieses beinhaltet einen kommerziellen 2D-Nanopositionierer und eine selbst
entwickelte 3D-Verstellereinheit (Abb. 2-03).

Inertial piezo actuator

Technical specifications:

Moving range (x,y): 150 mm

Moving range (z): 10 mm
Step width: 200 nm
Step accuracy: <50 nm

Abb. 2-03: Fotographische Aufnahmen der 3D-Verstellereinheit. Diese ermiglicht eine Mikroskopie
in Reflexions- u. Transmissionsgeometrie. Der maximale Verstellbereich in x,y,z betrigt
150 mm x 150 mm x 10 mm)

Die 3D-Verstellereinheit (Pre-Scanner) ist so umgesetzt, dass sie zum einen den Betrieb in
Transmissionsgeometrie ermoglicht und zum andern einen groflen Verstellbereich abdeckt
(150 mm x 150 mm x 10 mm). Fiir alle drei Raumrichtungen sind die jeweiligen
Verstellereinheiten iiber piezoelektrische Tragheitsantriebe realisiert, die in Verbindung mit
dem jeweiligen Linearmessystem bereits fiir eine Rasterung einsetzbar sind, aber meist fiir
~selektives Rastern” herangezogen werden. Die Steuerung erfolgt dann rechnergestiitzt.
Alternativ kann zur Steuerung der 3D-Vertellereinheit auch eine Handsteuerung verwendet

werden, was zur Positionsfindung hilfreich ist.

Die Langenmesssysteme (LIA-20, Numerik Jena) werden {iiber einen Regelkreis fiir eine
genaue Positionierung und eine etwaige Rasterung eingesetzt (closed loop). Hier erfasst ein
Messkopf optisch die auf einem Mafsband befindlichen Teilstriche. Die Teilungsperiode des
Mafsstabes betragt 20 um bei einer Genauigkeit von 1 um. Durch Interpolation weist dieses
Linearmesssystem eine Auflosung von 0,1 um auf. Die maximale Verfahrgeschwindigkeit
des Messsystems betragt 10 m/s. Die vom Messkopf erfassten Daten gelangen iiber einen
Quadraturzahler zur USB-2.0-Schnittstelle, der diese tiber eine Software verarbeitet bzw.

verkniipft.
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Der konfokale Rasterbetrieb erfolgt im Allgemeinen mit dem auf den Pre-Scanner
aufgesetzten Nanopositionierer (P-770 PTC, PI), der einen Scanbereich von 200 um x 200 pm
bei einer Auflssung < 10 nm abdeckt. Dieser besitzt ebenfalls einen zentralen Offnungs-

bereich, so dass die Transmissionsgeometrie hier mdoglich ist.

Linearer Modus

Im linearen Modus kann direkt ein diodengepumpter Festkorperlaser (MBL-473-100),
welcher bei einer Ausgangleistung von 100 mW Licht einer Wellenlinge von 473 nm
emittiert, in den Anregungspfad eingekoppelt werden. Nach ortlicher Filterung wird das aus
der Fokusebene stammende Licht durch eine fasergekoppelte Detektoreinheit erfasst. Wie in
1.3.1 beschrieben, wurde das laterale Aufldsungsvermogen mittels Aufnahme definierter
Strukturen einer Referenzprobe zu ca. 300 nm und das axiale Auflésungsvermdgen nach

dem Halbwertbreiten-Kriterium zu 500 nm ermittelt.

Abb. 2-04: 1) Fasergekoppelte Detektoreinheit fiir lineare Messungen und
b) Photonenzihlmodul mit einer Si-Avalanche-Photodiode.

Die Detektoreinheit (Abb. 2-04a) beinhaltet eine Photodiode und einen Signalverstarker, der
durch Zuschalten verschiedener Widerstdande eine sechsstufig einstellbare Signalverstarkung
ermoglicht. Nach einer Strom/Spannungswandlung erfolgt die Digitalisierung des analogen
Signals durch einen integrierten Analog/Digital-Wandler (ADC, 16 Bit), was jedoch erst
nach Eingang eines Trigger-Signals erfolgt. Das digitale Signal dient dann der weiteren

Datenverarbeitung.

Nichtlinearer Modus

Bei der nichtlinearen Mikroskopie wird fiir die optische Anregung ein modengekoppelter
Ti:Sa-Laser (Femtosource C-20), mit Pulsdauern von 20 fs bei einer Pulswiederholfrequenz
von 80 MHz und einer Zentralwellenldnge von A= 800 nm, eingesetzt. Nach Durchlaufen des
optischen Einkopplungspfades betragt die mittlere Leistung ca. 100 mW. Zur Bestimmung
der Pulsdauer wurde eine Autokorrelationsmessung durchgefiihrt. Bei dieser
interferometrischen Methode wird ein Lichtimpuls in zwei gleiche Anteile aufgespalten,

wobei einer eine fixe Strecke und der andere eine einstellbare geometrische
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Verzogerungsstrecke durchlduft. Die beiden Anteile werden in einem optisch nichtlinearen
Kristall rdumlich tiberlappt. Dort wird die erzeugte Oberwelle der Laserimpulse als
Funktion der relativen Verzogerungsstrecke detektiert (Abb. 2-05). Die resultierende
Pulsdauer betrug hier ca. 100 fs. Unter diesen Bedingungen ergibt sich eine

Pulsleistungsdichte in der Grofsenordnung von 1 x 10'2 W/cm?.
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Abb. 2-05: Ergebnis der interferometrischen Autokorrelationsmessung zur Bestimmung der
Pulslinge des Anregungslichtes nach Durchlaufen des Einkopplungspfades.

Die notwendige Separation von Anregungslicht (800 nm) und frequenzverdoppeltem Signal
(400 nm) erfolgt durch dichroitische Strahlteiler (Layertec FS 101495) und durch
Farbglasfilter (BG39), welche sich direkt vor der Detektoreinheit befinden. Ein Glan-
Thomson-Prisma kann zur Polarisationsanalyse eingesetzt werden. Fiir die Detektion des
nichtlinearen Signals wird ein Photonenzahlmodul (SPCM-AQR, PerkinElmer) auf Basis
einer Silizium-Avalanche-Photodiode eingesetzt (Abb. 2-04b). Die zwei dem System fiir die
nichtlineare Mikroskopie eigene Werte fiir laterale und axiale Grofien ergeben sich nach GI.
1.55 bzw. Gl. 1.56 zu AE = 670 nm und RE = 618 nm.

Regelungs- u. Steuertechnik

Beziiglich Betrieb und Analyse wurde eine komplexe Regelungs- und Steuertechnik
entworfen, welche die Probenpositionierung, die Rasterung und das mittels Detektor
aufgenommene Signal korreliert. Die Schnittstelle zwischen Mikroskop und Computer stellt
hier ein Glasfaser-Interface dar (Abb. 2-06a). Dieses ist iiber Glasfasern (und iiber eine
implementierte optische Empfangereinheit, Abb. 2-06b) mit der Steuereinheit des

Nanopositionierers und mit der jeweiligen Detektoreinheit verbunden.
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b)

Abb. 2-06: Fotographische Aufnahme a) des USB-2.0 Glasfaser-Interface und b) der
optischen Empfingereinheit fiir die Steuerung des PI Nanopositionierers.

Das Glasfaser-Interface besitzt jeweils vier optische Ein- und Ausgénge. Die integrierte USB-
2.0-Einheit enthalt einen Mikrocontroller (Assembler Programmierung), der die eigentliche
Scanroutine steuert. Im Vergleich zu einer ,reinen” PC-Steuerung resultiert aus dem
Mikroprozessor gesteuerten Scanablauf eine exaktere Taktfolge und eine wesentlich hohere
maximale Scangeschwindigkeit (Faktor 10x). Das erstellte PC-Programm fiir die konfokale
Mikroskopie basiert auf der Hochsprache Delphi.
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2.2 Ferroelektrische Domanenstruktur in Z-Schnitt LN

Effiziente nichtlineare Prozesse erfordern eine konstante Phasenbeziehung der
wechselwirkenden Wellen zueinander, was durch die Dispersion des Tragermaterials aber
auf sehr kurze Strecken beschrankt ist. Fiir die QPM bendtigt man nun eine periodische
Struktur entgegengesetzt gepolter Doméanen. Prinzipiell wird hier periodisch die Phase der
nichtlinearen Polarisation verschoben. Diese Phasenverschiebung (Vorzeichenwechsel, -
Sprung) erfolgt an den Grenzen entgegengesetzt gepolter Doméanen. Ein wesentlicher Vorteil
der Quasi-Phasenanpassung ist die Ausnutzung des grofiten nichtlinearen Koeffizienten dss,
welcher bei der Phasenanpassung iiber Doppelbrechung nicht genutzt werden kann, da er
Wellen gleicher Polarisation koppelt. Der nichtlineare Koeffizient dss ist in etwa fiinfmal
grofier als der bei Phasenanpassung iiber Doppelbrechung genutzte Koeffizient dsi. Ein oft
eingesetzter Kristall im Bereich periodischer Polungsstrukturen ist Lithiumniobat [Tam90].
Alle hier untersuchten Strukturen sind in diesem Material realisiert. Wie bereits im Abschnitt
1.2 ndher erldutert, besitzen ferroelektrische Materialien wie Lithiumniobat eine polare
(gerichtete) Symmetrieachse und daher kein Inversionszentrum. Sie weisen eine spontane
Polarisation auf, welche sich durch externe elektrische Felder (einige kV/mm) umkehren
lasst. Man spricht dann von Doméneninversion. Mikroskopisch betrachtet, werden im
Kristall die Kationen relativ zum Anionengeriist verschoben. Fiir Temperaturen unterhalb
der Curie-Temperatur ist die Inversion langzeitstabil. Problematisch sind zum einen die
Herstellung sehr kleiner Polungsperioden (Sub-um-Bereich) und zum anderen die
Lichtabsorption im sehr langen oder kurzen Wellenlangenbereich. Die Beherrschung der

iiberaus komplexen Polungsprozesse ist hier wesentlich.

Herstellung der periodische Dominenstruktur

Alle im Rahmen dieser Arbeit untersuchten PPLN- und Ti:PPLN-Proben wurden von
Mitgliedern der Arbeitsgruppe ,Integrierte Optik” von Herrn Prof. Sohler (Universitat
Paderborn) prozessiert. Als Ausgangsmaterial diente hier kongruentes und eindomaéniges Z-
Schnitt LN (Crystal Technology, Palo Alto, USA). Die von den Wafern geschnitten Substrate
(Schnitt parallel zur kristallographischen X-Achse) weisen eine Dicke von 500 um auf. Fiir
Proben mit Wellenleiter erfolgte eine Eindiffusion von Titanstreifen (~1060 °C, Argon-
Inertgasumgebung) auf der -Z Flache, deren Struktur in einem photolithographischen
Prozess tibertragen wurde. Es ist bekannt, dass das Domanenwachstum im elektrischen Feld
auf der positiven Seite startet (+Z-Flaiche) und somit hinsichtlich vorgegebenem
Tastverhdltnis das beste Ergebnisse liefert. Daher erfolgte vor der eigentlichen
Polungsstrukturierung noch ein komplettes Umpolen des Substrates mit Hilfe eines
elektrischen Feldes (ca. 21 kV/mm). Das zur Domaéneninversion bendtigte E-Feld kann

beispielsweise durch den pyroelektrischen Effekt [SS91] oder wie bei den untersuchten



2 Nichtlineare Mikroskopie an Domanenstrukturen 56

Proben durch Anlegen einer externen Spannung (feldunterstiitzte Polung) erzeugt werden
[GH+08].

Polung:

Die Herstellung der periodischen Domaénenstruktur erfolgt nach der Standardmethode.
Dazu wurde auf der +Z-Fliche eine photolithographisch definierte elektrisch isolierende
Streifenstruktur (Photolack) aufgebracht (A=2Ic). Dieser Prozess beinhaltet das
Aufschleudern/Backen des Photolackes (1 pum), die Ubertragung der Struktur (Chrommaske)
durch Kontaktbelichtung/Harten und den anschliefenden Atzvorgang. Die elektrische
Kontaktierung erfolgt anschlieffend durch einen Elektrolyten. Somit hat man quasi
Fliissigelektroden (hier aus LiCl-Losung), wobei die auf der +Z Seite eine periodische
Elektrodenstruktur und die auf der —Z Seite eine homogene elektrische Kontaktflache
darstellt. Das Tastverhaltnis fiir die periodische Polung wird durch den eingestellten
Ladungsmengenfluss festgelegt (bei konstant gehaltenem Strom). Die Domaneninversion
wird ab einer Feldstarke von ca. 21 kV/mm erreicht, welche der Koerzitivfeldstarke von
Lithiumniobat entspricht. Eine der Polung anschliefende Temperung der PPLN-Proben bei
tiber 120 °C (2h) tragt zum Abbau mechanischer Verspannungen bei und im Fall periodisch

gepolter Wellenleiter somit zu einer Verminderung der Ausbreitungsverluste.

Domiinenstruktur und Charakterisierung

Fiir eine erste qualitative Beurteilung der Doméanenstruktur nach der Polung eignet sich die
Polarisationsmikroskopie, welche auf der induzierten Doppelbrechung beruht. Diese riihrt
von elektrischen Feldern (verbliebener Ladungen an den Domanenwianden) und

mechanischen Verspannungen her.

Eine andere Methode zur Strukturabbildung macht sich den pyroelektrischen Effekt zu
nutze, die so genannte Toner-Dekoration [Sch01]. Die PPLN-Probe wird nach einem
Benzinbad erwdrmt, so resultieren aus dem pyroelektrischen Effekt unterschiedliche
Oberflachenladungen fiir die entgegengesetzt orientierten Doméanen (+Z negativ, -Z positiv).
Der Positiv-Toner (negativ geladen) lagert sich nun an den positiv geladenen Oberflichen

der —-Z-Domaénen an.
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Eine hiufig angewandte Methode ist die des selektiv chemischen Atzens (HF:HNOs), die
Atze greift hier die —Z-Flichen wesentlich schneller an. Die {ibertragene ferroelektrische

Domanenstruktur kann so auf die Probenfliche transferiert und lichtmikroskopisch
kontrolliert werden (Abb. 2-07).

domain walll 2
@)
waveguide N

PPLN

a) b) X-Qxis

Abb. 2-07: a) Mikroskopische Aufnahme einer PPLN-Oberfliche mit Ti-Wellenleiter nach selektiv

chemischem Atzen. b) Schematische Darstellung zur Erliuterung der Strukturverhiltnisse.
Die Koordinaten entsprechen den kristallographischen Achsen.

Eine herausragende Methode zur Charakterisierung der ferroelektrischen Doméanenstruktur
stellt die nichtlineare Mikroskopie dar. Als zerstdrungsfreie und kontaminationsarme
Methode ermoglicht sie eine dreidimensionale Analyse und Abbildung der
Domainenstruktur. Bei der konfokalen nichtlinearen Mikroskopie wird ortsaufgelost
beispielsweise die generierte zweite Harmonische detektiert. Die Untersuchung der SHG
Signatur von periodisch gepoltem Z-Schnitt LN ist nun Thema dieses Kapitels.

2.2.1 SHG-Signatur der PPLN-Oberflache

In fritheren Arbeiten erfolgte eine nichtlineare Analyse der SHG-Signatur ausschliefilich in
Reflektionsgeometrie, wobei der SHG-Mechanismus bis heute noch nicht endgiiltig geklart
ist [RF01]. Gerade deshalb scheint ein Vergleich der SH-Emission in Vorwérts- u.
Riickwaértsrichtung sehr vielversprechend, was hier durch den speziellen Aufbau des
eingesetzten Mikroskops ermdglicht wird. In Abbildung 2-08 sind zwei typische konfokale
SH-Aufnahmen einer PPLN-Oberflache (Z-Flache) fiir den Reflektions- und
Transmissionsmodus gegeniibergestellt. Der Fokus lag in beiden Fallen auf dem gleichen
Niveau (obere Flache), wobei hier unterschiedliche Oberflachengebiete abgebildet sind. In
beiden Modi war es moglich, die Domaénenstruktur und etwaige Storungen dieser
abzubilden.
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Abb. 2-08: Konfokale SH-Aufnahmen einer Z-Schnitt PPLN-Oberfliiche, wobei die Mikroskopie im
a) Reflektions- und b) Transmissionsmodus erfolgte. Die Rasterschrittweite lag hier
jeweils bei 250 nm.

Hier stellen die Bereiche geringer SH-Intensitdt (dunkle Linien) Doméanengrenzen dar. Das
von den Doméanengrenzen stammende SH-Oberflachensignal ist relativ zum Doménensignal
erniedrigt. Ein Vergleich der beiden Aufnahmemodi zeigt, dass in der
Transmissionsgeometrie ein etwa dreimal hoheres nichtlineares Signal detektiert werden
kann. Zudem ergibt sich ein starkerer SH-Kontrast zwischen Doméane und Domadnenwand.
Es kann somit auf eine vorwiegend kolinear zur Richtung der Fundamentalen verlaufenden
Erzeugung der zweiten Harmonischen geschlossen werden. Bei einer Ausbreitung der
zweiten Harmonischen ergibt sich in Vorwaértsrichtung eine Phasenfehlanpassung Ak = kst -
2kr und in Riickwartsrichtung eine Fehlanpassung von dkw = ksu + 2kr. Wobei ksu die
Wellenzahl der zweiten Harmonischen und kr die Wellenzahl der fundamentalen Welle

darstellt. Fiir die Koharenzlange Lc der zwei Prozesse gilt dann:

L, :Aik , mit Ak, :j—ﬁ(n(2a})+n(a})) oder Ak, =§—”(n(2a))—n(a))) (2.01)

SH SH

Bei einer riickwartigen Ausbreitung der zweiten Harmonischen (Lcpa~43 nm) ergibt sich eine
viel kiirzer Kohdrenzlange als bei einer Ausbreitung in Vorwartsrichtung (Lct ~1 pm). Bei
dieser qualitativen Argumentation werden die aus der Strahlfokussierung resultierende k-
Verteilung und die Anisotropie des Mediums nicht berticksichtigt. Neben dem Vorteil der
grofieren kohdrenten Wechselwirkungslange im Transmissionsmodus werden etwaige
Farbfehler des Objektivs keinen Einfluss haben, da Anregung (Fundamentale) und Detektion

(zweite Harmonische) unabhingig fokussiert werden [BQ+06].

In der SH-Aufnahme einer X/Z-Oberflaiche von Z-Schnitt PPLN sind ebenfalls die
Domaéanenwéande auszumachen (Abb. 2-09). Die Anregung erfolgte senkrecht zu dieser Ebene
(Y-Flache) im Reflektionsmodus.
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Abb. 2-09: Ergebnis eines Oberflichenscans der Y-Ebene eines PPLN-Kristalls
(Z-Schnitt) im Reflektionsmodus (Rasterschrittweite 250 nm,).

Die Welle der Fundamentalen war hier parallel zur Z-Achse polarisiert, so dass aufgrund der
Ausnutzung des grofsten nichtlinearen Koeffizienten ds die Intensitit der zweiten
Harmonischen sich wesentlich erhoht darstellt. Auch hier ist das erfasste SHG-Signal der
Domaénengrenzen gegeniiber dem aus den Domédnen reduziert. Die von den
Domaénengrenzen stammende SHG-Signatur weist bei den hier untersuchten Proben (2h
Temperung bei 120°C) eine Breite von weniger als 300 nm auf. Das erwihnte
Kontrastverhalten des SHG Oberflichensignals aus Doméne und Doméanenwand lag bei

allen untersuchten PPLN-Proben vor.

2.2.2 Analyse des PPLN-Volumenkristalls

Die SHG-Signatur des periodisch gepolten Volumenkristalls unterscheidet sich signifikant
von der des Oberflichenbereichs. Zundchst konnte hier ein inverser SHG-Charakter
beobachtet werden. Das im Kristall generierte nichtlineare Signal der Dominen weist
gegeniiber dem der Doménewénde eine geringere Intensitat auf. In Abbildung 2-10 ist die
SH-Aufnahme einer 30 um tief im PPLN-Kristall liegenden konfokalen X/Y-Ebene
dargestellt. Jetzt stellen Bereiche erhohter SH-Intensitét (helle Linien) das nichtlineare Signal

der Domanenwande dar.
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Abb. 2-10: Nichtlineare Aufnahme einer 30 pum tief liegenden konfokalen X/Y-Ebene der
PPLN-Probe (Pb784zB) (Reflektionsmodus, Rasterschrittweite 250 nm).

Durch Tiefenscans wurde die beobachtete Inversion systematisch verifiziert. Um nun den
Einfluss von Prozessparametern auf die innere Domaénenstruktur zu priifen, wurden
verschieden prozessierte Proben charakterisiert. Das Ergebnis einer Analyse beziiglich des
Einflusses der Temperung auf die PPLN-Strukturen findet sich in Abbildung 2-11, hier sind
zwei SH-Aufnahmen konfokaler Schnittebenen aus ca. 20 um Tiefe fiir eine getemperte und

eine nicht getemperte PPLN-Probe gegeniibergestellt.
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Abb. 2-11: SH-Aufnahmen von 20 um tief liegenden X/Y-Ebenen in PPLN, wobei eine Probe
getempert (a) und eine nicht getempert (b) ist. Die Rasterschrittweite lag hier bei 250 nm.

Die SH-Signatur der Domédnenwéande weist bei der nicht getemperten Probe eine ortliche
Verbreiterung der Doméanewédnde von bis zu 3 um auf. Diese ldsst auf eine starke
Verspannung oder auf eine Wechselwirkung mit einem inneren elektrischen Feld schlieflen,
welches die dielektrische Konstante von Lithiumniobat reduziert [CKIO1]. Um in den PPLN-
Strukturen eine moglichst effiziente Quasi-phasenanpassung zu erreichen, scheint eine
Temperung der Proben notwendig. Betracht man die SH-Aufnahme der nicht getemperten
Proben etwas genauer, so ldsst sich entlang der Doménengrenzen eine zusatzliche
Periodizitdt erkennen, die auch bei anderen nicht getemperten Proben beobachtet werden

konnte.
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2.2.3 SHG-Verhalten im Streifenwellenleiter (Ti:PPLN)

Um einen integrierten Wellenleiter zu realisieren, muss in einem Material lokal der
Brechungsindex erhoht werden, so dass eine Wellenleitung auf Basis der Totalreflexion
ermoglicht wird. Zwei standardmafiige Techniken fiir die Herstellung eines
Streifenwellenleiters in  Lithiumniobat sind die Titan-Eindiffusion und der
Protonenaustausch (APE, Annealed Proton Exchchange) [YN+93] [SK74]. Fiir die
Phasenanpassung erfolgt auch hier eine periodische Polung. Das Ergebnis einer
tiefenaufgelosten nichtlinearen Analyse eines periodisch gepolten Ti-Streifenwellenleiters in
Lithiumniobat (Ti:PPLN) ist in Abbildung 2-12 gezeigt. Hier fand der Polungsvorgang nach
Titan-EFindiffundierung mit einer finalen Temperung bei 120°C statt. Es wurden entlang des
Wellenleiters (X-Richtung) Linienscans durchgefiihrt, wobei sukzessive tiefer in das Ti:PPLN
eingedrungen wurde (Z-Richtung).

Y
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Abb. 2-12: g) Diagramm aus Linienscans verschiedener Tiefe (Z) entlang eines Ti: Wellenleiters
(X-Richtung) in Z-Schnitt PPLN und b) Skizze zur Kldrung der Messgeometrie.

Hier konnte ein SH-Signal aus dem Oberflichenbereich des Ti:PPLN detektiert werden,
welches im Bereich der Doménengrenzen eine starke Erhohung aufweist. Allein dies stellt
schon einen signifikanten Unterschied zur SHG-Signatur der PPLN-Oberfliche dar
(erniedrigtes SH-Wandsignal). Das maximale detektierbare SH-Signal stammt aus einer Tiefe
von ca. 3 um. Tiefenaufgeloste Untersuchungen zeigen, dass sich diese Kontrastinversion
des SH-Signals der Doméanen und Doménenwénde sowie die massive SH-Erhohung an den
Domaénenwande tatsachlich iiber den ganzen Ti-diffundierten Bereich des Wellenleiters
erstreckt. Die nichtlineare Antwort im Bereich der Doméanenwénde kann hier nicht mehr als

symmetrische Funktion des Ortes x angesehen werden (Abb. 2-13).
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Abb. 2-13: Resultat der nichtlineare Analyse quer zu den invertierten Dominen in Ti:PPLN als
a) Linienscan in 3 um Tiefe und b) tiefenaufgelost Kontur-Plot der X/Z-Fliiche.

Wie aus der Abbildung 2-13a ersichtlich, findet man in (+)-Domédnen am jeweiligen
Ubergangsbereich zu (-)-Doménen einen relativ scharfen Signaleinbruch, gefolgt von einer
starken Signalerhohung. Im Gegensatz zum PPLN erscheinen hier die Domdnengrenzen
nicht mehr als ,,scharfe” Signaleinbriiche, sondern vielmehr als verbreiterte Strukturen mit
einem stark erhohten SH-Signal. Die Tatsache, dass der Polungsvorgang nach der Titan-
Eindiffundierung erfolgte, lasst auf einen Zusammenhang zwischen dem hier beobachteten
Verhalten und der inneren E-Feld-Verteilung schliefSen. Der langreichweitige Charakter des
Phanomens stiitzt diese Vermutung, zumal zusatzliche strukturelle Verdanderungen wahrend

der finalen Temperung unwahrscheinlich sind.

2.2.4 Zirkulare Polungsstruktur in LN

Es wurden auch Z-Schnitt LN Proben mit zirkularer Polungsstruktur untersucht. Diese
wurden bereits von Frau Dr. Soergel und Herrn Dr. Jungk (Universitit Bonn) mittels
elektrostatischer Kraftmikroskopie (SFM, Scanning Force Microscopy) charakterisiert und
mir freundlicher Weise fiir eine nichtlineare Analyse {iiberlassen. Zur Darstellung der
geometrischen Verhiltnisse dient die schematische Darstellung in Abbildung 2-14. Die
zirkulare Struktur wurde durch feldunterstiitzte Polung realisiert, wobei eine Polungsmaske
mit kreisférmigen Offnungen verwendet wurde. Wie bereits mittels SFM nachgewiesen
werden konnte, geht die zirkulare Struktur im Kristall in eine hexagonale tiber [JSO5]. Diese
Tiefeninformation konnte jedoch nur durch sukzessives Entfernen der Schichten (Abpolieren
auf der urspriinglichen —Z-Flache) und jeweiliger Charakterisierung der Doménenstruktur

(Oberflache) gewonnen werden.



2 Nichtlineare Mikroskopie an Domanenstrukturen 63

Z-cut LINbO,

Abb. 2-14: Schematische Darstellung zur Erliuterung der geometrischen
Verhiiltnisse beziiglich der zirkular gepolten LN-Proben.

Um nun diese Tiefeninformation ohne eine Zerstorung der Probe zu erhalten, wurde die
nichtlineare Mikroskopie als beriihrungslose Methode eingesetzt, wobei nichtlineare
Mikroskopie und die Kraftmikroskopie sich hinsichtlich der unterschiedlich gearteten
Informationen ergdnzen. In Abbildung 2-15 sind zwei SH-Aufnahmen der Oberfldche

(urspriingliche —Z-Flache) einer solchen LN-Probe (HexP1) dargestellt.
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Abb. 2-15: SH-Aufnahmen einer Z-Schnitt LN-Oberfliche mit zirkularer Polungsstruktur.
a) Ubersichtsscan mit einer Rasterschrittweite von 500 nm. b) Detailausschnitt mit
einer Rasterschrittweite von 250 nm.

Es zeigt sich klar die {ibertragene Struktur, wobei die abgebildeten Kreise die
Domaénenwande darstellen. Wie in PPLN ist das detektierbare nichtlineare Signal an den
Domaénengrenzen im Verhéltnis zum Domaénensignal erniedrigt. Fiir die tiefenaufgeloste
Analyse wurde nun eine Serie unterschiedlich tief liegender konfokaler Schnittebenen (X/Y-
Ebene) aufgenommen. Exemplarisch sind drei dieser SH-Aufnahmen in Abbildung 2-16
abgebildet.
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Abb. 2-16: Serie von SH-Aufnahmen konfokaler X/Y-Ebene (Z-Fliche) unterschiedlicher
Tiefe (Oberfliche, 10 um u. 20 um Tiefe) einer zirkular gepolten Z-Schnitt
LN-Probe (HexP1). Die Rasterschrittweite betrug jeweils 250 nm.

Zwischen dem nichtlinearen Signal der Doménen und der Wande zeigt sich hier wieder das
typische Flippen des Kontrastes. Deutlich ist zu erkennen, wie mit zunehmender Tiefe die
zirkulare Struktur in eine hexagonale iibergeht und der Einfluss der kristallinen Umgebung
im Volumen zunimmt. Weiterhin fillt auf, dass die SHG an den Doménegrenzen von deren
Orientierung abhdngt, was bei einer Betrachtung einer nicht getemperten Probe noch
deutlicher hervortritt. Die Abbildung 2-17a zeigt die nichtlineare Aufnahme der konfokalen
X/Y-Schnittebene in 20 um Tiefe (Z) einer nicht getemperten Z-Schnitt LN-Probe (HexP2,
zirkulare Polung). Die Rasterschrittweite betrug hier jeweils 100 nm. Im Oberflachenbereich

konnte keinerlei unterschiedliches Verhalten zu den getemperten Proben festgestellt werden
(Abb. 2-17b).

o N iy

Abb. 2-17: SH-Aufnahme der X/Y-Ebenen einer nicht getemperten, zirkular gepolten
Z-Schnitt LN-Probe 20 um a) unterhalb und b) im Oberflichenbereich der
urspriinglichen —Z-Fliiche.

Im Volumenkristall zeigt sich hier, analog zu den PPLN-Proben, eine Verbreiterung der
Domaénenwéande bis zu einer Dicke von 3 um und eine klare Orientierung an der

hexagonalen Struktur mit richtungsabhangigen Bereichen.
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2.3 Mikrodomanen in X- u. Y-Schnitt LiNbOs3

Periodisch gepolte X-Schnitt-Bauelemente auf Basis der integrierten Optik sind fiir eine
Vielzahl von Anwendungen von grofiem Interesse [GB07]. So konnen beispielsweise in X-
Schnitt LN Bandpassmodulatoren realisiert werden [KTROO]. Ferroelektrische Materialen
sind hinsichtlich der Entwicklung hin zu photonischen Nanodrdhten von regem
Forschungsinteresse, wobei hier auch die Quasi-Phasenanpassung fiir nichtlineare Prozesse

zweiter Ordnung benétigt wird [FT+08].

Feldunterstiizte Polung

Im Vergleich zum Z-Schnitt LiNbOs weisen X- und Y-Schnitt LiNbOs eine unterschiedliche
Orientierung der optischen Achse auf. Fiir die oberflichennahen Wellenleiter, welche als
Streifen- oder Rippenstruktur realisiert sein konnen, erfolgt die Polung mittels Elektroden,
die sich direkt auf der Substratoberfliche befinden. Alle nachfolgend charakterisierten
Proben stammen aus der Arbeitsgruppe ,Integrierte Optik” von Herrn Prof. Sohler, wobei
deren Polung von Frau M. Sc. Li Gui durchgefiihrt wurde [GH+08]. Fiir die feldunterstiitze
Polung wurden in einem lithographischen Verfahren kammartige Titan-Elektroden (dr~ 100
nm) erzeugt (Abb. 2.18). Die Periode der Elektroden betragt bei den untersuchten Strukturen
16,6 um, wobei der Abstand der entgegengesetzten Elektroden zwischen 8 um und 14 um
variiert. Im Fall der Rippenwellenleiter liegen die Elektroden auf den Z-Flachen, was eine

Abgrenzung der Mikrodoménen zum Basiskristall bewirkt.

HV pulses A HV pulses

a) ‘Z<J/ Y b) 'Zo—I/Y

Abb. 2-18: Schema der Polungskonfiguration fiir a) planares X-Schnitt LN und b) fiir
einen Rippenwellenleiter auf X-Schnitt LN. Die angegebenen Koordinaten
entsprechen den kristallographischen Achsen.

Um beim Polungsvorgang eine gute Isolation zwischen den entgegengesetzten Elektroden
zu gewihrleisten, erfolgte dieser in einem Olbad. Bei den hier aufgefiihrten Proben wurde
die Polung durch Serien von Rechteckpulsen realisiert. Die angelegte Pulsspannung
variierte, je nach Elektrodenabstand, zwischen 250 V und 550 V, wobei die Pulsdauer meist
bei 10 ms lag. Der Pulsabstand betrug 100 ms. Bei der Polung weisen planare Struktur und
Rippenwellenleiter keinen signifikanten Unterschied im Strom/Ladungs-Verhalten auf. Wie
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auch in fritheren Arbeiten [Hof97] wurde der grofite Ladungsfluss wahrend des ersten
Pulses beobachtet, welcher dann mit jedem weiteren Puls abnimmt und nach fiinf Pulsen

schliefslich bei einem bestimmten Niveau eine Sattigung erfahrt [GH+08].

Angewandte Charakterisierungsmethoden

Nach der Polungsprozedur wurden die Proben mittels unterschiedlicher Methoden
charakterisiert. Standardmafiig erfolgte eine Inspektion durch ein linearoptisches Mikroskop.
Polarisationsmikroskop-Aufnahmen der Oberflache zeigten hier keinerlei Anzeichen einer
Doménenstruktur. Mit Hilfe des selektiven chemischen Atzens kann die Doménenstruktur
indirekt aufgezeigt werden. Hierfiir wird die Probe fiir 20 Minuten in HF:HNO:s geétzt und
anschlieffend mikroskopisch abgebildet. Als zerstorungsfreie Analysemethode wurde die
nichtlineare Mikroskopie eingesetzt. Um den grofiten nichtlinearen Koeffizienten dss
auszunutzen, war bei allen nachfolgenden beschriebenen nichtlinearen Untersuchungen die

Polarisation des Pumplichtes parallel zur kristallographischen Z-Achse orientiert.

2.3.1 Planare Polungsstruktur in X- Schnitt PPLN

Nichtlineare Aufnahmen von noch ungepolten Proben mit Ti-Elektroden zeigen das
erwartete SHG-Verhalten (Abb. 2-19a). Das von der LN-Oberfldche generierte nichtlineare
Signal wird detektiert, wahrend vom Elektrodenbereich quasi kein Signal erfasst wird.

Zwischen den Elektroden ist keinerlei Struktur auszumachen.

0

1,6k o
T
-

3,2k 15}
2,
<

4,8k >
c

6,4k

8,0k

0 25 50
a) Y (um) b)

Abb. 2-19: a) Konfokale SH-Mikroskopaufnahme der X-Fliche einer ungepolten planaren LN Probe
(Pb299x-H) mit Ti-Elektroden. Die Rasterschrittweite betrug hier in Y und Z jeweils 250 nm.
b) Fotographische Aufnahme einer Probe mit einer Periodizitit der Elektroden von 16,6 pm.
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Im Gegensatz dazu zeigte sich in gepolten X-Schnitt LN Proben ein erhohtes nichtlineares
Signal aus Breichen zwischen den Elektroden, wobei diese invertierten Bereiche Doméanen
von endlicher Tiefe darstellen. Nachfolgende Abbildung 2-20 zeigt zwei typische SH-
Aufnahmen der X-Flache zweier planaren Proben mit periodischen Mikrodomanen, wobei
hier zur einfacheren Orientierung die Elektroden nach der Polung auf den Proben belassen
wurden. Die Pulsdauern beziiglich der Polung lagen bei 10 ms (Abb. 2-20a, Pb296xA-D3)
und bei 20 ms (Abb. 2-20b, Pb296xA-G2). In beiden Fillen ist eine periodische , Musterung”
mit einem starken SH-Kontrast auszumachen, wobei ein durchschnittliches Tastverhaltnis

von 50:50 vorliegt.

norm. SH intensity (a.u.) norm. SH intensity (a.u.)

Z (um)

a) Y (um) b) Y (um)

Abb. 2-20: Konfokale SH-Aufnahmen planarer X-Schnitt LN-Proben mit Mikrodominen. Die
Polung erfolgte mit Pulsdauern von a) 10 ms und b) 20 ms. Die Rasterschrittweite fiir
die konfokale Aufnahme betrug in beiden Fillen 250 nm.

Aus dieser nichtlinearen Analyse kann geschlossen werden, dass der Polungsprozess bei der
positiven Elektrode startet und sich zur negativen fortsetzt. Ebenso kann um die positive
Elektrode ein nichtlineares Signal registriert werden, welches von entsprechenden Doméanen
stammt. Fiir den Fall einer Polung mit groferer Pulsdauer kann aus dem invertierten Bereich
eine starkere nichtlineare Antwort und zudem eine homogenere SH-Verteilung beobachtet

werden.

Die nichtlineare Signatur dieser Strukturen wurde so nicht erwartet und steht im Gegensatz
zu den bisher gemachten Erfahrungen an PPLN. Im Oberflachenbereich der Z-Schnitt PPLN
Strukturen ist das von den Domanenwanden stammende nichtlineare Signal gegeniiber dem
Domadnensignal reduziert, wobei im Kristallinneren das gegensatzliche Verhalten
beobachtbar ist [BQ+07] [RF01]. Der wesentliche Unterschied ist hier, dass die invertierten
Bereiche zwischen den Flektroden Domaénen endlicher Tiefe (wenige Mikrometer) mit einer
charakteristischen Begrenzung darstellen. Das beobachtete Phanomen konnte aufgrund

dieser Tatsachen die nichtlineare Antwort eines Ensembles von eingebetteten Domanen
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darstellen. In fritheren Arbeiten wurde eine ,Filamentierung” von gepolten Doménen mit
nadelférmiger Struktur beobachtet, was ausschliefSlich an Ti-dotierten Proben aufgezeigt
wurde [FP+98] [Hof13]. Bei den hier untersuchten Proben ist die Sachlage anders, da keine
Dotierung vorgenommen wurde und zudem andere Polungsbedingungen herrschten.
Abhiéngig von den Polungsparametern konnte sowohl hier, als auch spéter bei den gepolten
Rippenwellenleitern, eine unterschiedliche Aufteilung der inneren Doménenstruktur
beobachtet werden. Die sich daraus ergebenden nichtlinearen Aufnahmen sollten dann
direkt von der Anzahl, Grofie, Lange und Form der inneren Domanenfragmente abhangen.
Die planaren Proben weisen eine begrenzte Tiefenausdehnung der invertierten Doméanen

von etwa 1 pm auf.

2.3.2 Rippenwellenleiter auf X- und Y-Schnitt LN

Herstellung und Geometrie

Rippenwellenleiter sind hinsichtlich einer starkeren optischen Wellenfiihrung von grofiem
Interesse. Man verspricht sich hier einen hoheren Wirkungsgrad bei nichtlinearen
Bauelementen oder auch eine niedrigere Schwelle fiir integriert-optische Laser. Die
untersuchten Rippenwellenleiter wurden von Herrn Dr. Hui Hu (AG Sohler) durch
selektives chemisches Atzen bzw. plasma-unterstiitztes reaktives Ionenitzen (ICP,
Inductively Coupled Plasma) hergestellt [HRS08]. Zunédchst wurde ein ca. 220 nm dicker
Chromfilm auf der —X-Flache des LN-Substrate abgeschieden. Die Ubertragung der Cr-
Maske fiir das ICP-Atzen erfolgte fotolithographisch durch Elektronenstrahlbelichtung und
anschlieSendes chemisches Nassdtzen. Es resultiert eine Struktur von Chromstreifen
definierter Breite (z.B. 10 um), die nun als Atzmaske fiir das ICP-Atzen von LN diente
(Atzverhiltnis ~ 1:10). Das Atzen (Oxford Plasmalab System 100 mit ICP 180 Plasmaquelle)
erfolgte mit einer CsFs/He-Gasmischung. Die hier untersuchten Rippenwellenleiter weisen
eine Hohe von 2-3 um auf (Abb. 2-21).
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Abb. 2-21: REM-Aufnahme eines Rippenwellenleiters auf X-Schnitt LN [BW+08].
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Nach Polung der Rippenwellenleiter erfolgte eine Vorcharakterisierung auf Basis des
selektiven chemischen Atzens. Die Atze (HF:HNOs) greift die -Z-Fliche des
Rippenwellenleiters schneller an und {ibertrdgt somit das Doménenmuster in ein

Topographiemuster (Abbildung 2-22).

b) it o N

Abb. 2-22: Mikroskopische Aufnahmen der X-Flichen eines selektiv geiitzter Rippenstruktur auf
X-Schnitt LN (a) ohne und b) mit Musterung im Bereich der entfernten positiven
Elektroden. Die urspriinglichen Flichen der Rippenwellenleiter (vor dem Atzen) sind
mit —Z und +Z angedeutet.

a)

Die Rippenseiten entsprechen hier den +Z- und —Z-Flachen, so dass in der mikroskopischen
Abbildung ein periodisches Atzmuster erkennbar wird. In Bereichen der entfernten
positiven Elektroden ldsst sich manchmal (wie auch bei planaren Proben) eine
kratzerdhnliche Musterung erkennen, welche vermutlich aus einer Schadigung der
Oberfliche durch die angelegte Hochspannung herriihrt und so leichter gedtzt werden

konnte.

Nichtlineare Analyse

Bei den Rippenwellenleitern kann eine den planaren Strukturen dhnliche nichtlineare
Signatur beobachtet werden. In Abbildung 2-23 sind zwei konfokale Aufnahmen eines
gepolten Rippenwellenleiters gezeigt (Probe: Pb290xH4). In beiden Fallen handelt es sich um
den identischen Aufnahmebereich, welcher im ersten Fall linear und im zweiten Fall
nichtlinear abgebildet wurde. Der Laserfokus lag hier auf dem Niveau der Rippenoberflache

bei einer Rasterschrittweite von jeweils 250 nm.
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Abb. 2-23: Lineare CSLM-Aufnahme (a) und SH-Aufnahme (b) eines gepolten Rippenwellenleiters auf
X-Schnitt LN (Pb290xH4). Die Aufnahmen bilden exakt den gleichen Probenbereich ab.

In der linearen Aufnahme bildet sich der Rippenwellenleiter ab, es zeigt sich aber keine
direkte periodische Doméanenstruktur. Lediglich durch kurzes Anédtzen der Z-Flachen sind
die Rippenseiten etwas modelliert (Andeutung durch Pfeile). In der nichtlinearen Aufnahme
erkennt man durch das detektierte nichtlineare Signal aus der Oberflache wiederum die
Rippenstruktur, wobei aber eine deutliche periodische Doméanenstruktur auszumachen ist.
Aufgrund der Periodizitdt und der zuvor gezeigten periodischen Modellierung der Z-Seiten
konnen die Bereiche starker SH-Signalerhohung direkt den erzeugten Mikrodomanen
zugeordnet werden. Wie bei den planaren Strukturen ist hier davon auszugehen, dass die
nichtlineare Signalerhohung ihre Ursache in invertierten Doménenfragmenten hat, die

unterhalb der Oberflache im Wellenleiter eingebettet sind.

Um Informationen iiber den Polungsforschritt und die Domanenentwicklung zu bekommen,
wird haufig die Querschnittsfliche mikroskopisch abgebildet [SB+98]. Ebenso kann die
Existenz solch einer Fragmentierung innerhalb des Polungsbereichs durch die Analyse der
Schnittfliche des Rippenwellenleiters tiberpriift werden. Hierfiir erfolgten ein Schnitt schrag
durch den Rippenwellenleiter und ein anschliefendes Atzen. Abbildung 2-24 zeigt eine
mikroskopische Aufnahme einer solchen Schnittfliche (von der urspriinglichen +Z-Seite

aus).



2 Nichtlineare Mikroskopie an Domanenstrukturen 71

cutting line image

Abb. 2-24: a) Mikroskopische Schnittflichen-Aufnahme (Z-Fliche) eines periodisch
gepolten  Streifenwellenleiters auf X-Schnitt LN nach selektivem
chemischem Atzen (Pb2982). b) Schnittflichen-Aufnahme eines invertierten
Domiinebereichs mit hexagonaler Umrandung (unten) und schematische
Darstellung der Hexagonalstruktur (oben).

Es ist ersichtlich, dass die Polung fiir diese Probe noch nicht abgeschlossen ist. Man erkennt
hier aber in den einzelnen invertierten Polungsbereichen verschiedene eingebettete
Domaénen. Ebenfalls kann durch den schragen Schnitt die Entwicklung der Doménen in Z-
Richtung beobachtet werden. Aufgrund dieser Gegebenheiten ist davon auszugehen, dass
die Fragmentierung fiir die beobachtete 6rtliche SH-Intensitatsverteilung verantwortlich ist.
Die zwei SH-Aufnahmen einer periodisch gepolten Rippenstruktur auf X-Schnitt LN in den
Abbildungen 2-25 und 2-26 zeigen deutlich die Abhéngigkeit der SH-Signatur von den
Polungsparametern. Die beiden abgebildeten Strukturen entspringen zwei unterschiedlich

gepolten Rippenwellenleitern, welche sich auf dem gleichen LN-Substrat befinden.
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Abb. 2-25: SH-Signatur eines periodisch gepolten Rippenwellenleiters auf X-Schnitt LN
(Pb290xE2) der mit zehn Pulsen von 500 V gepolt wurde (Pulsdauer: 5ms,
Pulsintervall: 100ms). Der Fokus lag bei der Rasterung (100 nm) ca. 2 um
unterhalb der Rippenoberfliche.

Die Polung des Rippenwellenleiters erfolgte hier mit zehn Pulsen von 500 V und einer
Pulsdauer von 5 ms (Pulsabstand: 100 ms). Deutlich erkennt man die invertierten
Domainenbereiche und die periodische Struktur des Wellenleiters. Die Polung der in
Abbildung 2-26 abgebildeten Rippe erfolgte bei gleicher Pulszahl und Pulsdauer, jedoch bei

einer Spannung von 400 V.
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Abb. 2-26: Konfokale SH-Aufnahme aus einer X-Ebene leicht unterhalb der Oberfliche
einer periodisch gepolten ,Rippe” auf X-Schnitt LN (Pb290xD2). Die
Rasterschrittweite betrug hier 100 nm. (Polungsparameter: Up = 400 V,
Pulsdauer: 5ms, Pulsintervall: 100 ms).

Hier zeigt sich, wie komplex sich eine homogene periodische Polung von Rippen-
wellenleitern gestaltet und somit die Notwendigkeit, die jeweiligen Polungsparameter

aufeinander und auf das Materialsystem abzustimmen.

Es wurden auch Rippenwellenleiter auf Y-Schnitt LN beziiglich ihrer SHG-Signatur
untersucht. Stellvertretend fiir diesen Typ ist ein SH-Bild solch einer Probe in Abb. 2-27

dargestellt.
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Abb. 2-27: Nichtlineare Aufnahme der SH-Oberflichensignatur eins
periodisch gepolten Rippenwellenleiters auf Y-Schnitt LN
(Pb5Y3). Rasterschrittweite: 100 nm.

Im Wesentlichen zeigt sich hier beziiglich der Domanenstruktur kein signifikanter
Unterschied zu den Wellenleitern in X-Schnitt.

Zwei nichtlineare Aufnahmen der Oberflachen von gepolten Rippenwellenleitern auf X-
Schnitt LN und die zugehorigen mikroskopischen Aufnahmen der Querschnittsflachen sind
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nun in Abb. 2-28 dargestellt. Die zugeordneten Querschnittsbilder stammen von gleich
prozessierten Rippen, aber nicht identischen Rippenbereichen. Die Schnittlinien sind hier
durch gestrichelte Linien angedeutet. Man erkennt zundchst in den SH-Aufnahmen klar die
periodische Domaénenstruktur mit einem starken Kontrast des nichtlinearen Signals
zwischen den entgegengesetzt gepolten Bereichen. Da der Fokus des anregenden Lichtes auf
der Oberflache lag, ist hier durch die ortliche Abgrenzung auch ein relativ starker Kontrast

zwischen der Rippenoberflache und der X-Oberflache des LN-Substrates zu erkennen.
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Abb. 2-28: SH-Aufnahmen der Rippenwellenleiteroberflichen (oben) und jeweils zugehirige
Schnittflichen-Bilder (unten). Die Polung erfolgte durch 5x 5ms Pulse mit Pulsen von
a) 500 V und b) 550 V. Die Rasterschrittweite betrug bei der nichtlinearen Analyse
jeweils 250 nm.

Im Vergleich beziiglich der nichtlinearen Antwort zeigt die Probe in Abb. 2-28 b, welche mit
einer Pulsspannung von 550 V gepolt wurde, gegeniiber der mit einer Pulsspannung von 500
V (Abb. 2-28 a) einen um den Faktor zwei grofseren SH-Kontrast zwischen den gegensatzlich
gepolten Rippenbereichen. Hingegen ist der SH-Kontrast zwischen urspriinglicher
Rippenoberflaiche und dem LN-Basismaterial in etwa gleich. Die Schnittflichen-Bilder,
welche nach dem selektiven Atzen aufgenommen wurden, deuten wiederum eine

Fragmentierung der Doménen innerhalb oder an den Grenzen der gepolten Bereiche an.

Sowohl die nichtlinearen Aufnahmen als auch die Schnittflichenbilder zeigen, dass die
Querschnittsfliche des gepolten Bereich von der +Z- zur —Z-Seite der Rippen abnimmt.
Konsequenter Weise folgt daraus, dass sich entweder Grofle, Anzahl oder Abstinde der
Domaénenfragmente quer zum Rippenwellenleiter andern muss; vermutlich sogar eine
Kombination dieser Eigenschaften. Sicher scheint zu sein, dass die Polungsparameter die

Fragmentierung selbst und deren Erscheinung mafsgeblich bestimmen. Daher liegt die
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Annahme nahe, dass alle geometrischen Veranderungen in den drei Dimensionen sehr stark

die ortliche Verteilung der SH-Signatur gepolter Bereiche beeinflussen.

Eine Serie nichtlinearer Aufnahmen aus fiinf konfokalen Schnittebenen unterschiedlicher
Tiefe soll hier das Ergebnis einer SH-Tomographie darstellen (Abb. 2-29). Das oberste Level
der Sequenz lag hier leicht unter dem Niveau der Rippenoberflache (d:=0pm).
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Abb. 2-29: Sequenz fiinf konfokaler SH-Aufnahmen aus X-Ebenen unterschiedlicher Tiefe eines

gepolten Rippenwelleleiters auf X-Schnitt LN. Die Schrittweite betrug hier 1 um fiir
X (, Tiefe”) und in Y/Z jeweils 250 nm.

Alle fiinf konfokalen Aufnahmen weisen einen deutlichen Kontrast des nichtlinearen Signals
zwischen unterschiedlich gepolten Gebieten des Rippenwellenleiters auf, wobei auch hier
eine leichte Verjiingung der invertierten Bereiche hin zur urspriinglichen —Z-Seite erkennbar
ist. Ebenfalls kann hier aus Bereichen neben dem Rippenwellenleiter, die unterhalb der
entfernten positiven Elektroden lagen, ein erhohter nichtlinearer Beitrag ausgemacht
werden. In den ersten beiden Aufnahmen liegt der Laserfokus noch oberhalb des
Basismaterials, so dass hier ein starkeres nichtlineares Signal aus dem nicht invertierten
Bereich gegeniiber dem LN-Substrat detektiert wird. Dieser Kontrast wird dann beim
Erreichen der konfokalen Schnittebene bei dx=2 um invertiert, welche auf dem Level der
Substratoberfldche liegt. Die Doméneninversion konnte hier bis zu einer Tiefe von ca. 5 um

nachgewiesen werden und reicht somit noch ca. 3 um in das Substrat hinein.
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Besonders reizvoll ist auch die Abbildung der Querschnittsflache eines Rippenwellenleiters
in der konfokalen X/Y-Ebene, was gerade mit Hilfe der nichtlinearen konfokalen
Mikroskopie mdglich ist, da diese ohne Schnitt- und Atzprozess abgebildet werden kann.
Exemplarisch ist nun eine so resultierende SH-Aufnahme in Abbildung 2-30 dargestellt.
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Abb. 2-30: a) SH-Aufnahmen der konfokalen X/Y-Ebene (innerhalb einer Rippenwellenleiters bis 4 um
in das LN-Substrat hinein) quer zu den Mikrodominen (PB2972). Die Rasterschrittweite
betrug hier 250 nm. b) Schematische Darstellung zur Erliuterung der Scan-Geometrie.

In der konfokalen Aufnahme erkennt man deutlich die unterschiedlichen Doméanenbereiche.
Die invertierten Gebiete weisen gédnzlich ein erhdhtes nichtlineares Signal auf, so dass die
Form des Polungsbereichs erkennbar wird. Die Doméaneninversion reicht hier mit ca. 5 pm
iiber die Rippentiefe in das Substrat hinein. Innerhalb der invertierten Domaénen lasst sich
eine Struktur erahnen, was wiederum auf das Vorhandensein von eingebetteten

Domanenfragmenten hindeutet.
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3. Bildgebende Ramanspektroskopie an PPLN

Die p-Ramanspektroskopie findet ein breites Anwendungsspektrum in Wissenschaft und
Technik. Im Besonderen wird sie fiir die spektroskopische Untersuchung von
Mikrosystemen eingesetzt [W]JS01]. Hier wird die charakteristische spektrale Information der
Ramanspektroskopie mit der ortlichen Auflosung (3D) der konfokalen Anwendung
gekoppelt, so dass beispielsweise Verspannungen oder die Ortlich variierende
Materialzusammensetzung von Mikrostrukturen untersucht bzw. visualisiert werden kann
[SMNO07] [SM+05] [Wol95]. Aufgrund des hohen Potentials der konfokalen Raman-
Spektroskopie, gerade im Bezug auf der Kopplung von spektraler und ortlicher Auflosung,
wurde diese Methode nun zur Analyse von PPLN angewandt.

3.1 Experimenteller p-Raman Aufbau

Erste spektroskopische Messungen an PPLN-Strukturen wurden an einem speziell dafiir
ausgelegten Aufbau durchgefiihrt. Im Zuge einer ortlichen Umstrukturierung (Umzug in ein
neues Gebdude) und aus der Notwendigkeit heraus, die bildgebende Ramanspektroskopie
auch an weiteren Mikrosystemen (z.B. Mikroreaktorsystem, Halbleiter etc.) durchfiithren zu
konnen, wurde ein komplett neuer Aufbau fiir die u-Ramanspektroskopie realisiert. So soll
im Weiteren nur auf den weiterentwickelten und leistungsfahigeren Aufbau eingegangen
werden, an dem éltere Ergebnisse reproduziert und neuere gewonnen werden konnten.
Prinzipiell besteht das experimentelle Setup aus einem optischen Aufbau mit Anregungs-
und Detektionspfad, der Rastereinheit und der Regelungs- und Steuertechnik. Eine
schematische Darstellung zum umgesetzten pu-Romanspektroskop findet sich in Abbildung
3-01.

Optischer Aufbau und Detektionssystem

Die Basis des optischen Aufbaus stellt hier wiederum ein konfokales Setup dar. Zur
Anregung wurde ein diodengepumpter Festkorperlaser (Impex-MSL50, single frequency, 50
mW) eingesetzt, der Licht einer Wellenldnge von 532 nm emittiert. Das Laserlicht gelangt
iiber einen optischen Zweig (mit Strahlaufweitung) zum Objektiv (Mitutoyo OB]J Plan SL
100x) und wird durch dieses auf eine Konfokalebene der Probe fokussiert. Das vom Objektiv
(auf unendlich Kkorrigiert) gesammelte Streulicht (Raman u. Rayleigh) passiert im
Detektionspfad die konfokale Lochblende und wird {iiber eine Sammellinse in den

Monochromator eingekoppelt. Alternativ. kann auch hier auf eine konventionelle
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Abbildungseinheit umgeschaltet werden, die eine mikroskopische Kontrolle der Probe
ermoglicht. Die laterale Auflosung des konfokalen Systems betrdgt hier Ax < 500 nm
(Teststruktur) und die axiale Auflosung Az < 1 um (Halbwertsbreiten-Kriterium). Die
Separation von Rayleigh gestreutem und inelastisch gestreutem Licht erfolgt dann durch
einen Notch-Filter mit einer optischen Dichte von OD = 6 (OD=log10(Pin/Ptrans)). Im Vergleich
zu dielektrischen Filtern, die einen rechteckformigen Brechungsindexverlauf besitzen,
verfiigt das hier verwendete Notch-Filter {iber einen sinusformigen Verlauf. Somit werden

Reflexionsbanden unterdriickt und somit die Zerstorschwelle erhoht.
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Abb. 3-01: Schematische ~Darstellung des experimentellen  Aufbaus zur konfokalen
Ramanspektroskopie. Der Aufbau beinhaltet den konfokalen optischen Aufbau, das

Spektrometer inkl. CCD und das Raster- u. Positioniersystem. Das CAN-
Bussystem ist durch eine Topologie angedeutet.

positioning unit

Cak dovicos

Der Monochromator (KOSI, Holospec f/1.8i) und die adaptierter CCD-Kamera (Andor
Newton) stellen das Detektionssystem dar. Als dispersives Element ist ein
Transmissionsgitter (KOSI, HoloPlex) eingesetzt, welches ein holographisch erzeugtes Gitter
mit sinusférmigem Strukturverlauf darstellt (Abb. 3-02). Die Andor Kamera weist im
relevanten Spektralbereich (532-600 nm) eine Quanteneffizienz von ca. 90% auf, die
Ausleserate betragt 2,5 MHz.
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Abb. 3-02: a) Fotographische Aufnahme des Detektionssystems (Monochromator u. CCD-Kamera).
b) Schema zur Erlduterung der Spurenerzeugung durch das holographische Gitter.

Die spektrale Auflosung hangt neben der Pixelgrofie des CCD-Chips auch von der linearen
Dispersion des Gitters (2,3 cm™) und der Spaltbreite (25 um) ab. Es ergibt sich somit eine
spektrale Auflosung von 2,31 cm’. Die Kalibrierung des Spektrometers erfolgte mittels

definierter Ramanlinien von Toluol (Abb. 3-03) bzw. einer Xe-Kalibrierungsleuchte.
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Abb. 3-03: Aufgenommenes Ramanspektrum von Toluol zur
Kalibrierung einer Spur auf der CCD-Kamera

Im diesem Beispiel kann anhand der bekannten Ramanlinien von Toluol eine definierte

Zuordnung von Wellenzahl und entsprechendem Pixel erfolgen.
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Raster- u. Positionierungssystem

Der konfokale Rasterbetrieb erfolgt, analog zur nichtlinearen CLSM, bei ortsfestem
Laserfokus (fixe Optik) durch Probenpositionierung (Abb. 3-04). Das hier eingesetzte
Positioniersystem (Tritor 200/20 SG, Piezosystem Jena) ermdglicht eine dreidimensionale
Rasterung mit sub-nm-Auflésung. Der laterale Stellweg (X u. Y) betrdgt im ungeregelten
Modus jeweils 220 um (geregelt 180 um) und der axiale (Z) 30 um (geregelt 20 um). Fiir die
, Grobpositionierung”, alternativ auch fiir Rasterungen iiber groflere Bereiche, wurde ein
System aus Hubversteller (Z) und Linearpositionieren (X, Y) entworfen. Der Hubversteller
(Schrittmotor/Spindel) weist bei einem maximalen Verstellweg von 25 mm eine Auflosung
von 1 um auf. Die Linearversteller (Piezo Legs Antrieb) besitzen einen Stellweg von 35 mm
bei einer minimalen Schrittweite von 50 nm. Die Versteller sind {iber den CAN-Bus, der hier
ein Multimastersystem darstellt, miteinander und mit dem PC (USB/CAN-Umsetzter)

verbunden.

~ nano positioner Tritor (x,y,z)
USB/CAN converter

N\

T linear positioner (x)

" linear positioner (y)

" —— lifting actuator (z)

Abb. 3-04: Bild des gesamten Verstellerkomplexes bestehend aus Hubversteller, zwei
Linearverstellern und dem Tritor-3Achsen-Nanopositionierer. Die Schnittstelle fiir die
Steuerung stellt der USB/CAN-Konverter dar.

Um einen automatisierten Messprozess im konfokalen Rasterbetrieb zu gewdhrleisten,
wurde eine entsprechende Steuerungssoftware entwickelt. Hinsichtlich der enormen
Datenmengen bei dieser oOrtlich aufgelosten Spektroskopie - fiir jeden Punkt wird ein
komplettes Ramanspektrum aufgenommen - ist eine physikalisch sinnvolle und
automatisierte Auswertung grofier Datenmengen notwendig. Fiir die graphische Abbildung
(Visualisierung) muss jedem Ort der zugehorige Intensitatswert einer bestimmten spektralen
Lage zugeordnet werden. Eine etwas genauere Beschreibung hierzu findet sich im Anhang.
Es steht somit ein leistungsfahiges System fiir die konfokale Ramanspektroskopie an

Mikrosystemen zur Verfiigung.
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3.2 Visualisierung der ferroelektrischen Domanenstruktur

In LiNbO3 weist die primitive rhomboedrische Elementarzelle zwei Molekiile mit jeweils
finf Atomen auf (N = 10), somit ergeben sich 3N - 3 = 27 optische Phononenmoden. Man
unterteilt diese in ordentliche (9x Typ E, zweifach entartet) und aufserordentliche Phononen
(4x Typ Al u. 5x Typ A2), wobei die Phononen vom Typ A2 ramaninaktiv sind. Bei den
ramanaktiven E-Moden steht die elektrische Feldstarke senkrecht zur optischen c-Achse, bei
Al-Moden steht sie parallel zur c-Achse. Aufgrund elektrostatischer Felder wird die TO-LO-
Entartung der Moden aufgehoben, sie spalten also in TO- und LO- Komponenten auf (LO-
Komponente schwingt bei hoherer Frequenz) [BL66]. Die entsprechenden

Polarisationstensoren lauten [Lou64]:

a 0 0 0 ¢ d c 0 O
4=10 a 0| E(x)=|c 0 0| E(y)=|0 — d (3.01)
00 b d 0 0 0 d 0

Somit ergibt sich die Intensitat zu:

I:eixe:(cé’y+a§z)+eiye;v(—c§y+a§z)+efeszbg"

+(eiyesz +eizesy)dé/y +(€l.z€; +elj‘esz)dé’x +(eixesy +eiye;c)dé/x (302)

Hier stellt € die Polarisationsrichtung des einfallenden und €, die Polarisations-
richtung des gestreuten Strahls dar. ¢~ kennzeichnet die Polarisationsrichtung des
Phonons. Die Anregung und Detektion erfolgte hier (beziiglich der présentierten
Messergebnisse) ausschliefSlich parallel zur optischen c-Achse (Z). Hier weist das
Anregungslicht eine o-Polarisation auf, also eine lineare Polarisierung parallel zur Z-Fldache
des Z-Schnitt PPLN. Somit tritt nur der erste Term der Raman-Intensitat auf, es konnen
daher nur E(TO)- bzw. E(LO)-Phononen detektiert werden. Die Ausgangspolarisation des
inelastisch gestreuten Lichts ist relativ zur Rayleigh-Streuung um 30° gedreht, was dem

Winkel des Sauerstoff-Rhomboeders entspricht.
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Alle Messungen fanden bei Raumtemperatur statt. Zur Charakterisierung der optischen
Phononen wurde zundchst ein Ramanspektrum von kongruentem Lithiumniobat
aufgenommen (Abb. 3-05).
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Abb. 3-05: Raman-Spektrum von kongruentem Z-Schnitt PPLN in
z(xy)z-Konfiguration (o, ).

Das Spektrum weist sieben Linien der transversal-optischen E-Schwingungsmoden und eine
LO-Linie auf. Dabei werden durch den Notch-Filter zwei der bei dieser Konfiguration zu
erwartenden neuen E-Schwingungsmoden ausgeblendet. Die E(TO1)-Linie bei 150 cm™ riihrt
von der Nb/O-Schwingung her, wobei deren Halbwertsbreite ein direktes Maf3 fiir die
stochiometrische Komposition in Z-Schnitt LN darstellt [RB+97]. Die E(TO8)-Linie entspricht
der Sauerstoff-Oktaeder Streckschwingung (O/O). Die Ramanlinie bei 900 cm kann einer

longitudinalen Schwingung zugeordnet werden.

Fiir die bildgebende Ramanspektroskopie wird jetzt pro Rasterpunkt ein komplettes
Spektrum aufgenommen, so dass sich durch die Rasterung eine vom Ort abhangige
spektrale Information ergibt. Fiir die Auswertung und Visualisierung wurde hier die ortliche
Variation der Intensitit einer bestimmten Ramanbande (auch integrale Werte)
herangezogen. Je nach System wund physikalischer Intention, kann auch eine
Linienverschiebung, die Anderung der Halbwertsbreite oder das sich dndernde Verhéltnis
zweier Ramanlinien ortsabhadngig betrachtet werden. Das Ergebnis eines Linienscans quer zu
den Domianen (X-Scan) einer Z-Schnitt PPLN Probe ist in Abbildung 3-06 dargestellt. Die
Messung erfolgte mit einer Schrittweite von 240 nm bei fixem Fokus auf der X/Y-Oberfldche

(Integrationszeit 2 s pro Rasterpunkt).
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Abb. 3-06: Diagramm der ortsabhingigen Intensitit der E(TO9) Ramanlinie aus
einem Linienscan quer zur Dominenstruktur von Z-Schnitt PPLN. Die
Rastschrittweite betrug hier 240 nm (Fokus auf Z-Oberfliche, N=1, t=2s).

Im Diagramm ist die Ortliche Variation der E(TO9) Ramanlinie in X-Richtung dargestellt. Es
zeigt sich entsprechend der periodischen Doméanenstruktur eine erhdhte Intensitat der TO9
Ramanlinie an den Doméanengrenzen, die im Diagramm gestrichelt angedeutet sind. Um nun
zu untersuchen, ob noch weitere Linien eine spezifische Signatur beziiglich der periodischen

Polung aufweisen, wurde dieses Verfahren auf alle auftretenden Ramanlinien angewandlt.

Die Abbildung 3-07 zeigt den ortsabhingigen Intensitdtsverlauf mehrer Ramanlinien als
Ergebnis eines X-Linienscans in einer Tiefe von 40 um unterhalb der Z-Oberflache
(wiederum quer zu den Domanen einer Z-Schnitt PPLN-Probe). Prinzipiell zeigen alle Linien
eine Ortliche Modulierung durch die vorhandene Domaénenstruktur, wobei diese
unterschiedlich stark ausgepragt bzw. gestaltet ist. Die Intensitat der Linien TO9, TO8 u. TO4
ist im Bereich der Domédnenwidnde erhoht und fiir die anderen Linien teils erniedrigt, bzw.
im Bereich der Domédnen erhoht. Somit liegt es nahe, dass nicht nur die Doménengrenzen,

sondern auch die Doménen selbst direkt abgebildet werden kénnen.
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Abb. 3-07: Ubersichtsdiagramm der ortlichen Intensititsabhingigkeit des Ramansignals aus
einem Linienscan quer zur Domdnenstruktur in Z-Schnitt PPLN (Pb776Z) fiir
verschiedenen Ramanlinien. Die Messung wurde mit einer Rasterschrittweite von
300 nm in einer Tiefe von 40 um durchgefiihrt (N=1, t=2s, z(xy)z-Konfiguration).

Im Gegensatz zum Ergebnis des Linienscans in Abbildung 3-06, welcher an der
Kristalloberflache durchgefiihrt wurde, erkennt man hier bei der TO9-Linie ein nicht-
symmetrisches Messsignal als Funktion von X. Es lassen sich zudem deutlich
unterschiedliche ,Signalebenen” der entgegengesetzt gepolten Doménen erkennen. Eine
eindeutige Zuordnung der unterschiedlichen 180°-Domaénen beziiglich ihrer Polarisation ist
somit moglich.

Die E(TO8)- und die E(TO9)-Linie koppeln mit der bei hoherer Frequenz liegenden LO-
Schwingung, die sich durch ein komplementdres Verhalten auszeichnet. Beide
Schwingungen reagieren #uflerst sensitiv auf strukturelle Anderungen beziiglich der
periodischen Domaénenstruktur. Da die Raman-Linien spezifisch durch die periodische
Domanenstruktur moduliert sind, kann der Einfluss von Prozessparametern untersucht

werden und somit eine Aufklarung der lokalen Struktur erfolgen.

Die Abbildung 3-08 zeigt die Ortliche Variation der E(TO9) Intensitat quer zu den Doménen
(X) unterschiedlich prozessierter PPLN-Proben. Der Fokus lag hier jeweils 40 um unterhalb
der Probenoberfliche (Z-Ebene). Bei der Interpretation des Diagramms muss beachtet
werden, dass den unterschiedlichen Linienscans nicht der gleiche Ort (X) zugewiesen

werden kann, da sie von verschieden Proben stammen.
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Abb. 3-08: Vergleich der Linienscans basierend auf der E(TO9) Raman-Linie dreier
unterschiedlich prozessierter Z-Schnitt PPLN Proben. Das Diagramm zeigt die
jeweilige ortliche Abhingigkeit der TO9-Intensitit in X-Richtung (quer zu den
Domiinen) aus 40 pum unterhalb der Z-Oberfliche (Schrittweite:320 nm, t=2s,
N=1). AP-PPLN stellt hier eine mnicht getemperte Probe, HT-PPLN eine
getemperte und Ti:PPLN eine ebenfalls getemperte Probe, jedoch mit Titan
Streifenwellenleiter dar. Die unterschiedlichen Signallevel fiir die entgegengesetzt
gepolten Domiinen sind durch Strichlinien angedeutet.

Deutlich sind fiir alle drei Probentypen die unterschiedlichen Signalebenen fiir die
entgegengesetzt gepolten Domédnen erkennbar. Im Bereich der Doménenwande ist das
Ramansignal erhoht. Fiir die nicht getemperte Probe (AP-PPLN) ist ein relativ starker
Kontrast zwischen den unterschiedlich orientierten Doménen auszumachen. Eine
Temperung fiihrt, wie aus dem Intensitdtsverlauf der beiden anderen Proben (HT-PPLN,
Ti:PPLN) ersichtlich, zu einer Anndherung der Domanenlevels. Dies konnte als ein
»,Ausheilen” der zuvor gestorten Kristallstruktur verstanden werden. Der Einfluss des Ti-
Streifenwellenleiters (liegt nicht im Messbereich) bzw. etwaiger zusédtzlicher Prozessschritte

duflert sich hier, wenn tiberhaupt, nur durch eine weitere , Glattung” der Levels.

Als Ergebnis der bildgebenden Ramanspektroskopie sind nun in Abbildung 3-09 zwei
Aufnahmen einer 3 um tief gelegenen Konfokalebene (Z-Flache) in Ti:PPLN dargestellt,
welche zum einen auf Basis der E(TO6) Ramanlinie (3-09a) und zum andern auf Basis der
Rayleigh-Streuung (3-09b) generiert wurden. Die Schrittweite der Rasterung lag hier fiir X

und Y jeweils bei 320 nm.
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Abb. 3-09: Ergebnis eines konfokalen X/Y-Flichenscans an einer Ti:PPLN Wellenleiterstruktur
mittels p-Ramanspektroskopie auf a) Basis der TO6-Linie und b) auf Basis der
Rayleigh-Streuung (Schrittweite: 320 nm, Integrationszeit 2 s).

In beiden Fallen kann der Titan Streifenwellenleiter ausgemacht werden. Durch die
Abbildung der ortlich variierenden Intensitiat der E(TO6) Ramanlinie kann, im Gegensatz
zur ,Rayleigh-Abbildung”, bei welcher nur der Ti-Wellenleiter selbst und Storungen
erkennbar sind, die periodische Doméanenstruktur sichtbar gemacht werden. Die Abbildung
der detektierten periodischen Struktur beruht im Fall der TO6-Linie auf der
»Sichtbarmachung” der gegensatzlich gepolten Doménen selbst.

Ein Beispiel fiir die Abbildung der Struktur durch die Doméanenwénde zeigt nun die
Abbildung 3-10. Als Basis fiir die 2- dimensionale Darstellung diente hier die TO9-Linie. Die
konfokale Aufnahme stammt aus einer 10 um tief liegenden Ebene in Z-Schnitt PPLN
parallel zur Z-Flache (X/Y-Ebene).
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Abb. 3-10: Ergebnis eines konfokalen xy-Flichenscans an einer Ti:PPLN

Wellenleiterstruktur mittels u-Ramanspektroskopie (Basis:
TOG6-Linie, Schrittweite: 320 nm, Integrationszeit 2 s)
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Man erkennt ein erhohtes Signal der ET(09) Ramanlinie im Bereich der Domanengrenzen
(helle Streifen) und eine deutliche Abzeichnung der Domanenstruktur. Bei geeigneter
Intensitdtsskalierung konnen hier zusatzlich die wunterschiedlichen Signallevels der

entgegengesetzt gepolten Domanen abgebildet werden.
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4. Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit erfolgte eine Charakterisierung und Abbildung der iibertragenen
ferroelektrischen Domaénenstruktur in Lithiumniobat (LN). Hierfiir wurde ein spezieller
konfokaler Mikroskopaufbau fiir eine nichtlineare Analyse auf einer sub-um Langenskala
entwickelt und realisiert, was sowohl den optischen Aufbau selbst als auch die
entsprechende Regelungs- und Steuertechnik beinhaltet. Die nichtlineare konfokale
Mikroskopie erfolgte im Wesentlichen an periodisch gepoltem LiNbOs, wobei hier der
Volumenkristall selbst sowie verschieden realisierte Wellenleiterstrukturen untersucht
wurden. Als weiteres bildgebendes Verfahren wurde die u-Raman-Spektroskopie eingesetzt,
welche sich auch als geeignete Methode zur Visualisierung der iibertragenen
Domanenstruktur erwies. Die gewonnenen detaillierten Ergebnisse der beiden sich
erganzenden Methoden (nichtlineare konfokale LRM u. p-Raman-Spektroskopie) bilden die
Grundlage fiir die Modellierung der zugrunde liegenden Kontrastmechanismen und fiir ein

tieferes Verstandnis physikalischer Prozesse in nichtlinearen Bauelementen.

Im ersten Kapitel wurde auf wesentliche Aspekte der nichtlinearen Optik eingegangen,
welche sich vor allem auf die Struktur der hier untersuchten Systeme beziehen. Es wurden
die fiir LiNbOs spezifischen Materialeigenschaften diskutiert, die letztendlich den breiten
Einsatz dieses Materials im Bereich der integrierten Optik erklaren. Die dargelegten
Grundlagen in den Bereichen der Mikroskopie und Spektroskopie standen im engen
Zusammenhang mit der konfokalen Anwendung. So wurden hier exemplarisch Ergebnisse
aus der linearen CLSM, der konfokalen Fluoreszenzmikroskopie und der ortsaufgeldsten
Spektroskopie diskutiert. Letztendlich erfolgte auch eine kurze theoretische Beschreibung
des Raman-Effektes.

Fiir die nichtlineare Mikroskopie wurde ein modular gehaltener konfokaler Aufbau
umgesetzt. Fiir wesentliche Schnittstellen des optischen Systems wurden mechano-optische
Komponenten realisiert, die zum einen funktionale Aufgaben erfiillen und zum andern eine
definierte Justage gewadhrleisten (Lochblendenmodul, Faserkoppler, Linearversteller,
Kippversteller, etc). Der konfokale Rasterbetrieb erfolgt bei ortsfestem Laserfokus durch
Probenpositionierung, was durch ein kombiniertes Positioniersystem aus kommerziellem
2D-Scanner und entwickelter = 3D-Verstellereinheit auf Basis piezolektrischer
Tragheitsantriebe ermdglicht wird. Es konnen somit Proben von bis zu 5 Zoll Durchmesser
in Reflexions- und Transmissionsgeometrie untersucht werden. Je nach eingesetztem
Anregungs- u. Detektorsystem, kann die Mikroskopie dann im linearen oder nichtlinearen
Modus erfolgen. Im linearen Modus lasst sich das laterale Auflosungsvermdgen (definierte
Referenzprobe) zu di < 300 nm und das axiale Auflosungsvermogen (Halbwertbreiten-
Kriterium) zu da < 500 nm bestimmen. Bei der nichtlinearen Mikroskopie wurde als

Anregungsquelle ein Ti:Sa-Lasersystem, welches bei einer Zentralwellenlinge von 800 nm
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Pulse von 20 fs Dauer mit einer Pulswiederholfrequenz von 80 MHz emittiert. Die Pulsdauer
nach Durchlaufen des Anregungspfades wurde mittels Autokorrelation zu ~ 100 fs ermittelt.
Nach Separation von frequenzverdoppeltem Signal und Anregungslicht erfolgt die
Detektion durch fasergekoppelte Photonenzdhlmodule. Mit der entwickelten Regelungs-
und Steuertechnik steht dann ein leistungsfdhiges System speziell fiir die Bediirfnisse der

nichtlinearen Mikroskopie zur Verfiigung.

Die konfokale nichtlineare Mikroskopie mit fs-Laseranregung und Detektion des
frequenzverdoppelten Signals wurde als Standardmethode zur Visualisierung und Analyse
der ferroelektrischen Doméanenstruktur etabliert. Es wurden systematische Untersuchungen
als Funktion wichtiger Prozessparameter an Z-Schnitt PPLN-Strukturen sowohl im
Reflektions- als auch im Transmissionsmodus durchgefiihrt. Ein Vergleich der beiden Modi
zeigte, dass die SHG vor allem in Vorwartsrichtung erfolgt. Die ist durch die wesentlich
grofiere  nichtlineare  Kohdrenzlange im  Transmissions-Modus  erkldrbar.  Bei
tiefenaufgelosten Untersuchungen der Z-Schnitt PPLN-Strukturen =zeigte sich ein
unterschiedliches SHG-Verhalten fiir Oberflichenbereich und Volumenkristall. Im
Kristallvolumen wurde eine Inversion des SHG Kontrastes festgestellt, wobei fiir nicht
getemperte Proben eine ortliche Verbreiterung des Signals vom Bereich der Doménenwande
von bis zu 3 um beobachtet werden konnte. In getemperten Proben liegt die Breite unterhalb
von 300 nm, was in etwa der lateralen Auflosungsgrenze des Systems entspricht. Ein
dhnliches SHG-Verhalten konnte auch an LN-Proben mit zirkularer Polungsstruktur
festgestellt werden, wobei diese dann im Kristall in eine hexagonale Struktur iibergeht. Im
Ti:PPLN Streifenwellenleiter wurde eine starke und spezifische Erhohung des nichtlinearen
Signals der Domanenwande entdeckt, wobei tiefenaufgeloste Untersuchungen zeigten, dass
diese SHG-Erh6hung nur im Ti-diffundierten Bereich auftaucht. Die nichtlineare Antwort
aus dem Wandbereich der Domaénen ist hier keine symmetrische Funktion des Ortes, was
eine Zuordnung der entgegengesetzten Doméanen ermoglicht. Hier kann ein Zusammenhang
zur inneren E-Feld-Verteilung angenommen werden. Ausschliefslich beim Ti:PPLN
Wellenleiter konnte hier die Inversion des tiblichen SHG-Oberfldchen-Kontrastes zwischen

den Domanen und den Grenzen beobachtet werden.

Als auflerst interessant zeigte sich die Analyse periodischen Mikrodoménen unterschiedlich
prozessierte Planar- und Rippen-Strukturen in X- u. Y-Schnitt LN. In beiden Fallen konnte
aus Bereichen zwischen den Elektroden ein erhohtes nichtlineares Signal erfasst werden. Es
zeigt sich ein starker Kontrast im SHG-Signal beziiglich der gegensitzlich gepolten
Domanenbereiche, welcher dann iiber die gesamte Tiefenausdehnung der invertierten
Domaénen erhalten bleibt. So konnte beispielsweise bei der Rippenstruktur eine erfolgreiche
Polung iiber den Rippenbereich hinaus bis zu einer Gesamttiefe von 5 um nachgewiesen
werden. Die SHG-Signatur erscheint hier gegensatzlich zu den Erfahrungen, die an PPLN

gewonnen wurden, da hier auch im Volumen ein erhohtes SH-Signal aus den
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Domanenbereichen (und nicht von den Wanden) registriert wird. Weitere Untersuchungen
und eine Querschnittsanalyse der Strukturen legen nahe, dass die Ursache fiir das erhdhte
nichtlineare Signal in einer Filamentierung des invertierten Bereichs liegt, sodass es sich um
den {iiberlagerten nichtlinearen Beitrag mehrerer Domdnenwdnde handelt. Hier konnte
kiinftig eine theoretische Modellierung zu einer Bestdtigung bzw. endgiiltigen Klarung

fahren.

Als zusédtzliches bildgebendes Analyseverfahren wurde die p-Raman-Spektroskopie
herangezogen. Der Aufbau gestaltete sich auch hier modular mit einem konfokalen Setup als
Basis. Die Detektion des inelastisch gestreuten Lichtes erfolgte {iber ein Spektrometer mit
angeschlossener CCD-Kamera. Die Unterdriickung des elastisch gestreuten Lichts erfolgt
durch einen, dem holographischen Gitter vorgeschalteten, Notch-Filter. Den Anforderungen
der p-Raman-Spektroskopie entsprechend wurde eine Positioniertechnik realisiert und die
Steuer- und Auswertesoftware entwickelt. Bei der p-Ramanspektroskopie erwies sich gerade
die Verkniipfung aus oOrtlicher Auflosung und spektraler Information als sehr niitzlich.
Analog zu den Ergebnissen der nichtlinearen Mikroskopie kann auch hier ein nicht-
symmetrisches Messsignal als Funktion von x detektiert werden. Die Raman-Linien sind
spezifisch durch die periodische Polung der Domanenstruktur modelliert. Es konnte gezeigt
werden, dass in Abhdngigkeit zur gewdhlten Ramanlinie sowohl die Doméanengrenzen als
auch die unterschiedlich orientierten Doménen selbst abgebildet werden konnen und eine
eindeutige Zuordnung beziiglich der Polaritdt moglich ist. An Z-Schnitt PPLN wurde
exemplarisch gezeigt, dass die p-Raman-Spektroskopie eine informationsreiche 3D-
Analysemethode zur Charakterisierung von ferroelektrischen Doménenstrukturen darstellt
und dariiber hinaus deren Visualisierung ermoglicht. Erste Ergebnisse der konfokalen
Ramanspektroskopie an periodisch gepolten Rippenwellenleitern auf X- und Y-Schnitt PPLN
sind sehr vielversprechend, aber weitere Analysen sollen Gegenstand kiinftiger

Forschungsaktivitaten sein.
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Anhang A: Technik zur LSM

Programmablauf der Scanroutine:

Die grundlegenden Steuerroutinen des Scanners wurden in Assembler programmiert und in
die Maschinensprache des verwendeten Mikroprozessors iibersetzt. Diese Routinen
implementieren nur rudimentédre Linienscans und sind im Speicher des Mikrocontrollers
abgelegt. Uber ein Software-Interface kénnen diese Routinen vom Programm angesteuert
bzw. ausgefiihrt werden. Der Datenaustausch mit dem Mikrocontroller erfolgt hier mit der
Hochsprache Delphi. Der vom Software-Interface zur Verfiigung gestellte Befehl zur
Steuerung der  Bewegungsrichtung und  Festlegung der  Auflésung  ist:
Fib537out(FibScanner_out, Kanal, i*dx). Die in diesem Befehl aufgefiihrten Variablen sind die
Adresse des Glasfaserinterface (Fibbox): FibScanner_out, die Belegung der Interfacekanile
(Richtung, Triggerung, Detektorbelegung) und die inkrementelle Schrittweite dx. Die
Dateniibergabe der in der Software angegebenen Parameter, erfolgt {iber den Befehl:
Fib5370ut(...). Die Daten gelangen {iiber die USB-Schnittstelle zur Fibbox und somit zum
integrierten Mikrocontroller, der sie dann weiter verarbeitet. Die Steuerung des Scanners

erfolgt {iber eine Spannungsrampe (Abb. A-1).

FlatDelay — programm
JRTTN ICLELE scanner

volage axis

time axis

Abb. A-1: Darstellung des Rampenverlaufs zur Scannersteuerung

Dabei sind die steigende und die fallende Flanke der jeweils positiven oder negativen
Bewegungsrichtung zugeordnet. Die Geschwindigkeit der Rasterung ist direkt von der
eingestellten Auflosung (der Spannungsrampe) abhangig. So resultiert aus einer hohen

Auflésung eine geringe Geschwindigkeit.

Mittels Fib537out(...) werden den Routinen zur Ausfithrung des Scannvorgangs die
jeweilige Schrittanzahl mit entsprechender Auflosung {ibergeben. Die Steuerung der
Scanbewegung findet in einer Schleife statt, in der ein Zahler inkrementiert und mit dem

Counter vergleicht. Bei jedem Schleifendurchlauf wird der Zahler und somit die Spannung
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am entsprechenden Kanal (entsprechende Richtung) des Scanners erhoht. Hat der
Zahlerwert den Counterwert erreicht (Endposition), wird die Schleife abgebrochen und eine
kurze Verzogerungsphase eingeleitet (FlatDelay). Diese Verzogerungsphase ermoglicht dem
Scanner die Umkehrung der Bewegungsrichtung. Anschlieflend wird der Scanner iiber eine
lineare Spannungsflanke mit negativer Steigung auf die Nullposition der Messung
zurlickgefiihrt. Diese Bewegung wird ebenfalls in einer Schleife ausgefiihrt, hier wird der
Zahler so lange dekrementiert bis er mit dem Wert fiir die Start- bzw. Nullposition

ubereinstimmt.
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Anhang B: Technik zur u-Raman-Spektroskopie

Algorithmen zur Datenerfassung und Visualisierung

Mit der zunehmender Leistungsfahigkeit moderner Computer wird die Verarbeitung
grofierer Datenmengen, wie sie bei bildgebenden Verfahren zwingend notwendig sind, erst
moglich. Die Generierung aussagekraftiger Bilder steht dabei im Vordergrund jeder
algorithmischen Verarbeitung von Messdaten. Hier liegt die Schwierigkeit vor allem in der
sinnvollen Organisation und der Extraktion der gewiinschten Daten aus der gemessenen

Rohinformation.

Das Controller Area Network (CAN) Bus-System wurde fiir den schnellen seriellen
Datenaustausch zwischen elektronischen Steuer- und Messvorrichtungen entwickelt. Ein
integrales Merkmal dieser Bus-Topologie ist, dass die einzelnen Komponenten (hier
Versteller- u. Detektoreinheiten) auf einer untergeordneten Automatisierungsebene autark
arbeiten und die gemessenen Werte bzw. angefahrenen Positionen an die nachst hohere
Automatisierungsebene zur Verarbeitung weitergeben. Die Hardware und die Steuer- und
Protokollsoftware sind bidirektional implementiert und koénnen vom Entwickler iiber
Programme komplett kontrolliert werden. Die Erstellung speziell angepasster Steuer- bzw.
Scansoftware erfolgt hier {iber die Hochsprache Delphi, also auf der Abstraktionsebene,
welche dem Experimentator direkt zuganglich ist. Dabei orientieren sich die Mess- und

Steueralgorithmen am zu vermessenden physikalischen System.

Die zur Probenuntersuchung verwendeten Messalgorithmen beziehen sich auf Punkt-,
Linien- und Flachenscans. Dabei bauen Linien- und Flachenscans auf den Algorithmus fiir
den Punktscan bzw. Einzelscan auf. Der Ursprung des fiir den Messprozess giiltigen
Koordinatensystems fillt mit der Nullpunktsstellung des Positioniersystems zusammen. Auf
diese absoluten Ursprungskoordinaten beziehen sich alle raumlichen Angaben, die in den
Algorithmen verwendet werden. Bei dem hier verwendeten Messverfahren wird fiir jeden
Messpunkt ein komplettes Spektrum aufgenommen. Die rdaumliche Zuordnung der
Messkoordinaten wird im Dateinamen angegeben und kann so bei der Weiterverarbeitung

der entsprechenden Position des Messpunktes im Bild zugeordnet werden.
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Der folgende Algorithmus (Algorithm 1) beschreibt die Messung an einem Punkt der
Koordinaten (x, y, z). Dazu muss die Probe an die gewahlte Position gebracht werden.
Anschliefend werden die Integrationszeit und die Anzahl der Mittlungen festgelegt. Die
Messung startet in der Schleife (Zeile 8 bis 10) und wird so oft wie gewiinscht wiederholt.
Anschlieffend wird das Messergebnis in einer Datei abgespeichert.

Algorithm 1 PointScan CAN-Bus

1: local x
local y
local z
local intTime set integration time
local average set number of average
local spectra
setpos goto position
for average

get spectra

end for
save spectra

TeYeXIIN AR

o

Beim Linienscan (Algorithm 2) werden zwei von drei Variablen fiir die Raumrichtung
konstant gehalten, wihrend die dritte Raumrichtung in dquidistanten Schritten durchlaufen
wird. An jedem Stiitzpunkt wird eine Einzelpunktmessung mit den entsprechenden
Parametern durchgefiihrt und das gemessene Spektrum in einer Datei gespeichert. Der
Linienscan erzeugt eine Reihe von Dateien die jeweils ihre absoluten Messkoordinaten im

Namen tragen, was die Zuordnung im Messkontext und in der Auswertung ermdglicht.

Algorithm 2 LineScan CAN-Bus

: local x

local y

local z

local step width set step width
local length set scan length

local spectra

local intTime set integration time
local average set number of average
setpos goto start position

for length do

11:  for amount of measurements do
12: get spectra

13:  end for

14:  save spectra

15:  (x,y,z) <« calculate next position
16:  setpos next position

17: end for

_
AN AR >
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Der Flachenscan (Algorithm 3) ist aus mehreren Linienscan zusammengesetzt. Bei ihm wird
zuerst ein vollstandiger Linienscan ausgefiihrt (in x- oder y-Richtung) und anschliefSend
wird die Startposition des folgenden Linienscan angefahren. Von dort beginnt der erneute
Linienscan. Die beim Flachenscan erzeugten Messdateien tragen ebenfalls die absoluten

Koordinaten ihrer Messpunkte im Namen.

Algorithm 3 PlaneScan CAN-Bus
1: local x
local y
local z
local step width x set step width in x direction
local step width_y set step width in y direction
local length x set scan length in x direction
local length y set scan length y direction
local spectra
local intTime set integration time
10: local average set number of average
11: setpos goto start position
12: for length x do
13:  for length_y do

e A A

14: for amount of measurements do
15: get spectra

16: end for

17: save spectra

18: (x,y,z) < calculate next y position
19: setpos next y position

20:  end for

21:  (x,y,z) < calculate next x position
22:  Setpos next y position
23: end for

Um grofie Datenmengen, wie sie bei Flachenscans anfallen, sinnvoll bearbeiten zu kénnen,
wurden hierfiir spezielle Algorithmen entwickelt. Diese ermdglichen es, aus grofsen
Datenmengen Informationen zu extrahieren und diese in beliebiger Form, z.B. als Graphen

oder Abbildungen, darzustellen.

Der Visualisierung der Messdaten als Bild liegt die Idee zu Grunde, dass die Messfldche mit
einem Netz von Messpunkten fest definierter Abstdnde iiberzogen ist. An jedem Stiitzpunkt
wird eine Einzelpunktmessung vorgenommen, so dass zu jedem Punkt (x,y,z) ein Spektrum

existiert. Zur Bildgenerierung wird wie folgt vorgegangen:

Zuerst wird ein der Messfldache entsprechendes Array im Computer erzeugt. D.h. fiir eine
Messung mit 100 x 100 Messpunkten wird ein zweidimensionales Array mit 100 x 100

Eintragen angelegt. Danach wird in den Dateien fiir die auszuwertende Bande die
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Integration mit den entsprechenden Bedingungen (z.B. FWHM) ausgefiihrt und das Ergebnis
an die korrespondierende Stelle des Array geschrieben. Die Arrays konnen als einfache
zweidimensionale Matrizen angesehen werden. Als letzter Schritt wird das Array (Matrix) in
einer Textdatei gespeichert und steht dann zur weiteren bildgebenden Verarbeitung zur

Verfiigung.

Algorithm 4 Visualization
1: local x
local y
local step_x
local step y
local integration
local summe
local array[x,y]
local file name
local start wavenumber
10: local end wavenumber
11: for all x
12: forally
13:  filename < ,messung’ + ,x’ +, >+ )y’ + .txt’
14:  summe <« 0
15:  for integration = start wavenumber to end wavenumber
16: summe < summe + intensitat(integration)
17:  end for
18:  array[x,y] < summe
19:  y<«y+Stepp y

N e A A Tl

20:  end for
21: x <« x+step x
22: end for

23: save array

Mit diesem Algorithmus konnen beliebig viele Matrizen erzeugt und in Dateien
abgespeichert werden. Diese Matrizen konnen dann mathematisch bearbeitet bzw.
elementweise unter einander verkniipft (addiert, multipliziert, subtrahiert, dividiert)
werden. Mit diesen Algorithmen konnen spezielle Aspekte der Messung hervorgehoben

bzw. einzeln betrachtet werden.
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Anhang C: Moden in Wellenleitern

Die Beschreibung der Lichtausbreitung, insbesondere auch die der Moden eines
Wellenleiters, basiert auf den Maxwellgleichungen. Das hier untersuchte Lithiumniobat ist
ein dielektrisches nichtmagnetisches Material, in dem weder freie noch bewegliche
Ladungen auftreten, so dass sich die Maxwellgleichungen gemafs den Gleichungen aus 1.01
ergeben. Im Wellenleiter konnen sich, analog zum Oszillator im Potentialtopf, Moden
ausbilden. Hierfiir muss ein effektiver Brechungsindex neit der gefiihrten Mode und fiir die
Wellenzahl k ein Ausbreitungsparameter 3 = netr k berticksichtigt werden. Fiir das elektrische
Feld einer gefiihrten Mode gilt [Her91]:

E(r,t)= %[A(Z)EO (x,y)-e@rae 4 c.c.] (C.01)

Es wird also E (7,t) in eine longitudinale Komponente, das Skalar A(z) und in einen Vektor
Eo(x, y) (Koordination senkrecht zur Ausbreitungsrichtung) aufgespalten. Der
Amplitudenfaktor A(z) definiert die optische Leistung der Welle, wobei seine z-
Abhidngigkeit von Dampfungsverlusten und dem Energieiibertrag zwischen den Wellen
tiber den 7%-Prozess herrithrt. Die EO -Feld-Verteilung wird durch das
Brechungsindexprofil des  Wellenleiters bestimmt und ist mnicht von der
Ausbreitungsrichtung der Welle abhéngig. Die zeitunabhiangige Wellengleichung léasst sich

durch Einsetzen von Gleichung C.01 in die Maxwellschen Gleichungen ableiten, es gilt:

0? 0? ~
{ax y +ta, y + ,6’02 (nz(x,y) - nf/f}(l)(x, y)=0 (C.02)

Fiir planare Wellenleiter (keine Brechzahlerhohung in x-Richtung) erhalt man als Losungen
der Maxwellgleichungen transversal elektrische (TE,E =(£.,0,0), H = (0,H,,H.)) und
transversal magnetische (TM, E :(0, Ey,EZ), H= (H.,0,0)) Moden, bei denen nur die Ex
bzw. Hx von Null verschieden sind. Im Fall von Streifenwellenleitern liegen keine reinen
transversalen Moden vor. Die Feldverteilung weicht dann von der idealisierten Verteilung
ab, so dass man von Quasi-TM- (QTM) und Quasi-TE-Moden (QTE) spricht.
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Im Falle relativ kleiner Anderungen des Brechungsindexes in transversaler Ausbreitungs-
richtung ergeben sich entsprechend fiir Gleichung C.02 in guter Naherung zwei-

dimensionale, skalare Wellengleichungen:

2 2 2

OTM : (;7 + %% + B -n, )]H ~0 (C.03a)
2 2 2

OTE - (%Z—y + % (2 -2, )jE ~0 (C.03b)

Hier stellt nes den effektiven Brechungsindex der gefiihrten Mode und Bo=2rn/A die
Bewegungskonstante im Vakuum dar. Das Gleichungssystem besitzt keine analytisch
geschlossenen Losungen. Aus diesem Grund miissen approximative bzw. numerische
Methoden, wie beispielsweise die Finite-Elemente-Methode (FEM) oder die Effektiv-Index-
Methode (EIM) zur Berechnung herangezogen werden [Str91][HB77]. Ndaherungsweise kann
man zur Bestimmung der Feldverteilung einen GaufS-Hermite-Gaufs Ansatz (GHG-Ansatz)
verwenden. Hier wird fiir die Modenprofile von einem Produkt ausgegangen, welches in
lateraler Richtung (x) eine Gaufi-Verteilung und in vertikaler Richtung (y) eine Hermite-
Gauf3-Verteilung aufweist [Her91]:

~

¢ (x,y) =y (X)h(y) (C.04)

(C.05)

Hier bezeichnen 6 und o die GHG-Parameter, welche die Ausbreitung der Moden in
vertikaler und horizontaler Richtung beschreiben. Nach geeigneter Dimensionierung von

Eo (x,y) bzw. 5 (x,») gilt nun die folgende Normierung;:
-[O J‘—oo

Die Berechnung der Modenverteilung beschrankt sich somit auf die Bestimmung der GHG-

§(x.y)f dxdy =1 (C.06)

Parameter. Dies erfolgt durch Aufstellung eines Funktionals fiir die beschrieben
Wellengleichung (C.03), welche durch den Ansatz aus Gleichung C.04 in eine Funktion
L(6,0) iibergeht. Die partiellen Ableitungen 5L/50 und SL/5c verschwinden im Extremum
von L(6,0), so dass durch Nullstellensuche die GHG-Parameter numerisch ermittelt werden
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konnen. In einem nichtlinearen Medium konnen mehrere Moden miteinander

wechselwirken, man spricht dann von nichtlinearer Modenkopplung.
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