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Kapitel 1

Einleitung

In den letzten Jahren bewirkten Fortschritte bei der Herstellung optischer Kavititen
die Entwicklung einer Vielzahl von Anwendungen. Optische Resonatoren ermogli-
chen es, Licht auf kleinem Raum fiir lange Zeit einzuschliefen. Diese Eigenschaft
manifestiert sich in einem kleinen Resonatorvolumen, in dem das Licht lokalisiert ist
und einer hohen Resonatorgiite. Besondere Bedeutung erlangten optische Kavitéten,
die aus einer thermisch induzierten Glattung aufgrund der Oberflichenspannung des
Resonatormaterials hervorgehen. Besonders zu erwahnen sind dabei Kugelresonato-
ren aus Siliziumdioxid [1]. Sie erreichen Giiten im Bereich von zehn Milliarden und
konnen Licht iiber Mikrosekunden hinweg speichern. Bereits Braginsky und Ilchenko
erkannten vor mehr als zwanzig Jahren das Potential dieser Resonatoren und deren
Bedeutung fiir zukiinftige Forschungsaktivititen [2].

Optische Fliistergalerie-Resonatoren, bei denen der Einschluss des Lichts auf der
Totalreflexion an der Grenzflache vom dielektrischen Resonatormaterial zum umge-
benden Medium hin basiert, werden mittlerweile in vielen Bereichen der Grundlagen-
forschung eingesetzt. Sie konnen aus verschiedensten anorganischen und organischen
Materialien, wie beispielsweise Halbleitern, Glisern oder Polymeren bestehen und
kénnen unterschiedliche geometrische Formen aufweisen, wie zum Beispiel Kugeln,
Kelche oder Toroide. Neben der Untersuchung der kohdrenten Wechselwirkung von
Licht in einer Kavitit mit Quantenpunkten werden auch Effekte der nicht-linearen
Optik untersucht. Die lange Speicherzeit der Photonen im Resonator ermdglicht eine
hohe im Resonator zirkulierende Leistung und senkt somit die Schwelle zum Errei-
chen eines nicht-linearen Regimes [3, 4]. Auch im Bereich der Optomechanik finden
die Resonatoren Anwendung. Hierbei wird die Wechselwirkung zwischen Licht und
mechanischen Oszillationen einer Kavitdt untersucht [5, 6]. Nicht nur das darauf
basierende Kiihlen eines Resonators bis zum quantenmechanischen Grundzustand
riickt damit in greifbare Ndhe. Auch Phononlaser [7] auf Basis gekoppelter Resona-
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toren konnten realisiert werden [8].

Fliistergalerie-Resonatoren finden auch in der Lasertechnik Anwendung [9]. Es las-
sen sich kompakte Laser mit einer Grofe auf einer Mikrometerskala herstellen, diese
weisen neben einer schmalen spektralen Breite der Emission auch niedrige Laser-
schwellen auf [10, 11]. Im Bereich der Nachrichtentechnik finden die Kavititen als
Filter [12] oder optische Schalter [13] Verwendung.

Neben den genannten Anwendungsgebieten ist die biochemische Detektion ein wei-
teres Forschungsfeld. In der Molekularbiologie und Biotechnologie werden flexible
Detektionsmechanismen zum Nachweis von Proteinen, DNS-Sequenzen und weite-
ren relevanten Molekiilen benotigt. Gegenwirtig werden verschiedene Verfahren auf
Basis der Elektrophorese zur Detektion von DNS (Southern Blots) und Proteinen
(Western Blots) angewandt. Diese Verfahren basieren auf der Wanderung von Mole-
kiilen in einer Gelmatrix bei Anlegen eines elektrischen Feldes. Durch fluoreszierende
Markierungen kénnen die Wanderungsfronten der Molekiile sichtbar gemacht wer-
den. Eine weitere oft angewandte Technik ist der enzymgekoppelte Immunadsorpti-
onstest (EIA) mit dem beispielsweise Proteine oder niedermolekulare Verbindungen
wie Antikorper nachgewiesen werden konnen [14]. Beide Methoden kénnen nicht in
Echtzeit durchgefiihrt werden und bediirfen einer aufwendigen Vorbereitung und
Auswertung. Molekiildetektion auf Basis von Fliistergalerie-Resonatoren bietet hier
eine flexible Alternative, da das Detektionsschema ohne Molekiilmarkierungen aus-
kommt. Auf dieser Basis kénnen die genannten Molekiile mit einer Sensitivitét bis
hin zu einer Einzelmolekiilempfindlichkeit detektiert werden [15, 16, 17]. Zusétzlich
erbffnet die Sensibilisierung einzelner Kavitaten zur Detektion spezifischer Molekiile
ein weites Forschungsfeld [18].

Zur Integration von Fliistergalerie-Resonatoren, bestehend aus Siliziumdioxid oder
Polymeren auf Siliziumsubstraten, konnen diese mit Standardverfahren der Halblei-
terindustrie prozessiert werden. Durch diese Verfahren lassen sich die Kavitdten im
Hinblick auf Anwendungen im Bereich der Sensorik mit Methoden herstellen, die
fiir eine Massenproduktion tauglich sind.

Die Verwendung von Polymeren als Resonatormaterial, insbesondere von Polyme-
thylmethacrylat (PMMA), eroffnet die Moglichkeit erweiterter Funktionalititen.
PMMA besitzt dhnlich wie Siliziumdioxid gute optische Eigenschaften im gesam-
ten sichtbaren und infraroten Spektralbereich. Die Verwendung von Polymeren im
Gegensatz zu anorganischen Halbleitern oder Glasern bietet die Moglichkeit, viele
Materialparameter, wie Vernetzungsgrad oder Brechungsindex, einstellen zu kénnen
[19]. Es lasst sich auch auf einfache Weise eine Dotierung mit aktiven Medien, wie
zum Beispiel Quantenpunkte oder Farbstoffmolekiile, in die Polymermatrix zur Her-
stellung von kompakten Laserquellen einbringen |20, 21|. Zusétzlich bieten Polymere




im Hinblick auf integrierte Sensorikanwendungen die Moglichkeit der einfachen Inte-
gration von Wellenleitern, aktiven Lichtquellen oder von Elementen der Mikrofluidik.
Die Entwicklung von giinstigen Sensoren zur Detektion minimaler Analytmengen bei
hoher Sensitivitat riickt somit in greifbare Nahe. Aufgrund ihrer geringen Herstel-
lungskosten konnen diese auch zur einmaligen Verwendung ausgelegt sein.

Die vorliegende Arbeit ist in den Teilbereich A5 ,Biophotonik* des Centrums fiir
Funktionelle Nanostrukturen (CFN) der Deutschen Forschungsgemeinschaft (DFG)
eingebettet.

Die Zielsetzung dieser Arbeit umfasst die Herstellung von Fliistergalerie-Resonato-
ren mit hoher Giite auf Basis von Siliziumdioxid und Polymethylmethacrylat auf
Siliziumsubstraten. Neben dem Aufbau eines Messplatzes zur Charakterisierung
der optischen Eigenschaften der Kavitdaten, wird die Anwendbarkeit im Bereich der
Quantenelektrodynamik untersucht und Anwendungen im Gebiet der biochemischen
Molekiildetektion gezeigt.

Gliederung der Arbeit

In Kapitel 2 werden die theoretischen Grundlagen zum Verstdndnis der optischen
Fliistergalerie-Resonatoren erlautert. Es werden verschiedene grundlegende Typen
von Mikroresonatoren vorgestellt. Am Beispiel von Fliistergalerie-Mikroresonatoren
werden die Eigenschaften und Kenngréfien optischer Kavititen, wie zum Beispiel
das Modenvolumen und die Giite, definiert und erlautert. Zudem wird ein Forma-
lismus zur Beschreibung der Ankopplung eines Wellenleiters an einen Resonator zur
Anregung und Detektion von optischen Fliistergaleriemoden vorgestellt. Abschlie-
fsend wird in diesem Kapitel der Aspekt der Modenkopplung in Resonatoren mit
sehr hoher Giite erldutert und diskutiert.

Die Herstellung von Fliistergalerie-Resonatoren auf Basis von Siliziumdioxid und
Polymethylmethacrylat auf Silizium wird in Kapitel 3 dargestellt. Zunéchst wird
die Herstellung von toroidalen Resonatorgeometrien auf Basis von Siliziumdioxid
erkldrt. Der fiir deren Prozessierung notwendige Atzschritt mit der Edelgasverbin-
dung Xenondifluorid wird dargestellt. Die fiir die Handhabung des Gases notwendige
Atzanlage wird beschrieben. Anschliefend wird die Herstellung polymerer Scheiben-
resonatoren gezeigt, sowie deren Prozessierung zu Kelchresonatoren durch einen ent-
wickelten thermischen Schritt erldutert. Am Ende des Kapitels werden strukturelle
Untersuchungen und deren Ergebnisse an polymeren Resonatoren vorgestellt.

In Kapitel 4 wird zunédchst der zur Charakterisierung der Resonatorstrukturen be-
notigte und im Rahmen dieser Arbeit entstandene Messautbau mit den enthaltenen
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schmalbandigen Laserquellen erlautert. Nach einer Darstellung des Herstellungspro-
zesses ausgediinnter Glasfasern zur Ankopplung an die Mikroresonatoren, wird der
Nachweis optischer Fliistergaleriemoden vorgestellt. Die Ergebnisse der optischen
Charakterisierung von Resonatorstrukturen aus Siliziumdioxid und Polymethylme-
thacrylat auf Siliziumsubstraten werden erlautert. Neben Untersuchungen zur Tem-
peraturabhingigkeit des Modenspektrums werden im letzten Teil des Kapitels die
Ergebnisse der Untersuchung der Modenkopplung in polymeren Kavititen mit sehr
hoher Giite vorgestellt.

Die Moglichkeiten der Anwendungen der Fliistergalerie-Resonatoren werden in Ka-
pitel 5 diskutiert. Zunéchst werden erste Ergebnisse der Herstellung von gekoppelten
polymeren Resonatorstrukturen zur Ausbildung von sogenannten photonischen Mo-
lekiilen untersucht. Anschliefsend werden erste Schritte im Bereich der Quantenelek-
trodynamik vorgestellt. Im zweiten Teil des Kapitels wird die Anwendbarkeit der
polymeren Kelchresonatoren im Bereich der biochemischen Detektion gezeigt und
diskutiert. Weiterhin werden Moglichkeiten und erste Ergebnisse der Sensibilisierung
von Resonatoren fiir bestimmte Molekiile gezeigt, sowie Ergebnisse der Herstellung
und Moglichkeiten eines integrierten Labors diskutiert.

Im abschliekenden Kapitel 6 werden die wichtigen Ergebnisse dieser Arbeit zusam-
mengefasst und es wird ein Ausblick auf weitergehende Forschungsarbeiten gegeben.




Kapitel 2

Grundlagen optischer
Mikroresonatoren

Im folgenden Kapitel werden die Grundlagen optischer Mikroresonatoren diskutiert.
Zunichst wird ein Uberblick iiber verschiedene Typen optischer Mikroresonatoren
und deren Anwendungen gegeben. In Abschnitt 2.2 wird auf die in dieser Arbeit
behandelten Fliistergalerie-Resonatoren und deren grundlegende Eigenschaften ein-
gegangen. Danach werden am Beispiel dieser Resonatoren charakteristische Grofen
definiert und erkldrt. Mit Hilfe eines analytischen Modells wird die Kopplung eines
Fliistergalerie-Resonators an einen optischen Wellenleiter beschrieben (siche Ab-
schnitt 2.4). Im letzten Abschnitt des Kapitels wird die Kopplung optischer Moden
in Fliistergalerie-Resonatoren hoher Giite dargestellt.

2.1 Verschiedene Typen von Mikroresonatoren und
deren Anwendungen

Licht kann in einem optischen Mikroresonator bei dessen Resonanzfrequenzen, die
durch die Eigenschaften und die Geometrie des dielektrischen Resonators bestimmt
werden, eingeschlossen werden. Durch Variation der Geometrie und der Materiali-
en lassen sich die zentralen Parameter des Mikroresonators (siehe Abschnitt 2.3)
- Qualitatsfaktor () und Modenvolumen V,; - verdndern. Der Lichteinschluss kann
generell auf zwei Arten realisiert werden:

e Durch Totalreflexion an Grenzflichen zum optisch diinneren Medium und

e durch Reflexion an periodischen Strukturen, wie zum Beispiel an planparalle-

5
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Abbildung 2.1: Fliistergalerie-Resonatoren verschiedener Geometrie und Materialien: (a)
Scheibenresonator und (b) toroidaler Resonator aus Siliziumdioxid auf einem Siliziumsub-
strat, (c) Kugelresonator aus Siliziumdioxid und (d) Kelchresonator aus Polymethylme-
thacrylat (abgekiirzt: PMMA) auf einem Siliziumsubstrat.

len Spiegeln im Falle eines Fabry-Pérot-Resonators in einer Dimension, oder
an den periodischen Strukturen eines photonischen Kristalls in ein, zwei oder
drei Dimensionen.

Nachfolgend werden drei bedeutende Resonatortypen, deren Eigenschaften und mog-
liche Anwendungen skizziert.

Fliistergalerie-Resonatoren

Der Lichteinschluss bei Fliistergalerie-Resonatoren beruht auf der Totalreflexion des
in der meist rotationssymmetrischen Kavitit befindlichen Lichts an der Grenzflache
zum optisch diinneren Medium. Auf diesem Resonatortyp liegt der Schwerpunkt die-
ser Arbeit. FEine ausfiihrliche theoretische Beschreibung befindet sich in Abschnitt
2.2. Aufgrund der Vollstidndigkeit werden nachfolgend einige wichtige Anwendungs-




2.1 Verschiedene Typen von Mikroresonatoren und deren Anwendungen

bereiche und bereits vorhandene Forschungsarbeiten kurz vorgestellt.

Passive optische Fliistergalerie-Resonatoren bieten mit typischen Giiten im Bereich
10% bis 10® (siehe dazu auch Abschnitt 2.3.1) vielfiltige Anwendungsbereiche [22,
23, 24]. Bereits im Jahr 2002 wurde von Vollmer et al. gezeigt, dass sich diese
Resonatoren zur Detektion von Proteinen [17] bis hin zum von Armani et al. im
Jahre 2007 demonstrierten Einzelmolekiilnachweis [15] verwenden lassen.

Fliistergalerie-Resonatoren lassen sich je nach verwendetem Resonatormaterial mit
verschieden aktiven Medien dotieren, wie zum Beispiel Farbstoffen [11] oder Seltenen
Erden |25, 26]. Aufgrund der hohen Qualitétsfaktoren der Kavitéten zeichnen sie sich
durch sehr niedrige Laserschwellen aus.

Eine weitere Anwendung aus dem Bereich der nicht-linearen Optik ist die Erzeugung
von Frequenzkimmen, die unter anderem durch Theodor Hinsch' bekannt wurden
[28] und zum Beispiel im Bereich der Meteorologie und zu Prézisionsfrequenzmessun-
gen verwendet werden konnen. Mit monolithischen Fliistergalerie-Resonatoren hoher
Giite lassen sich dquidistante Frequenzen iiber die Wechselwirkung eines kontinu-
ierlichen Pumplasers und der Resonatormoden durch den nicht-linearen Kerreffekt
iiber einen spektralen Bereich von bis zu 500 nm bei einer Zentralwellenldnge von
1,5 pm erzeugen |29, 30].

Durch die Verwendung optischer Fliistergalerie-Resonatoren mit sehr hoher Giite
lassen sich die Kopplung von optischen und mechanischen Freiheitsgraden durch
den Strahlungsdruck des Lichts untersuchen [6]. Auch Experimente im Bereich der
Quantenelektrodynamik sind mit diesen Resonatoren durchfiihrbar (siehe dazu auch
Abschnitt 5.1.2) [31, 32].

Fabry-Pérot-Resonatoren

Das von den Physikern Charles Fabry und Alfred Pérot 1897 entwickelte gleichnami-
ge Fabry-Pérot-Interferometer besteht im einfachsten Fall aus zwei planparallelen,
hochreflektierenden Spiegeln. Unter der Bedingung

wobei m eine positive ganze Zahl darstellt, konnen sich mehrfach reflektierte Strahlen
mit der Wellenléinge A und dem Spiegelabstand d konstruktiv iiberlagern.

!Theodor Hénsch und John L. Hall erhielten ,fiir ihre Beitrige zur laserbasierten Prézisions-
spektroskopie und zur Technik der optischen Frequenzkdmme* den Nobelpreis 2005 [27].

7
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Ein Fabry-Pérot-Resonator funktioniert nach genau diesem Prinzip. Zwei hochreflek-
tierende Spiegel - meist Paare von Braggspiegeln (englisch: distributed bragg relector,
abgekiirzt: DBR) - schliefen eine Materialschicht der Dicke d (geméf Formel 2.1)
ein. Die typische Dicke einer solchen Kavitiit liegt bei einer Wellenldnge (A-Kavitét).
Ein bekannter Vertreter dieser Resonatoren ist der Sdulenresonator (siehe Abbildung
2.2(a)) [33]. In axialer Richtung geschieht der Lichteinschluss durch Braggspiegel,
in lateraler Richtung hingegen wird das Licht durch Totalreflexion aufgrund des
Brechungsindexkontrasts zum umgebenden Medium eingeschlossen. Monolithische
Braggspiegel konnen mittlerweile vom nahen ultravioletten bis zum mittleren in-
fraroten Spektralbereich hergestellt werden (siche beispielsweise [34, 35]). Wird ein
Fabry-Pérot-Resonator auf Basis eines Braggspiegel-Paares aufgebaut, so liegt ein
eindimensionaler photonischer Kristall vor, der in Abschnitt 2.1 vorgestellt wird.

Besondere Bedeutung kommt den Saulenresonatoren als vertikal emittierende La-
ser zu [34, 36|, die sich durch eine sehr niedrige Laserschwelle auszeichnen [37].
Die Abstrahlung aus dem Resonator heraus ist stark gerichtet und kann, je nach
Durchmesser, Material und optischer Mode, unter nahezu beliebig kleinen Winkeln
zur Symmetrieachse erfolgen. Aufgrund dieser effizienten Lichtauskopplung ist es
moglich, die Sdulenresonatoren als Einzelphotonenquelle zu verwenden [38].

Defekte in Photonischen Kristallen

Photonische Kristalle sind periodische, dielektrische Strukturen, die eine photonische
Bandliicke ausbilden kénnen [39]|. Photonen kénnen in diesem spektralen Bereich -
dghnlich wie Elektronen in der Bandliicke einer Halbleiterstruktur - nicht propagie-
ren, da es keine erlaubten optischen Zusténde gibt [40]. Werden in diese photonische
Bandliicke gezielt Defekte eingebracht (siehe Abbildung 2.2(b)), so kénnen in die-
sem Energieintervall Zustande entstehen. In diesen optischen Kavitdten kann Licht
aufgrund der periodischen Modulation des Brechungsindex effektiv eingeschlossen
werden. Der Lichteinschluss kann dabei auf der Langenskala der Lichtwellenlainge A
erfolgen [41].

Aufgrund ihrer Struktur bieten photonische Kristalle eine Vielzahl von mdglichen
Anwendungen. Durch Anlagerung von Gasen an der Struktur eines photonischen
Kristalls im Bereich der Kavitdat wird der Brechungsindex verdndert, so dass sich
deren Resonanzfrequenz verschiebt. Mit diesem (Gassensor kann eine durch das Gas
verursachte Brechungsindexinderung im Bereich 107* gemessen werden [42]. Die
Struktur eines photonischen Kristalls kann nicht nur mit Gasen infiltriert werden,
sondern auch mit Fliissigkeiten. Somit eignen sie sich beispielsweise auch zur Detek-
tion von biologischen Substanzen in wéssrigen Losungen. Von Mandal et al. [43] wird
ein solcher Ansatz beschrieben, bei dem eine minimale Brechungsindexdnderung von

8
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Abbildung 2.2: Elektronenmikroskopische Aufnahmen weiterer Mikroresonatoren: (a)
Séulenresonator [46] und (b) photonischer Kristall mit einem Defekt als Resonator [47].

7 - 107° nachgewiesen werden kann.

Weitere Anwendung finden photonische Kristalle im Bereich der Optik. Die Herstel-
lung eines schwellenlosen Lasers soll mit Hilfe photonischer Kristalle moglich sein
[14]. Dabei wiirden eingebaute Emitter bereits ihre spontane Emission vollstdndig
in die Mode der Kavitdt abgeben und somit die Laserschwelle, die bei einem her-
kémmlichen Laser zu beobachten ist, verschwinden lassen.

Eine weitere derzeit interessante Anwendung ist die Realisierung einer dreidimensio-
nalen Tarnkappe im Bereich der optischen Wellenlingen. Durch gezielte Anwendung
von Methoden der sogenannten Transformationsoptik kann die Struktur eines pho-
tonischen Kristalls und damit dessen Brechungsindex raumlich derart variiert wer-
den, dass ein Objekt, das sich unter der Tarnkappe (englisch: carpet cloak) befindet,
nicht mehr wahrgenommen werden kann [45].

2.2 Fliistergaleriemoden in optischen Mikroresona-
toren

Akustische Fliistergalerien, wie zum Beispiel die Kuppel der St. Paul’s Cathedral
in London, tauchen in der Literatur bereits 1836 auf [48]. Durch Arbeiten von Lord
Rayleigh erlangten sie Bekanntheit [49, 50]. Der dort beschriebene Effekt der Schal-
lausbreitung stellt das akustische Analogon zu den optischen Moden (englisch: whi-
spering gallery mode, abgekiirzt: WGM ) in den Mikroresonatoren dar, die in dieser

9
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(a) (b)

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung des Lichteinschlusses in Fliistergalerie-Reso-
natoren im (a) strahlenoptischen und im (b) wellenoptischen Bild. Entstehung einer Fliis-
tergaleriemode aufgrund der Totalreflexion an der Grenzfliche des Resonators und der
konstruktiven Interferenz der umlaufenden Lichtwelle.

Arbeit diskutiert werden. Der Lichteinschluss in der Kavitit beruht auf der Totalre-
flexion an der Grenzflache von meist rotationssymmetrischen dielektrischen Medien
zum umgebenden Medium. Die einfachsten Geometrien, in denen Fliistergalerie-
moden angeregt werden konnen, sind Kugeln, Scheiben und Ringe. Auch in nicht-
rotationssymmetrischen, beispielsweise in elliptischen Scheibenresonatoren, lassen
sich Fliistergaleriemoden anregen [51]. Die Fliistergaleriemoden kénnen, wie in Ab-
bildung 2.3(a) gezeigt, in einem einfachen strahlenoptischen Bild durch Totalrefle-
xion an der Resonatorgrenzfliche erkliart werden.

Im wellenoptischen Bild (siehe Abbildung 2.3(b)) kann die Enstehung der Fliister-
galeriemoden, durch konstruktive Interferenz der im Resonator umlaufenden elek-
tromagnetischen Welle, betrachtet werden. Fiir einen Resonator mit Radius R und
Brechungsindex n ergibt sich konstruktive Interferenz, falls ein ganzzahliges positives
Vielfaches der Wellenlédnge des Lichts dem optischen Weg entlang des Resonatorum-
fangs entspricht:

21 Rn = mA (2.2)

Diese stark vereinfachte Resonanzbedingung wird im folgenden Abschnitt durch

Losung der Maxwellgleichungen fiir einen idealen Scheibenresonator mit Radius R
und Dicke d konkretisiert (siche Abbildung 2.4).
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2.2 Fliistergaleriemoden in optischen Mikroresonatoren

Analytische Losung der Helmholtz-Gleichung

Ausgehend von den Maxwellgleichungen [52]
V-D(rt) = 0
V-B(t) = 0
0B(r,t)

VxE(rt) = — 5 (2.5)
V x H(rt) = aDa(;’t) (2.6)

fiir lineare, nicht dispersive Medien, ohne freie Ladungstriger und Stréme, kann fiir
das elektrische und magnetische Feld die Helmholtzgleichung formuliert werden:

2
V2F(rt) — kgn(r)26Fa—g’t) =0 (2.7)

F ={E(rt),H(r,t)}

Fiir die Lichtgeschwindigkeit ¢ im Vakuum gilt ¢ = (ugeo)~'. Die Wellenzahl im
Vakuum lésst sich als ky = w/c schreiben und n(r) entspricht dem ortsabhédngigen
Brechungsindex n?(r) = €(r)eg. Aufgrund der genannten Einschrinkungen fiir die
Maxwellgleichung ergeben sich oszillierende Losungen der Form F(r,t) = F(r) - e™*
und Gleichung 2.7 ldsst sich fiir eine rotationssymmetrische Geometrie umschreiben
[53]: ; ) ,
1 1

%‘F;%‘Fﬁ%‘i‘%‘i‘k&ﬂ%I‘) F(I‘) =0 (28)
Im Falle einer diinnen Resonatorscheibe (d ~ \) besteht aufgrund des Brechungs-
indexkontrasts zum umgebenden Medium eine starke Einschriankung der Moden in
axialer Richtung (z-Richtung). Das Problem reduziert sich n&dherungsweise auf zwei
Dimensionen. Es gibt zwei mégliche Polarisationsrichtungen der Moden: transversal
magnetische Moden (TM), deren elektrischer Feldvektor senkrecht zur Resonator-
ebene steht und transversal elektrische Moden, deren elektrischer Feldvektor parallel
zur Resonatorebene liegt (siche auch Abschnitt 2.2). Fiir » < R kann Gleichung 2.8
mit dem Separationsanatz F, = U(r)®(¢)Z(z) (F, entspricht E,(H,) im Fall einer
TM(TE)-Mode) umgeschrieben werden [54], wobei jeder Mode ein effektiver Bre-
chungsindex n.sy zugeordnet wird, der ein dispersives Verhalten beschreiben kann:

0’U 10U m?
W + ;E + (kgngff(r) - F) =0 (2.9)
0?d
95 +m’® = 0 (2.10)
9’7
thk:g(n?(z) —nZp) = 0 (2.11)
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s, g

Abbildung 2.4: Geometrie einer idealen Resonatorscheibe mit Radius R und Dicke d.

Die ¢-Abh#ngigkeit in Gleichung 2.10 lisst sich mit dem Ansatz ® = €™ 15sen [55].
Die natiirliche Zahl m entspricht der azimutalen Quantenzahl und beschreibt die
Zahl der Maxima des elektrischen Feldes der optischen Moden entlang des Resona-
torumfangs. Die Losung von Gleichung 2.11 entspricht gefiihrten Wellenleitermoden
eines Schichtwellenleiters [56]. Fiir den Radialanteil U(r) aus Gleichung 2.9 kénnen
nur analytische Losungen angegeben werden. Innerhalb des Resonators (r < R) sind
die Losungen Besselfunktionen, aukerhalb (r > R) sind die Losungen Hankelfunk-
tionen, die ndherungsweise durch einen exponentiellen Abfall mit der Konstanten
a = ko(nZ;; —n?)!/? beschrieben werden kdnnen [57].

Zur Veranschaulichung der Losung dieser Betrachtung ist in Abbildung 2.5 ein Aus-
schnitt der analytischen Berechnung fiir das elektrische Feld in Abhéangigkeit von
Radius » und Winkel ¢ fiir eine Mode mit der azimutalen Quantenzahl m = 30 dar-
gestellt. Deutlich zu erkennen, besonders im Bereich des ausgeschnittenen Segments,
ist das ndherungsweise exponentiell abklingende Feld aufserhalb des Resonators.

Nomenklatur der Moden

Zur Unterscheidung der Vielzahl der Losungen der vorangegangenen Betrachtung
wird folgende Nomenklatur verwendet: TE]", bzw. TM;",. TE(TM) steht fiir trans-
versal elektrische (transversal magnetische) Moden, deren elektrischer Feldvektor
parallel (senkrecht) zur Resonatorebene steht. Die azimutale Quantenzahl m gibt
die Zahl der Intensitdtsmaxima entlang des Resonatorumfangs an. Die (Quantenzah-
len n und [ geben die Ordnung der Lésung in radialer und axialer Richtung an.

WGM-Moden fiir komplexere Resonatorgeometrien

Die Untersuchung der Modenstruktur realer Resonatorgeometrien, die von der idea-
len rotationssymmetrischen Scheibe abweichen, kann aufgrund ihrer Komplexitit
nicht mehr analytisch betrachtet werden. Mit Hilfe numerischer Simulationen auf
der Basis der Methode der finiten Elemente (englisch: finite element method, abge-
kiirzt: FEM ) lassen sich die Modenstruktur, Resonanzfrequenzen und Qualitatsfak-
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2.2 Fliistergaleriemoden in optischen Mikroresonatoren

Abbildung 2.5: Ausschnitt der analytischen Berechnung des elektrischen Feldes in Ab-
héngigkeit von Radius r und Winkel ¢ in einem idealen Scheibenresonator mit der azimu-
talen Quantenzahl m = 30. Die schwarze Linie entspricht dem Rand des Resonators. Im
Bereich des ausgeschnittenen Segments ist das aufserhalb des Resonators ndherungsweise
exponentiell abfallende Feld deutlich zu erkennen.

toren komplexer Resonatorgeometrien berechnen. Die in dieser Arbeit vorgestellten
Simulationen wurden mit Hilfe des Softwarepakets JCMSuite durchgefiihrt.

Zur Simulation der Modenstruktur werden die Maxwellgleichungen (siehe Gleichung-
en 2.3 bis 2.6) mit Hilfe des zeitharmonischen Ansatzes E(r,t) = E(r)e™’ auf ein
Eigenwertproblem mit dem Eigenvektor E und dem Eigenwert w reduziert [58]:

e'VXxpu 'VXE—-wE=0 (2.12)
Dieses Eigenwertproblem wird numerisch unter Ausnutzung der Rotationssymme-

trie des Problems und unter Zuhilfenahme von finiten Elementen gelost, in die das
Rechengebiet eingeteilt ist. Technische Details zur Simulation sowie weitergehende
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(a) TMGl, Ao = 499,5nm (b) TMZY), Ao = 466,8 nm
O I B

()

Abbildung 2.6: Simulierte Energiedichte des elektrischen Feldes ¢|E|?> und Resonanz-
wellenldngen zweier TM-Moden in einem idealen Scheibenresonator mit der azimutalen
Quantenzahl m = 81.

(a) TMG'Y, Ao = 1193,4nm (b) TEFY, Ao = 1214,7nm

(c) TEL, Ao = 1289,7nm (d) TE}Y, Ao = 1340,3nm

Abbildung 2.7: Simulierte Energiedichte des elektrischen Feldes €|E|? und Resonanzwel-
lenléngen verschiedener TM- und TE-Moden in einem polymeren Kelchresonator mit der
azimutalen Quantenzahl m = 100.
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2.3 Charakteristische Kenngréfen optischer Mikroresonatoren

Ergebnisse finden sich im Anhang A.

In Abbildung 2.6 ist exemplarisch die rdumliche Verteilung der Energiedichte des
elektrischen Feldes €| F|? fiir zwei transversal magnetische Moden in einem radialen
Schnitt durch einen idealen Scheibenresonator dargestellt.

Mit Hilfe der numerischen Simulation kénnen auch reale Resonatorgeometrien simu-
liert werden. In Abbildung 2.7 sind die Verteilungen der Energiedichten des elektri-
schen Feldes verschiedener Moden eines polymeren Kelchresonators (siehe Abschnitt
3.2) abgebildet. Die Geometrie des Resonators wurde den elektronenmikroskopischen
Aufnahmen aus Abschnitt 3.2.4 entnommen. Deutlich zu erkennen ist, dass die Fliis-
tergaleriemoden, genau wie aus den bisherigen Betrachtungen erwartet, am Rand
des Resonators lokalisiert sind.

2.3 Charakteristische Kenngrofien optischer Mikro-
resonatoren

2.3.1 Qualitats-Faktor

Eine wichtige Kenngrofe fiir die Giite eines Resonators ist der Qualitéatsfaktor (Q-
Faktor). Mit diesem Parameter werden nicht nur optische Kavititen beschrieben,
sondern allgemein resonante Systeme. Er kann iiber das Verhéltnis der im Resonator
gespeicherten Energie U im Verhéltnis zur dissipierten Leistung —dU/dt und iiber
die Lebensdauer 7 eines Photons in der Kavitét definiert werden [52]:

gespeicherte Energie U

Q = wo =

= 2.13
Leistungsverlust T /dt wor (2.13)

Somit ergibt sich fiir den zeitlichen Verlauf der im Resonator gespeicherten Energie
U(t) mit der Resonanzfrequenz wy aus Gleichung 2.13:

U(t) = Upe™"? = Upe™"/7 (2.14)
Fiir den zeitlichen Verlauf des Feldes E(t) gilt allgemein:
E(t) = Ege™0!/? Q¢! (2.15)

Durch eine Fouriertransformation von Gleichung 2.15 erhélt man die spektrale Form

der Resonanz: 1

(W —wo)? + (wo/2Q)?

15
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Dabei handelt es sich um eine Resonanz, welche die Form einer Lorentz-Kurve mit
dem Maximum bei wy und der Halbwertsbreite Aw = wy/Q aufweist. Fiir den Qua-
litatsfaktor gilt mit A\ < A\ somit:

Q=

= Ax (2.17)

2.3.2 Modenvolumen

Der Q-Faktor beschreibt den zeitlichen Einschluss des Lichts im Resonator. Das
Modenvolumen Vj; spiegelt hingegen die rdumliche Ausdehnung der Moden wieder.
Das Modenvolumen wird durch das Verhéltnis der Gesamtenergie in einer Mode zu
deren maximal gefiihrter Intensitét definiert [23]:

B Fav
max [e(r) |E(r)ﬂ

(2.18)

Das Modenvolumen wird zur besseren Vergleichbarkeit gewthnlich in Einheiten von
(A/n)’ angegeben, also in Einheiten der Resonanzwellenlinge \ im Material mit
Brechungsindex n.

2.3.3 Freier Spektralbereich

Der freie Spektralbereich eines Resonators (englisch: free spectral range, abgekiirzt:
FSR) beschreibt den spektralen Abstand benachbarter Moden [56]. Bei einem WGM-
Resonator kann fiir benachbarte Moden mit der azimutalen Quantenzahlen m und
m + 1 bei fester Polarisationsrichtung, gleicher axialer und radialer Quantenzahl,
und dem Brechungsindex n der Kavitéit der freie Spektralbereich mit Gleichung 2.2
fiir R > A abgeschitzt werden:

AN A
2R+ N\ 27nR’

SApsk = (2.19)

2.3.4 Finesse

Die Finesse F einer Kavitét ist definiert als das Verhéltnis aus freiem Spektralbereich
und der Halbwertsbreite 0\ der Resonanz [56]. Mit Gleichung 2.2 und 2.17 gilt:

_Odese o AQ @ (2.20)

4 oA _27mR:m
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2.3 Charakteristische Kenngréfen optischer Mikroresonatoren

Rotationssymmetrische Kavitdten mit grofser Finesse besitzen neben einer hohen
Giite einen kleinen Radius R und somit ein kleines Modenvolumen V. In diesem
Fall ist die geringe rdumliche Ausdehnung einer Resonatormode gleichbedeutend mit
einer niedrigen azimutalen Quantenzahl m dieser Mode.

Die hochsten Werte fiir die Finesse liegen bei Fabry-Pérot-Resonatoren im Bereich
10% [59]. Makroskopische WGM-Resonatoren aus monokristallinem Calciumfluorid
(CaF5) konnen nach einer thermischen Behandlung eine Finesse im Bereich 107 bei
einer Wellenldnge von 1550 nm erreichen [60].

2.3.5 Verlustmechanismen - Beschriankungen des Q-Faktors

In realen Systemen wird der in Abschnitt 2.3.1 eingefiihrte Qualititsfaktor durch
verschiedene Einfliisse verringert [57]. Die Beitrige @Q; zur Giite des Gesamtsystems
(Qges eines Resonators konnen getrennt voneinander betrachtet werden, wenn die
jeweiligen Beitrige klein sind [61]:

s = Que+ QL+ + Q) (2.21)
= Q' +Quy (2.22)

Der Q-Faktor (g, besteht sich aus zwei Beitrigen:

e Die intrinsische Giite )y setzt sich aus den Beitrigen der Absorption durch
das Resonatormaterial @), der Strahlungsverluste (),,s und der Streuung an
der Resonatoroberfliche () s zusammen.

e Der externe Q-Faktor ).,; beschreibt Verluste, die durch die Kopplung eines
Resonators an einen Wellenleiter entstehen.

Die verschiedenen Verlustmechanismen werden im Folgenden vorgestellt und disku-
tiert.

Absorption im Volumenmaterial

Die Verluste durch die Absorption im Volumenmaterial des Resonators konnen mit
der Absorptionskonstante «, dem Brechungsindex n und der Wellenlédnge A\ angege-

ben werden [62]:

2mn

Qabs = N (2.23)
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Besteht das Resonatormaterial aus Siliziumdioxid (SiOs), so ist der Beitrag der Ab-
sorption zur Absenkung des Q-Faktors gering. Im Spektralbereich von 200 nm bis
6,7 pm ist Qgps > 1 - 10° und spielt somit fiir die in dieser Arbeit betrachteten To-
roidresonatoren (siche Abschnitt 3.1) keine Rolle [63, 64|. Fiir die Kelchresonatoren
(sieche Abschnitt 3.2), die aus dem Polymer Polymethylmethacrylat (PMMA) beste-
hen, liegt der maximal erreichbare Q-Faktor im sichtbaren Wellenldngenbereich bei
Qups = 1108 |65, 66] und im infraroten Spektralbereich bei Qs = 1-10° [67, 68].

Gleichung 2.23 ist nur unter der Annahme giiltig, dass die Extinktionsverluste in
einem WGM-Resonator wie in einem Volumenmaterial berechnet werden konnen.
Diese Annahme ist fiir die Rayleigh-Streuung in drei Dimensionen nicht immer zu-
treffend. Durch Totalreflexion an der Grenzfliche zwischen Resonator und Luft,
konnen gestreute Photonen wieder in eine Resonatormode gelangen. Mit Hilfe einer
analytischen N#herung? kann Gleichung 2.23 mit dem Koeffizient Krg v fiir TE-
und TM-Moden modifiziert werden [69]:

2
Quvs = Krpu - —W;‘ mit Krp = 2,8 und Kryy = 9,6 (2.24)
(0%

Im Fall von transversal elektrischen Moden, kann somit eine um fast eine Groéfen-
ordnung unterdriickte Absorption im Mikroresonator im Vergleich zu einem Volu-
menmaterial erwartet werden.

Strahlungsverluste

Fiir die in der Kavitdt eingeschlossenen Photonen besteht aufgrund der Kriim-
mung des Resonators eine endliche Wahrscheinlichkeit, das Grenzflichenpotential
zu durchtunneln [70]. Die Verluste héingen stark von der azimutalen Quantenzahl m
ab. Mit Hilfe der WKB-Methode lédsst sich zeigen, dass der Q-Faktor exponentiell
mit m ansteigt [71]:

Qraq < 2™ (2.25)

Dabei ist J = tanh <\/1 — l/nsz> - \/1 —1/nZ;;, wobei ns; der effektive Bre-
chungsindex der Mode ist. Der durch die Abstrahlung limitierte Q-Faktor betrigt
fiir Scheibenresonatoren aus Siliziumdioxid mit einem Radius von 1,5 pm mit Luft
als umgebendes Medium Q,.q = 1-10® [57]. Die Strahlungsverluste sind somit fiir die
in dieser Arbeit betrachteten Resonatoren weitgehend vernachlissigbar. Die Strahl-
ungsverluste werden erst im Fall der in Abschnitt 5.2 beschrieben Molekiildetektion
wichtig, da die Messungen in wéssriger Umgebung stattfinden und aufgrund des sin-
kenden Brechungsindexkontrasts die Tunnelwahrscheinlichkeit der Photonen durch

das Grenzflachenpotential steigt.

’Die angegebenen Werte fiir den Koeffizient Krp 7 sind fiir Kugelresonatoren giiltig.
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Streuung an Oberflichendefekten

Der im Allgemeinen dominierende Verlustmechanismus in Fliistergalerie-Resonatoren
ist die Streuung an Rauigkeiten und Oberflichendefekten [72]. Diese sind durch die
lithografischen Herstellungsverfahren bedingt. Die Oberflichenrauigkeit kann mit
Hilfe einer modulierten dielektrischen Konstante auf der Oberfliche modelliert wer-
den. Fiir den durch Oberflichenstreuung limitierten Q-Faktor Qg gilt im Fall eines
Scheibenresonators [57]:

3)\3 V;" : 2 2 2
st = W (W) mit on° = n, —ng (226)

V., ist das Resonatorvolumen und V; das Volumen eines typischen Streuzentrums.
¢ ist eine Funktion der Brechungsindizes des Resonators n, und der Umgebung ng
und des effektiven Brechungsindex ns:

(2.27)

Aus Gleichung 2.26 ist ersichtlich, dass () linear mit zunehmendem Resonatorra-
dius ansteigt.

2.4 Analytisches Modell zur Resonator-Wellenleiter-
Kopplung

Die Anregung optischer Moden in Fliistergalerie-Resonatoren kann zum Beispiel mit
Hilfe eines Kopplers auf Basis eines Prismas [74] oder eines diinnen Wellenleiters
geschehen. In beiden Fillen werden die optischen Moden mit dem vorhandenen
evaneszenten Feld und unter den nachfolgend beschriebenen Bedingungen angeregt.

In dieser Arbeit wurden zur Anregung optischer Moden in WGM-Resonatoren iiber
einer Flamme ausgediinnte Standard-Glasfasern verwendet. Details zur experimen-
tellen Durchfiihrung der optischen Messungen finden sich in Kapitel 4. Im ausge-
diinnten Bereich wird eine fundamentale Fasermode durch den Brechungsindexkon-
trast zwischen Glasfaser und der umgebenden Luft gefiihrt. Das in diesem Bereich
aufkerhalb der Glasfaser vorhandene evaneszente Feld wird zur Ankopplung an die
nahe des Resonatorrands verlaufenden Fliistergaleriemoden verwendet (siehe Ab-
schnitt 2.2). Zur Anregung von Resonatormoden miissen im Allgemeinen folgende
Bedingungen erfiillt sein [73]:
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intrinsische Verluste

Wi T To

Wellenleitermode
S >

Grunqude
— R

N
t, hoéhere
T Wellenleitermoden

Strahlungsmoden

A /

Abbildung 2.8: Schema der Resonator-Wellenleiter-Kopplung. Ein Teil der Leistung der
fundamentalen Wellenleitermode s wird in die Resonatormode a eingekoppelt. Das trans-
mittierte Signal ¢ ist eine Uberlagerung der transmittierten Wellenleitermode und dem
ausgekoppelten Anteil der Resonatormode [73].

1. Es besteht ein rdumlicher Uberlapp der evaneszenten Felder von Resonator-
und Wellenleitermode.

2. Die Frequenzen der Wellenleiter- und Resonatormode stimmen iiberein.

3. Die Propagationskonstanten des ausgediinnten Wellenleiters und der Resona-
tormoden sind angepasst (englisch: phase matching).

Die Kopplungsstérke hiingt vom Uberlapp der Resonator- und Wellenleitermoden,
der durch den Abstand zwischen Resonator und Wellenleiter eingestellt werden kann,
und von der Anpassung der Propagationskonstanten ab. Letztere hingt beim Wel-
lenleiter von der Dicke der Glasfaser im ausgediinnten Bereich ab [75]. Nachfolgend
wird ein analytisches Modell (Formalismus gekoppelter Moden (englisch: coupled
mode theory, abgekiirzt: CMT)) zur Wellenleiter-Resonator-Kopplung diskutiert.

Dieser Ansatz ist giiltig, wenn die Kopplungsstirke zwischen Kavitdt und Wellen-
leiter und somit die Stérung deren Eigenmoden durch die Kopplung klein sind. Au-
kerdem wird von der sogenannten slowly varying envelope approzimation (SVEA)
ausgegangen |76]. Diese Ndherung ist giiltig, falls fiir die Mode a(t) in einem Resona-
tor hoher Giite und der Umlaufdauer 7" eines Photons im Resonator, die Beziehung
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(a(t+T)—a(t))/T =~ d/dta(t) gilt. Fiir die in dieser Arbeit betrachteten Kavitéten
ist diese Annahme giiltig.

Im Rahmen des CMT-Formalismus [61] konnen die einzelnen Verlustkanéle, die zum
Abklingen der im Resonator eingeschlossenen Leistung fiihren, getrennt betrachtet
werden. Abbildung 2.8 zeigt schematisch die Ankopplung eines Wellenleiters an einen
Resonator. Der ausgediinnte Bereich der Glasfaser ist im allgemeinen Fall ein multi-
modiger Wellenleiter. Da Resonatormoden somit auch an héhere Wellenleitermoden
koppeln kénnen, die jedoch beim adiabatischen Ubergang zum nicht ausgediinnten
Bereich der monomodigen Glasfaser abgestrahlt werden, muss dieser Verlustkanal
im Gesamtsystem beriicksichtigt werden. Im Resonanzfall kann der zeitliche Verlauf
der Resonatormode a als 73]

d 1 (1 1 1 1 1
—a=iwga — = | —+ — 4+ = § - 5, | — 2.98
g0 = lwoa — 5 (TO + pr + p + 4 7.€> a+1is p (2.28)

dargestellt werden. Dabei ist wy die Resonanzfrequenz, 7y die intrinsische Lebens-
dauer der Photonen im Resonator, s die Amplitude der eingekoppelten fundamen-
talen Wellenleitermode, 7§ die Lebensdauer der Photonen im gekoppelten System
mit monomodigem Wellenleiter, 1/75 , der Verlust durch Kopplung an die i-te Wel-
lenleitermode und 1/7¢ , der Verlust durch Strahlungsmoden. Gleichung 2.28 wird
durch den Ansatz

a(t) oc eot . et (2.29)

gelost, wobei 1/7 der Summe der in Gleichung 2.28 dargestellten Verlustkanile
entspricht. Der zeitliche Verlauf der Resonatormode a(t) ist somit dquivalent zu
dem in Abschnitt 2.3.1 diskutierten Feld E(t) (siche Gleichung 2.15). Die Energie
im Resonator |a|? entspricht der in Gleichung 2.14 dargestellten Energie U(t) eines
allgemeinen resonanten Systems, wobei 7/ = 27 gilt.

Das transmittierte Feld ¢ im Wellenleiter ist eine Superposition aus dem Eingangsfeld
s und der an die fundamentale Wellenleitermode gekoppelten Resonatormoden. Fiir
die Transmission T = [¢|* durch den Wellenleiter gilt [73]:

2

1
T = |to+iy | = (2.30)
s\ 7§
Mit Hilfe des dimensionslosen Kopplungsparameters K
<1 1 N -1
o T T 2o ?)
K= AR T T 20T (2.31)

To
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ergibt sich aus Gleichung 2.28 die Transmission fiir den stationdren Fall

T:(%i%f. (2.32)

Zur Quantifizierung der Kopplung einer Resonatormode an die Wellenleitergrund-
mode im Verhéltnis zur Kopplung an eine hohere Wellenleitermode wird die Idealitét
I der Kopplung eingefiihrt:

1

1 1
1+ K,

(2.33)

Dabei wird der Kopplungsparameter K in einen intrinsischen K; und einen parasi-
tdren Anteil Kp zerlegt:

K=K '+ K (2.34)
-1
_ (5500 )
mit K7 = 2 und Kp = ~"4——— (2.35)
0 0

Fiir eine ideale Wellenleiter-Resonator-Kopplung, ohne Strahlungsverluste und ohne
die Kopplung an héhere Wellenleitermoden, hat die Idealitdat somit den Wert I = 1.
Unter Vernachlissigung der Verluste des Gesamtsystems durch Wellenleitermoden
héherer Ordnung vereinfacht sich Gleichung 2.28 dann zu

4, I D (2.36)
—a=1wpa — | — + — | a+is4 ] —. )
dt 0 21y 21§ 75

Der Ansatz s o< e fiir das Eingangsfeld fiihrt unter Beriicksichtigung der Energie-
erhaltung auf die Transmission 7"

et — 75" — 2i(w — wp) 2

T —
6+ 7'0_1 + 2i(w — wp)

(2.37)

Mit Hilfe des intrinsischen und externen Q-Faktors (Qp = womp und Qept = wot)
ergibt sich somit:

| >

Qe + Q" + 2i(222) (238)

. _ 2
. ‘@;;—Qal—w )

Diese Beziehung wird an gemessene Transmissionsspektren angepasst und daraus
der intrinsische und externe Qualitéts-Faktor bestimmt (siche Kapitel 4).
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2.5 Modenkopplung in Fliistergalerie-Resonatoren

Kopplungsregime

Die Wellenleiter-Resonator-Kopplung kann geméaf Gleichung 2.36 bzw. 2.32 in drei
verschiedene Kopplungsregime eingeteilt werden, da die Kopplungslebensdauern 77
(siehe Gleichung 2.31) exponentiell vom Kopplungsabstand zwischen Resonator und
Wellenleiter abhidngen |77].

Unterkopplung (K < 1)

Das unterkoppelte Regime liegt vor, wenn Q;' > Q.. gilt. Die Ankopplung an
den Wellenleiter ist schwach und die intrinsischen Verluste des Resonators dominie-
ren. Die Amplitude der ausgekoppelten Resonatormode ist klein im Vergleich zur
transmittierten Wellenleitermode .

Kritische Kopplung (K = 1)

Kritische Kopplung liegt vor, wenn die intrinsische Verlustrate der externen Verlust-
rate entspricht. Es gilt Q;' = Q.. In diesem Fall verschwindet die Transmission
gemil Gleichung 2.36. Die gesamte vom Wellenleiter gefiihrte Leistung wird in den

Resonator eingekoppelt. Die Leistung im Resonator ist maximal.

Uberkopplung (K > 1)

Dominiert die Wellenleiter-Resonator-Kopplung im Vergleich zu den intrinsischen
Verlusten Q;' < Q. so liegt das iiberkoppelte Regime vor. Die Amplitude der
ausgekoppelten Resonatormode ist grofer als der Anteil der transmittierten Reso-
natormode.

2.5 Modenkopplung in Fliistergalerie-Resonatoren

Fliistergaleriemoden besitzen eine natiirliche zweifache Entartung aufgrund der mog-
lichen Umlaufrichtungen im Uhrzeigersinn (englisch: clockwise, abgekiirzt: cw) und
gegen den Uhrzeigersinn (englisch: counterclockwise, abgekiirzt: ccw) [78]. Bereits
im Jahre 1995 haben Weiss et al. bei Untersuchungen an Fliistergalerie-Resonatoren
(Glaskugeln) eine Aufhebung dieser Entartung bei Moden mit sehr hohen Giiten
gefunden [79]. In diesem Fall wird Licht, zum Beispiel durch Streuung an Oberfli-
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Kapitel 2. Grundlagen optischer Mikroresonatoren

chendefekten oder Inhomogenititen im Resonatormaterial, in die gegen den Uhrzei-
gersinn laufende Mode gekoppelt [69)].

Die elastische Rayleighstreuung an diesen Defekten erfolgt bevorzugt in die Ka-
vitdtsmoden [80, 81]. Diese Tatsache kann der hohen Zustandsdichte in den Re-
sonatoren und somit dem Purcell-Effekt, der bisher traditionell nur mit atomaren
Emittern verbunden war (siche auch Abschnitt 5.1.2), zugeschrieben werden [82].
Die Streuer erzeugen in den Kavitdten nicht nur Verlustkanéile, sondern vermitteln
auch eine kohdrente Kopplung zwischen den gegenldufigen Moden [80], die folglich
zu einer Aufhebung deren Entartung fiithrt [78]. Die Konzepte der schwachen und
starken Kopplung spielen in diesem klassischen System eine wichtige Rolle [80]. Die
Herleitung der theoretischen Beschreibung der Modenkopplung ist iiber einen semi-
klassischen, quantenelektrodynamischen Ansatz moglich [83, 84].

Die Beschreibung des zeitlichen Verlaufs der Amplituden acw/ccow der gegenlaufigen
Moden (cw und ccw), die aneinander und an einen Wellenleiter koppeln, kann &dhnlich
wie in Abschnitt 2.4 auch mit Hilfe des CMT-Formalismus erfolgen [85]:

d 1 !

e i AQ - gy — 5 dew + %acm +K-S (2.39)
d 1 7

— Qecw  — - AQ) - ccw T A _Uccw 5 Uew 2.40
e i a 5 e + 27a (2.40)

Dabei entspricht s der Amplitude der fundamentalen Wellenleitermode, die an die
im Uhrzeigersinn laufende Mode koppelt. AQ bezeichnet die im Vergleich zu wy ge-
anderte Resonanzfrequenz der urspriinglich entarteten Moden. Die Lebensdauer 7
beinhaltet die intrinsischen Verluste des Resonators und die Verluste bei der Kopp-
lung an den Wellenleiter. Sie ergibt sich aus der Giite des Resonators ) = wy- 7. Der
Koeftizient k beschreibt die Kopplung der fundamentalen Wellenleitermode an die im
Uhrzeigersinn laufende Mode. Die Gleichung k = /1/7¢ verkniipft den Kopplungs-
koeffizienten mit einer entsprechenden Lebensdauer, so dass mit der intrinsischen
Lebensdauer 7y der Photonen im Resonator gilt [61]:

11,1 (2.41)

T TS To
Die Streuung in Moden, die nicht dem urspriinglich entarteten Modenpaar entspre-
chen, und die iibrigen Verlustkanéle werden durch die intrinsische Lebensdauer 7
beschrieben. Die Kopplung der gegenldufigen Moden wird durch die Lebensdauer
beschrieben. Die entarteten Moden koppeln in unterschiedlichen Richtungen an den
Wellenleiter. Fiir die reflektierte (r) und transmittierte (¢) Amplitude gilt:

I = S—FK-Gew (2.42)
r o= K- Geuw (2.43)
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2.5 Modenkopplung in Fliistergalerie-Resonatoren

Im Fall vorliegender Modenkopplung ergeben sich eine symmetrische und antisym-
metrische Uberlagerung der urspriinglich gegenliufigen Moden mit neuen Eigenfre-
quenzen w = wg £ 1/27v und der Linienbreite 1/7. Liegt eine starke Modenkopplung
(siehe dazu auch Abschnitt 5.1.2) vor, so entsprechen diese Moden stehenden Wel-
len, &hnlich denen in einem Fabry-Pérot-Resonator (sieche Abschnitt 2.1). Fiir den
Kopplungsparameter I' gilt dann:

r=2s1 (2.44)
Y

I' und der Kopplungsparameter K = 7y/75 beschreiben die Kopplung der Moden
und die Kopplung an den Wellenleiter in Bezug zur intrinsischen Lebensdauer 7.
Der hochste von Kippenberg et al. gemessene Wert von [' an einer SiOo-Kugel mit
einem Durchmesser von 30 pm betréigt I' = 30 |73].

Fiir einen idealen WGM-Resonator, der durch T' = 0 (keine Streuung) gekennzeich-
net ist, tritt die im vorigen Abschnitt beschriebene Ausloschung der Transmission
durch den Wellenleiter (kritische Kopplung) fiir K = 1 auf. In einem realen Reso-
nator, der starke Modenkopplung zeigt, tritt die kritische Kopplung, die von einer
intuitiv nicht offensichtlichen und maximalen Reflektion im Wellenleiter begleitet
wird, bei K = /1 +I'? auf [73]. Es zeigt sich, dass eine Reflektivitdt von mehr als
90% moglich ist [78]. In diesem Fall kann der Resonator als schmalbandiger Reflektor
fungieren [85].

25






Kapitel 3

Herstellung von Mikroresonatoren
hoher Giite

In diesem Kapitel wird die Herstellung optischer Fliistergalerie-Resonatoren ho-
her Giite diskutiert. Zunéichst wird in Abschnitt 3.1 die Herstellung von toroidalen
WGM-Resonatoren auf Basis von Siliziumdioxid und Silizium erldutert. In Abschnitt
3.2 wird anschliefend die Herstellung von polymeren Kelchresonatoren auf einem Si-
liziumsubstrat erklart. Die Verwendung von Polymeren als Resonatormaterial bietet
im Vergleich zu SiOy den Vorteil einer einfacheren Herstellung. Des Weiteren kann
in die Polymermatrix eine erweiterte Funktionalitit eingebracht werden, beispiels-
weise in Form einer Dotierung mit einem Laserfarbstoff [11]. Aukerdem erlaubt ein
System auf Polymerbasis die Integration von mikrofluidischen Bauelementen (siehe
dazu Abschnitt 5.2). Die fiir beide Resonatortypen benétigte Atzanlage auf Basis
der Edelgasverbindung Xenondifluorid wird in Abschnitt 3.1.3 vorgestellt.

3.1 Toroidale Mikroresonatoren aus Siliziumdioxid

Die Herstellung toroidaler WGM-Resonatoren aus Siliziumdioxid auf einem Silizi-
umsubstrat gliedert sich in vier Schritte, die schematisch in Abbildung 3.1 dargestellt
sind. Die kreisférmige Resonatorstruktur wird durch Elektronenstrahllithografie de-
finiert (siche Abschnitt 3.1.1). Nach erfolgter Entwicklung des Fotolacks entsteht
durch einen Atzprozess mit Flusssdure und dem strukturierten Fotolack als Maske
die Resonatorstruktur in Siliziumdioxid (siehe Abschnitt 3.1.2). Diese Strukturen
werden mit Xenondifluorid unterétzt (sieche Abschnitt 3.1.3) und durch ein thermi-
sches Verfahren entsteht die toroidale Form der Fliistergalerie-Resonatoren (siehe
Abschnitt 3.1.4).
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Kapitel 3. Herstellung von Mikroresonatoren hoher Giite

(c) (d)

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des Herstellungsverfahren toroidaler WGM-
Resonatoren: nach der Belichtung kreisférmiger Strukturen im Fotolack (a) und erfolgter
Entwicklung, entstehen mit Hilfe von Flusssidure die Resonatorstrukturen (b). Diese werden
mit Hilfe von Xenondifluorid unterdtzt (¢c) und durch eine thermische Behandlung entsteht
die toroidale Form der Resonatoren (d).

3.1.1 Elektronenstrahllithografie

Ausgangsmaterial fiir die Herstellung der toroidalen WGM-Resonatoren stellt ein
Siliziumsubstrat (Hersteller: SiMat) mit einer Dicke von 525 pm dar, auf dem sich
eine thermisch gewachsene, 1 pum dicke Siliziumdioxidschicht befindet. Dieses Sub-
strat muss zunéchst, zur Verbesserung der Haftung des aufzubringenden Fotolacks,
auf einer Heizplatte bei mindestens 100 °C fiir mehrere Minuten geheizt werden, um
es von adsorbierten Wassermolekiilen zu befreien. Nach Abkiihlen des Substrats und
eventueller Reinigung' in Bidern mit Aceton und Isopropanol und anschlieRendem

Von einer Reinigung in einem Ultraschallbad muss abgesehen werden, da die Haftung der
SiO2-Schicht und somit der Resonatorstrukturen auf dem Si-Substrat beeintréchtigt wird.
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3.1 Toroidale Mikroresonatoren aus Siliziumdioxid

Abblasen mit Stickstoff, wird mit Hilfe einer Lackschleuder der Negativlack AR-N
7700.08 (Hersteller: Allresist) aufgebracht. Dies geschieht in zwei Stufen: zunéchst
fiir zwei Sekunden bei 400 Umdrehungen pro Minute, danach fiir 70 Sekunden bei
3000 Umdrehungen pro Minute. Es resultiert eine Lackschicht mit einer Dicke von
100 nm [86], die fiir 60 Sekunden bei 85 °C auf einer Heizplatte getrocknet wird.

Die Belichtung des Fotolacks erfolgt mit dem Rasterelektronenmikroskop (REM)
Zeiss Supra 55VP in Kombination mit der Lithografie-Einheit Raith Elphy Plus
(Version 3.0). Ziel der Belichtung sind die in Abbildung 3.1(a) dargestellten ausge-
fiillten Kreise, die in die SiOs-Schicht iibertragen werden. Da die Qualitat der Fo-
tolackmaske, insbesondere deren Rand, von grofer Bedeutung fiir die Qualitit der
Resonatoren ist, besteht die zu schreibende Struktur aus konzentrischen Kreisen,
deren Anfangspunkte auf einer Spiralbahn liegen. Diese Vorgehensweise wird aus
zwel Griinden gewéhlt: Der Aufbau der Maske aus Kreislinien ermoglicht es, im Ge-
gensatz zur Vorgabe eines ausgefiillten Kreises als Maske, der vom Elektronenstrahl
zeilenweise iiberstrichen wird, die genaue Bahn des Elektronenstrahls zu kontrollie-
ren. Somit kann gezielt auf den duferen Rand der Lackmaske Einfluss genommen
werden. Auferdem kénnen die in [87] beschrieben und durch das Elphy-System be-
dingten Artefakte’ vermieden werden. Die zur Belichtung verwendete Liniendosis
betriigt 20 pC/cm, bei einer Beschleunigungsspannung von 20kV, einer Blendenoff-
nung von 10 pm und einer minimalen Schrittweite von 0,032 pm. Dies entspricht bei
einem gewahlten Abstand der Kreislinien von 19,2nm einer Dosis pro Fliche von
14pC/cm?.

Nach der Belichtung des Fotolacks erfolgt eine weitere Behandlung der Probe auf
der Heizplatte bei 110°C fiir 135 Sekunden. Bei diesem Schritt wird der belichtete
Fotolack weiter vernetzt und fiir den Entwickler unléslich. Dieser besteht aus einem
Gemisch aus AR 300.47 (Hersteller: Allresist) und bidestilliertem Wasser im Ver-
héaltnis 3 : 1. Die Probe wird darin fiir 35 Sekunden geschwenkt und anschliefsend in
ein Stoppbad aus bidestilliertem Wasser gegeben. Danach kann die Probe zur wei-
teren Aushdrtung ein weiteres Mal bei 110°C fiir fiinf Minuten auf die Heizplatte
gelegt werden.

3.1.2 Atzprozess zur Herstellung von Siliziumdioxidscheiben

Durch den Einsatz von Fluorwasserstoffsdure (Flusssidure, HF) konnen, mit Hilfe des
Fotolacks als Schutzschicht, die Kreisstrukturen in die Siliziumdioxidschicht iiber-

2Liegen die Anfangs- und Endpunkte der konzentrischen Kreise auf einer Strecke in radialer
Richtung, so wird der Fotolack entlang dieser Strecke unzureichend belichtet und die Siliziumdi-
oxidscheiben werden im nachfolgenden Atzschritt mit Flusssdure beschédigt.

29



Kapitel 3. Herstellung von Mikroresonatoren hoher Giite

Abbildung 3.2: Rauigkeit einer SiO2-Scheibe nach der Behandlung mit Flusssdure.

tragen werden (siche Abbildung 3.1(b)). Im Gegensatz zu SiO, wird das Silizium
nicht angegriffen. Die Reaktion lduft nach folgenden stéchiometrischen Gleichungen
ab [88]:

SiOy + 4HF — SiF,(g.) 4+ 2H,0 (3.1)
Si0y + 6HF — H,SiFg (f.) + 2H,0 (3.2)

Es entsteht gasformiges Siliziumtetrafluorid (SiF4) und fliissige Hexafluorokieselséu-
re (HySiFg). Die Reaktion lduft in zwei Stufen ab. Zunéchst werden an der Oberfld-
che liegende Siloxan-Gruppen in Silanole umgewandelt, die dann durch Fluorierung
von der Oberfliche abgespalten werden kénnen [89]. Die dabei beteiligten Molekiile
sind HF, HF, und bei hoch konzentrierten Flusssdurelésungen die polymere Form
(HF)F [90, 91].

Siliziumdioxid wird isotrop und im Fall einer thermisch gewachsenen Schicht bei
Anwendung von konzentrierter Flusssdure (49%) mit einer Geschwindigkeit von circa
2pm pro Minute geiitzt [92]. Zur besseren Kontrollierbarkeit der Atzrate wird eine
gepufferte Flusssdurelosung verwendet, da die in dieser Arbeit verwendeten SiOs-
Schichten eine Dicke von einem Mikrometer aufweisen. Diese besteht aus Anteilen
von Flusssdure, Ammoniumfluorid (NH4F) und Wasser. Durch die Reaktion

NH,F + H;0% — NH} + H,O + HF (3.3)

kann die HF-Konzentration und der pH-Wert der Atzlosung, somit insbesondere
die Atzgeschwindigkeit, konstant gehalten werden. Im Vergleich zu konzentrierter
Flusssiure ist die Atzgeschwindigkeit deutlich herabgesetzt [91]. Ein weiterer Vorteil
bei der Verwendung von gepufferter Flusssidure liegt darin, dass der verwendete
Fotolack deutlich weniger geschadigt wird, als im Fall von konzentrierter Flusssaure.

Die im Rahmen dieser Arbeit verwendete Atzldsung besteht aus einem Gemisch aus
NH,F (40%), HF (49%) und H2O im Verhéltnis 11,4 : 1 : 0,24. Die experimentell
gefundene Atzrate betrigt circa 0,8 nm/s [93].
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Auslass Spulsystem N, Einlass
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Abbildung 3.3: Schematischer Aufbau der Xenondifluorid-Atzanlage.

Der Atzvorgang findet in einem Teflonbecher statt, in dem sich einige Milliliter der
Atzlésung befinden. Diese wird mit Hilfe eines Magnetriihrers wihrend des gesamten
Atzprozesses durchmischt. Dies geschieht bei geringer Drehzahl, um ein Heraussprit-
zen der gepufferten Flusssiure zu vermeiden. Die Drehzahl hat nur einen kleinen
Einfluss auf die Atzgeschwindigkeit [89]. Die Probe wird mit einer Teflonpinzette in
die Atzlosung eingetaucht und verbleibt dort fiir circa 23 Minuten.

Nach dem Atzen wird die Probe griindlich mit bidestilliertem Wasser gespiilt, der
Fotolack in einem Acetonbad entfernt, mit Isopropanol gereinigt und mit Stickstoff
trocken geblasen.

Abbildung 3.2 zeigt eine Siliziumdioxidscheibe mit einem Durchmesser von 16 pm
nach der Behandlung mit Flusssdure. Deutlich zu erkennen ist die um circa 45°
abgeschriigte Seitenwand aufgrund des isotropen Atzprozesses. Auferdem zeigt sich
in der Vergroferung eine Rauigkeit mit einer Periode von etwa 100 nm.

3.1.3 Unteratzen der Siliziumdioxidstrukturen mit Xenon-
difluorid

Um Fliistergaleriemoden in den beschriebenen SiOs-Scheiben anregen zu koénnen,
muss das darunter liegende Silizium (wie in Abbildung 3.1(c) angedeutet) derart
unterschnitten werden, dass mindestens der Rand der Scheibe keinen Kontakt mehr
zum Siliziumsubstrat hat. Dies ist notwendig, da aufgrund des hohen Brechungs-
index des Siliziums (ng; ~ 4,0 im sichtbaren und nahen infraroten Spektralbereich
[94]) im Vergleich zu SiOy (ngi0, =~ 1,5 [63]), das Licht aufgrund des Brechungs-
indexunterschieds an der Si-SiO,-Grenzfliche nicht in der Kavitat gefithrt werden
wiirde.
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Abbildung 3.4: Aufbau der Atzanlage auf Basis von Xenondifluorid im Reinraum des
CFN. Der linke Teil der Abbildung zeigt die Gesamtansicht der Anlage. Der rechte Teil zeigt
den Blick in den Handschuhkasten mit den zentralen Komponenten, wie die Vorrats-, Atz-
und Expansionskammer, die Steuerventile und Vakuummeter, sowie die Gaswaschflaschen
zur Abgasreinigung.

Zum isotropen Unterédtzen der strukturierten Siliziumdioxidscheiben wird die Edel-
gasverbindung Xenondifluorid (XeF3) verwendet. Es handelt sich dabei um eine der
wenigen bekannten Edelgasverbindungen, die erstmals 1962 von Hoppe et al. dar-
gestellt wurde [95]. Dazu wird Xenon und Fluor in ein Reaktionsgefif eingeleitet.
Die zur Reaktion bendtigte Aktivierungsenergie wird dem System mit Hilfe einer
Funkenentladung zugefiihrt. Dabei bilden sich an einem Kiihlfinger (-78°C) farblose,
monokline Kristalle. Unter Normalbedingungen ist Xenondifluorid ein Feststoff. Es
sublimiert bei Raumtemperatur bei einem Druck von 5,3 mbar ohne sich dabei zu
zersetzen [96]. Bei der Handhabung ist Vorsicht geboten, da bei Kontakt mit Wasser
Flusssdure entsteht.

Der Vorteil bei der Verwendung von Xenondifluorid liegt in der hohen Selektivitét:
Siliziumverbindungen, insbesondere SiOs, und andere Materialien, wie zum Beispiel
Edelstahl, Aluminium oder auch Polymere, werden nicht angegrlffen [97]. Ein weiter-
er Vorteil bei der Verwendung von XeF, ist die Isotropie des Atzvorgangs. Dariiber
hinaus sind alle Produkte und Edukte (mit Ausnahme des Siliziums) der exothermen
Reaktion gasformig [96]:

2 XeFy + Si — 2Xe 4 SiFy (3.4)

Neben Siliziumtetrafluorid (SiF,) als Produkt, kénnen Spuren der Fluorverbindung-
en SiF, SiF,, SiF3; und Si;Fg auftreten.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde im Reinraum des Centrums fiir Funktionelle Nano-
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Abbildung 3.5: Zeitlicher Druckverlauf in der Expansionskammer der XeFo-Atzanlage.
Die Expansionskammer wird zun#chst evakuiert (1) und nach circa 65 Sekunden wird
das Ventil zur XeFs-Vorratskammer fiir zehn Sekunden gedffnet (2). Es stellt sich der
Dampfdruck von XeFy ein. Durch das Offnen des Ventils zur zuvor evakuierten Atzkammer
sinkt der Druck (3). Das Gas verbleibt fiir etwa 40 Sekunden in der Atzkammer und die
Produkte der Reaktion werden dann mit Stickstoff ausgespiilt (4).

strukturen (CFN) eine Anlage auf Basis von Xenondifluorid zum Atzen von Silizium
aufgebaut und in Betrieb genommen. Die Anlage basiert auf Arbeiten von Chu et al.
aus dem Jahr 1997 [96]. Bei dem dort vorgestellten gepulsten Trockenétzverfahren
wird in mehrfach wiederholten Zyklen eine genau bestimmte Menge an gasférmigem
Xenondifluorid in eine Kammer geleitet, reagiert dort mit dem vorliegenden Silizium
und wird nach einer definierten Zeit aus der Kammer gespiilt.

Der schematische Aufbau der Atzanlage ist in Abbildung 3.3 gezeigt. Sie besteht aus
drei in Aluminium gefertigten und miteinander verbundenen Kammern, die iiber ei-
ne Drehschieberpumpe auf einen Druck von etwa 0,1 mbar gebracht werden konnen.
Die Sichtfenster bestehen aus Plexiglas® mit einer Dicke von 5mm, die unter Ver-
wendung von Viton®-Dichtungen montiert sind. Die Kammern sind durch teflonbe-
schichtete Magnetventile® (Hersteller: RSG Regel- und Steuertechnik) voneinander
getrennt. Weitere Ventile dieser Art sind am Stickstoffeinlass und dem Spiilauslass
verbaut. Die gesamte Anlage befindet sich in einem speziell angefertigten Hand-
schuhkasten (englisch: glovebox).

In der Vorratskammer werden einige zehn Gramm festes Xenondifluorid eingeschlos-
sen. Circa 90 cm® gasformiges XeF, konnen in der sogenannten Expansionskammer

3Die Magnetventile sind im Normalzustand geschlossen.
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Abbildung 3.6: Durch Xenondifluorid abgetragenes Siliziumvolumen in Abhéngigkeit der
Anzahl der Atzzyklen (mit einer Dauer von jeweils 60 Sekunden). Eine lineare Anpassung
liefert ein geétztes Volumen von 0,034 mm? Silizium pro Zyklus.

abgemessen werden, die dann zum Atzvorgang in der Atzkammer, in der sich die
zu bearbeitende Probe befindet, benutzt werden. Die Driicke in der Expansions-
und Atzkammer kénnen mit Hilfe zweier korrosionsbestindiger Pirani-Vakuummeter
(Hersteller: BOC Edwards) bestimmt werden. Zum Spiilen der Anlage mit Stickstoff
befindet sich in der Expansionskammer ein Einlass, iiber den sie mit circa 100 mbar
Uberdruck iiber den Auslass in der Atzkammer und zweier angeschlossener Gas-
waschflaschen® gespiilt werden kann. Die zweite der beiden Flaschen ist mit einer
geséttigten Losung von Calciumhydroxid (CaOH) gefiillt, mit der eventuell auf-
tretende Fluorverbindungen, wie XeFy oder HF, zu ungefdhrlichem Calciumfluorid
ausgefillt werden konnen.

Im ersten Schritt werden alle drei Kammern, insbesondere die Vorratskammer, mit
Hilfe der Drehschieberpumpe fiir zwei Minuten abgepumpt. Dann werden aufgrund
des dabei sublimierten Xenondifluorids Expansions- und Atzkammer fiir 15 Sekun-
den mit Stickstoff gespiilt und anschliefsend auf Normaldruck gebracht. Nach dem
Einbau der Probe und dem Beginn eines Atzzyklus (siche auch Abbildung 3.5) wer-
den die Expansions- und Atzkammer fiir zwei Minuten abgepumpt. Dabei liegt der
minimal erreichbare Druck bei circa 0,1 mbar. Anschliefend wird das Ventil zwi-
schen Expansions- und Vorratskammer ge6ffnet und durch die Sublimation von Xe-
nondifluorid steigt der Druck auf circa 5mbar an. Die in der Expansionskammer

4Es werden zwei Gaswaschflaschen verwendet, die so angeschlossen sind, dass ein Riicklauf des
in der zweiten Flasche befindlichen Calciumhydroxids in die Anlage verhindert wird [93].
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3.1 Toroidale Mikroresonatoren aus Siliziumdioxid

(a) D=6yum (b) D=10pm (¢) D=20pm

Abbildung 3.7: Ergebnis der Herstellung von Siliziumdioxidscheiben mit unterschiedli-
chem Durchmesser D jeweils auf einem Siliziumsockel.

befindliche Menge an gasformigem Xenondifluorid wird durch Offnen des Ventils
zwischen Expansions- und Atzkammer auf diese beiden Kammern verteilt, bleibt
dann fiir 60 Sekunden in der Atzkammer und reagiert mit dem dort vorliegenden
Silizium. Die Produkte der Reaktion werden anschliefend fiir 15 Sekunden durch
die Expansionskammer und die Gaswaschflaschen ausgespiilt. Mit dem Evakuieren
von Expansions- und Atzkammer beginnt dann ein neuer Zyklus.

Eine Abschidtzung auf Basis der Volumina der Kammern der Anlage und mit Hilfe
der stochiometrischen Gleichung 3.4 ergibt, dass bei einem Zyklus ein Drittel des
zur Verfiigung stehenden Xenondifluorids bei der Reaktion mit Silizium verbraucht
wird. Bei einem Atzpuls mit einer Dauer von 60 Sekunden wird ein Volumen von
0,034 mm? Silizium abgetragen (sieche Abbildung 3.6).

In Abbildung 3.7 sind Scheibenresonatoren mit Durchmessern zwischen 6 und 20 pm
dargestellt, die mit Hilfe des beschriebenen Atzprozesses auf Basis von Xenondifluo-
rid hergestellt wurden.

3.1.4 Herstellung von toroidalen Mikroresonatoren

Eine Rauigkeit der Seitenwand eines Resonators wirkt sich, wie in Abschnitt 2.3
beschrieben, aufgrund der Streuung an diesen Oberflichendefekten negativ auf die
Giite der Resonatoren aus (siche Abbildung 3.2). Zur Glittung der Resonatorober-
flache wird ein thermischer Schritt auf Basis eines COs-Lasers mit einer Wellenlénge
von A = 10,6 pm und einer Leistung von 30 W im Dauerstrichbetrieb angewandt.
Dieser Aufschmelzprozess kann nicht nur zur Herstellung von WGM-Resonatoren
mit hoher Giite [22] verwendet werden, sondern kann auch bei der Prozessierung
integrierter Schaltkreise genutzt werden [98]. Die Oberflichenspannung der Fliissig-
Phase bewirkt, dass die Resonatoroberfliche bis auf ein atomares Niveau geglittet
wird.
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Proben- ZnSe- ZnSe-
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Abbildung 3.8: Experimenteller Aufbau auf Basis eines COs-Lasers zur Herstellung to-
roidaler WGM-Resonatoren.

Aufgrund der Temperaturabhingigkeit des optischen Absorptionskoeffizienten von
Siliziumdioxid bei einer Wellenldnge von 10,6 pm [99] und der thermischen Isolation
durch den Unterschnitt des freistehenden Resonators, schmilzt die SiO5-Scheibe nur
entlang ihres Umfangs und nicht im Bereich des Siliziumsockels. Zusétzlich zur gerin-
gen Absorption in Silizium im infraroten Spektralbereich ist die thermische Leitfa-
higkeit von Silizium, im Gegensatz zu Siliziumdioxid, um mehr als einen Faktor 100
groker [99, 100]. Der Siliziumsockel bleibt wihrend der Ausbildung der toroidalen
Form des Resonators deutlich kilter und dient als Warmesenke. Weitere Energie-
zufuhr &ndert die Resonatorgeometrie nicht. Bei zu hoch gewéhlter Intensitit kann
Siliziumdioxid verdampfen und auf dem umliegenden kilteren Siliziumsubstrat kon-
densieren.

Zur Durchfiihrung des Aufschmelzprozesses wird der in Abbildung 3.8 dargestellte
experimentelle Aufbau verwendet. Der Strahl besitzt ein nahezu Gaufssches Profil
und wird mit Hilfe einer Linse aus Zinkselenid (ZnSe) mit einer Brennweite von
100 mm auf einen Durchmesser von circa 200 pm fokussiert. Dabei kann eine maxi-
male Leistung von 1 GW /m? erreicht werden, typische Werte liegen bei 250 MW /m?.
Mit Hilfe des im Strahlengang unter 45° zur optischen Achse gedrehten Fensters aus
ZnSe kann der zu bearbeitende Resonator direkt mit einem Mikroskop und ange-
schlossener Kamera beobachtet werden. Die verwendete Optik besteht aus ZnSe,
da sie eine geringe Absorption im infraroten [101] und eine hohe Reflektivitédt im
sichtbaren Spektralbereich [102] aufweist. Der COy-Laser wird durch externe Pulse
mit einer typischen Dauer von einer Millisekunde gesteuert.

Der toroidale Mikroresonator formt sich entlang des Umfangs des Siliziumsockels.
Rauigkeiten, die bei der lithografischen Strukturierung und der Behandlung mit
Flusssiure entstehen, verstirken und iibertragen sich beim Atzen mit Xenondifluo-
rid auf den Umfang des Siliziumsockels und beeinflussen die Form der sich ausbil-
denden Kavitat. Abbildung 3.9 zeigt zwei Mikroresonatoren mit einem Durchmesser
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Abbildung 3.9: Toroidale Mikroresonatoren nach der thermischen Behandlung mit dem
COg-Laser. Die Resonatoren besitzen einen Durchmesser von (a) 15pum und (b) 10 pm.

von 10 und 15 pm nach dem Aufschmelzen. Zur Durchfiihrung des Aufschmelzpro-
zesses sollte der Durchmesser des Siliziumsockels etwa dem halben Durchmesser
der urspriinglichen Siliziumdioxidscheibe entsprechen. Ist sie nicht weit genug un-
terschnitten, wird die durch den COs-Laser zugefiihrte Leistung effektiv iiber das
Siliziumsubstrat abgefiihrt und ein Aufschmelzen findet nicht statt.

3.2 Polymere Kelchresonatoren

Im folgenden Abschnitt wird die Herstellung der polymeren Mikroresonatoren dar-
gestellt, die basierend auf der Herstellung der toroidalen Mikroresonatoren in Ab-
schnitt 3.1 entwickelt wurde.

Polymere, insbesondere Polymethylmethacrylat (PMMA), bieten gegeniiber ande-
ren Materialien wie SiO, oder Halbleitern verschiedene Vorteile [103]. Eine Vielzahl
von Polymeren besitzt eine hohe optische Qualitdt im sichtbaren und infraroten
Spektralbereich. Zudem sind Polymere kostengiinstig und koénnen in fiir die Massen-
produktion tauglichen Verfahren prozessiert werden. Die Verwendung von PMMA
bietet zudem den Vorteil, auf einer Nanometerskala strukturierbar zu sein und mit
Heiflpriageverfahren verarbeitet werden zu konnen [104, 105].

Das Herstellungsverfahren, der auf dem thermoplastischen Polymer PMMA basie-
renden Mikroresonatoren, ist schematisch in Abbildung 3.10 gezeigt. Zunachst wird
eine Schicht PMMA auf ein Siliziumsubstrat aufgeschleudert. Die Strukturierung
erfolgt mit Elektronenstrahllithografie (siche Abbildung 3.10(a)). Nach der Ent-
wicklung (siehe Abbildung 3.10(b)) werden die PMMA-Scheiben mit Xenondifluorid
unteriitzt (siehe Abbildung 3.10(c)) und im letzten Herstellungsschritt einem ther-
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(c) (d)

Abbildung 3.10: Schematische Darstellung des Herstellungsverfahren polymerer Kelch-
Resonatoren: zunichst werden kreisformige Strukturen in PMMA belichtet (a). Durch
Entwickeln entstehen die Resonatorstrukturen auf dem Siliziumsubstrat (b). Diese werden
mit Hilfe von Xenondifluorid unterétzt (¢) und durch eine thermische Behandlung entstehen
daraus die kelchférmigen Resonatoren (d).

mischen Prozess unterzogen und zu Mikrokelchen aufgeschmolzen (siehe Abbildung
3.10(d)).

3.2.1 Lithografische Herstellung von Polymerscheiben

Die Strukturierung der PMMA-Schicht wurde im Rahmen dieser Arbeit mit Elek-
tronenstrahllithografie durchgefiihrt. Gegeniiber der in der Halbleiterindustrie ange-
wandten UV-Lithografie bietet sich der Vorteil, dass weder Chrommasken zur Struk-
turierung angefertigt, noch Auflésungseinbufien in Kauf genommen werden miissen.
Die Strukturierung durch Elektronenstrahllithografie erfolgt seriell, jedoch lassen
sich Anderungen an der Belichtungsmaske schnell realisieren.
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Im ersten Schritt wird eine PMMA-Schicht mit einer Dicke von 1,2um (Micro-
Chem PMMA 950k mit einem Feststoffanteil von 6% bzw. 7%, gelost in Anisol), auf
einen Siliziumwafer bei 800 bzw. 1450 Umdrehungen pro Minute, fiir 60 Sekunden
aufgeschleudert. Danach wird die Probe fiir drei Minuten auf einer Heizplatte bei
111 °C ausgebacken. Beim Abkiihlen des Wafers entstehen aufgrund der um zwei
Grofenordnungen unterschiedlichen thermischen Ausdehnungskoeffizienten von Si-
lizium (2,5 - 1076 K1 bei 300 K [106]) und PMMA ((200-300) - 10~ K~ bei 300 K
[107]) biaxiale Zugspannungen [108] in der PMMA-Schicht.

Die Probe wird mit dem fokussierten Elektronenstrahl des Rasterelektronenmikro-
skops belichtet. Im Gegensatz zu dem bei der Herstellung der SiOs-Resonatoren
(siche Abschnitt 3.1) verwendeten Fotolack, handelt es sich bei PMMA um einen
Positivlack. Die Belichtungsmaske besteht aus konzentrischen Kreisen, deren Radius
grofer als der gewiinschte Resonatorradius ist. Mit einem gewahlten Abstand von
19,2nm zwischen den Kreislinien und einer Liniendosis von 50 pC/cm bei einer Be-
schleunigungsspannung von 20kV und einer Blendenoffnung von 120 pm, wird die
PMMA-Schicht mit einer Dosis pro Fliche von 300 nC/cm? belichtet.

Aufgrund der Tatsache, dass es sich bei PMMA um einen Positivlack handelt, muss
zur spateren Charakterisierung der Proben, mit dem in Abschnitt 4.1 beschriebenen
Messaufbau, eine Fliche von circa 20 mm? pro Resonatorfeld und eine Gesamtfliiche
(bei drei Resonatorfeldern pro Substrat) von etwa 60 mm? belichtet werden. Die
reine Belichtungszeit belauft sich dabei auf 3,5 Stunden pro Resonatorfeld.

Die anschlieRende Entwicklung der Probe geschieht, fiir zehn Minuten mit GG® [109].
Die Entwicklung wird in einem zehnminiitigen BDG°-Bad gestoppt. Danach wird
die Probe fiir zehn Minuten in destilliertem Wasser gespiilt.

3.2.2 Unteratzen der Polymerstrukturen

Die Polymerscheiben liegen nach der Entwicklung und der Entfernung der umge-
benden Polymerschicht direkt auf dem Siliziumsubstrat auf. Ebenso wie die in Ab-
schnitt 3.1 beschrieben SiOy-Scheibenresonatoren, miissen die hergestellten Poly-
merscheiben zur Fiihrung optischer Moden unterédtzt werden. Dies geschieht mit der
in Abschnitt 3.1.3 beschriebenen Atzanlage auf Basis von Xenondifluorid, da auch
Polymere vom Atzgas nicht angegriffen werden.

Das Ergebnis des Unterdtzens von Polymerscheiben mit einem Durchmesser von

SLosung aus 60 Vol-% Diethylenglykolmonobutylether, 20 Vol-% Morpholin, 5 Vol-% Aethano-
lamin und 15 Vol-% destilliertem Wasser [109].
6Losung aus 80 Vol-% Diethylenglykolmonobutylether und 20 Vol-% destilliertem Wasser [109].
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(a) (b)

Abbildung 3.11: Elektronenmikroskopische Aufnahmen von Scheibenresonatoren aus
PMMA mit einem Durchmesser von jeweils 47 pm. Der Sockel besitzt einen minimalen
Durchmesser von (a) 20 pm bzw. (b) 5 pm.

(a) (b)

Abbildung 3.12: Elektronenmikroskopische Aufnahmen eines Kelchresonators aus
PMMA mit einem maximalen Durchmesser von 40 pm.

47 pm ist in Abbildung 3.11 gezeigt. Der Grad des Unterschnitts ist abhidngig von
der Zahl der Atzzyklen (siehe Abbildung 3.6) und sollte fiir den nachfolgenden Pro-
zessschritt etwa dem halben Radius der Polymerscheiben entsprechen.

3.2.3 Herstellung von Kelchresonatoren

Zur Verringerung, der durch die Elektronenstrahllithografie bedingte Rauigkeit der
Seitenwéinde und somit zur Erhéhung der Giite der PMMA-Scheibenresonatoren,
werden die Resonatoren, dhnlich wie in Abschnitt 3.1.4 beschrieben, einer thermi-
schen Behandlung unterzogen.
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3.2 Polymere Kelchresonatoren

Um die Glattung der Oberfliche durch die vorhandene Oberflichenspannung einzu-
leiten, muss das Polymer iiber die Glasiibergangstemperatur erhitzt werden. Diese
liegt bei PMMA je nach Vernetzungsgrad des Polymers in einem Bereich von 100
bis 115°C [107]. Durch die Verfliissigung der Oberfliche wird diese solange verformt,
bis das System den energetisch giinstigsten Zustand eingenommen hat. Dieser Effekt
wird bei der Herstellung von Mikrolinsen aus Fotolack gezielt eingesetzt [110)].

Das Aufschmelzen der PMMA-Scheiben erfolgt fiir 30 Sekunden auf einer Heizplatte
bei 125°C oberhalb der Glasiibergangstemperatur. Die Warme wird durch den Si-
liziumsockel effektiv (vergleiche Abschnitt 3.1.4) zu den Resonatorstrukturen gelei-
tet. Oberhalb der Glasiibergangstemperatur wird die Spannung abgebaut, die beim
Ausbacken der aufgeschleuderten PMMA-Schicht entsteht. Wihrend die Unterseite
der PMMA-Schicht auf dem Siliziumsockel fixiert ist, kann sich die Oberseite zu-
sammenziehen und das System in den energetisch giinstigsten Zustand bringen. Es
bilden sich kelchartige Strukturen mit sehr glatter Oberfliche, deren Giite um zwei
Grofsenordnungen erhoht ist (siehe Kapitel 4).

3.2.4 Strukturelle Untersuchung der PMMA-Resonatoren

Zur Untersuchung der strukturellen Verdnderung der polymeren Resonatoren wur-
den mit Hilfe der im CFN-Servicelabor vorhanden Fokussierten-lonenstrahl-Anlage
Querschnitte der hergestellten Strukturen mit einem fokussierten Galliumionen-
strahl (Ga™) hergestellt [111]. Abbildung 3.13 zeigt die Querschnitte eines PMMA-
Scheibenresonators, sowie eines Kelchresonators. Deutlich zu erkennen sind jeweils
der Sockel aus Silizium und die Polymerstruktur’. Die in den Abbildungen mar-
kierten Platinschichten sind lediglich aus technischen und priparativen Griinden
vorhanden und spielen bei der nachfolgenden Betrachtung keine Rolle.

Abbildung 3.13(a) zeigt den Querschnitt eines Scheibenresonators aus PMMA mit
einem maximalen Durchmesser von 47 pm. Die PMMA-Schicht besitzt eine Dicke von
circa 1,1 pm. Es ist deutlich zu erkennen, dass die Seitenwand des PMMA-Resonators
nicht senkrecht ist. Diese Abrundung der Resonatorseitenwand lésst sich auf die
Herstellung durch die Elektronenstrahllithografie zuriickfiithren. Bei der Belichtung
nahe der Seitenwand bewirken vom Siliziumsubstrat zuriickgestreute Elektronen und
erzeugte Sekundérelektronen eine zusatzliche Belichtung des Fotolacks, jenseits des
eigentlich belichteten Gebiets (englisch: prozimity effect) [112]. Die Auswirkung auf
die Modenstruktur durch diesen Unterschnitt wird in Abschnitt 4.2.2 diskutiert.

Der Querschnitt eines PMMA-Resonators nach dem Aufschmelzen auf der Heizplatte
ist in Abbildung 3.13(b) gezeigt. Deutlich zu erkennen ist die sich dabei bildende

"Die Polymerstrukturen wurden zur besseren Kenntlichkeit eingefirbt.
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PMMA __
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Abbildung 3.13: Querschnitte eines (a) PMMA-Scheibenresonators und eines (b)

PMMA-Kelchresonators mit Hilfe eines fokussierten Ionenstrahls.
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Abbildung 3.14: Untersuchung der Oberflichenbeschaffenheit der in (b) markierten Be-
reiche (a) eines polymeren Scheibenresonators und (c¢) eines PMMA-Kelchresonators mit
Hilfe eines Rasterkraftmikroskops. Die mit dem Softwarepaket Gwyddion extrahierten Wer-
te fiir die Rauigkeit Ra (Ra/scheibe = 0,2nm bzw. R, /keicn = 0,1nm) und Welligkeit
(Wa/Scheibe = 1,3nm bzw. W, /keen = 0,6 nm) weichen im Rahmen der Messgenauigkeit
entlang des Resonatorumfangs nicht signifikant voneinander ab.

kelchartige Struktur der Kavitit. Im Gegensatz zum Scheibenresonator ist der Rand
abgerundet. Diese Verformung der Begrenzung der Kavitét fiihrt zur Erhohung der
Giite der optischen Fliistergaleriemoden in den Resonatoren (siehe auch Abschnitt
2.2). Der Q-Faktor steigt um zwei Grofenordnungen. Weitere Details finden sich in
Abschnitt 4.2.2.

Zur weiteren Untersuchung der Struktur der Resonatoren wurden in Zusammenar-
beit mit C. Franz (Young Scientist Group Nanobiology, KIT) die Oberflichen der
polymeren Scheiben- und Kelchresonatoren mit einem Rasterkraftmikroskop (eng-
lisch: atomic force microscope, abgekiirzt: AFM) untersucht. In Abbildung 3.14(b)
sind die Stellen auf den Resonatorstrukturen markiert, die mit der AFM-Spitze ab-
getastet wurden. Es wurde jeweils eine Fliache von 750 nm x 500nm am Rand der
Oberseite der Resonatoren untersucht (sieche Abbildungen 3.14(a) und 3.14(c)). Mit
Hilfe des freien Softwarepakets Gwyddion [113] wurden Werte fiir die mittlere Rauig-
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§ -

Abbildung 3.15: Strukturdnderung der PMMA-Scheibenresonatoren bei thermischer Be-
handlung bei 125°C. Der durch den Proximity-Effekt bei der Elektronenstrahllithografie
hervorgerufene mit Rauigkeit versehene Unterschnitt (links) des Scheibenresonators (rot
hervorgehoben) wird, bei der Bildung des Kelchresonators, entlang dessen abgerundeter
Seitenwand gezogen und geglittet (rechts) und kommt somit partiell an der Oberfliche
des Resonators zu liegen. Somit ist mit Hilfe eines Rasterkraftmikroskops ein Vergleich
der Rauigkeit des Kelchresonators mit der urspriinglichen Rauigkeit der Polymerschicht
(Oberseite des Scheibenresonators) moglich.

keit R, und mittlere Welligkeit W, [114] der Polymerscheiben und Kelchresonatoren
ermittelt. Fiir beide Resonatortypen weichen die Werte fiir R, (Ra/scheibe = 0,211m
bzw. Ra/kelen = 0,1 nm) und W, (W, /scheibe = 1,3 nm bzw. Wy /keien = 0,6 nm) jeweils
im Rahmen der Messgenauigkeit nicht signifikant voneinander ab.

Die Messung der Parameter fiir die Oberflichenstruktur gibt im Fall der Polymer-
scheiben aufgrund der AFM-Messung auf der Oberseite nicht die eigentliche litho-
grafische Rauigkeit wieder, die wie beschrieben durch den Proximity-Effekt auf der
Unterseite verursacht wird (siche Abbildung 3.15). Vielmehr ist diese Messung ein
Mafs fir die Qualitdt des Polymers direkt nach dem Aufschleudern der PMMA-
Schicht. Bei dem in Abschnitt 3.2.3 beschriebenen Aufschmelzen der Resonatoren
auf der Heizplatte verformen sich die Resonatoren bei der Bildung der kelchfor-
migen Kavititen so, dass der urspriinglich durch den Proximity-Effekt verursachte
Unterschnitt entlang der Rundung des sich bildenden Resonators, wie in Abbil-
dung 3.15 angedeutet, gezogen und geglédttet wird. Mit dem AFM kann nun diese
sich urspriinglich auf der Unterseite der Scheibenresonatoren befindliche Flache auf
der Oberseite der Kelchstrukturen (sieche Abbildung 3.14(c)) abgebildet werden. Die
Messwerte fiir Rauigkeit und Welligkeit lassen somit den Schluss zu, dass die Oberfla-
chenqualitit der Kelchresonatoren derart verbessert wurde, dass die Qualitit wieder
derjenigen der urspriinglich aufgeschleuderten Polymerschicht entspricht. Diese Ver-
besserung der Oberflachenqualitit manifestiert sich in den gemessenen hohen Giiten
der Kelchresonatoren (vergleiche Abschnitt 4.2.2).
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3.3 Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit konnten Fliistergalerie-Mikroresonatoren auf Basis von
SiO9 als Scheiben- und Toroidresonatoren auf einem Siliziumsubstrat mit Prozess-
techniken, die auch in der Halbleiterindustrie Anwendung finden, hergestellt werden.
Die Strukturierung der Scheibenresonatoren erfolgt mit Elektronenstrahllithografie
und einem Atzschritt mit Flusssiure. Die fiir die weitere Prozessierung benotig-
te Atzanlage, auf Basis von Xenondifluorid zum isotropen Abtrag von Silizium,
wurde aufgebaut und im Reinraumbereich des Centrums fiir Funktionelle Nano-
strukturen in Betrieb genommen. Zur Uberfilhrung der Siliziumdioxidscheiben in
toroidale Resonatoren zur Verringerung der durch die Lithografie verursachte Ober-
flaichenrauigkeit, wurde ein Aufschmelzprozess mit Hilfe eines COq-Lasers entwickelt
und erfolgreich angewandt. Es wurden toroidale Resonatoren mit einem maximalen
Durchmesser von 15 pm hergestellt.

Auf Basis des thermoplastischen Polymers PMMA konnten erstmals Kelchresonato-
ren auf einem Siliziumsubstrat hergestellt werden. In einer auf ein Siliziumsubstrat
aufgebrachten PMMA-Schicht entstehen beim Ausbacken, aufgrund der um zwei
Grokenordnungen verschiedenen thermischen Ausdehnungskoeffizienten der Mate-
rialien, Spannungen in der Polymerschicht. Nach der Belichtung der Kreisstruk-
turen mit Elektronenstrahllithografie und anschliefsender Entwicklung werden die
Polymerscheiben mit Hilfe von Xenondifluorid isotrop unteréitzt. Die Relaxation,
der in den PMMA-Scheiben vorhandenen Spannungen beim Erhitzen der Resona-
toren iiber die Glasiibergangstemperatur von PMMA, fiihrt zur Ausbildung einer
kelchférmigen Kavitit. Es konnten Resonatoren mit einem maximalen Durchmesser
von 90 pm hergestellt werden.

Untersuchungen der Resonatorstruktur von polymeren Scheiben- und Kelchresona-
toren, mit Hilfe eines fokussierten Ionenstrahls und die Abbildung der Oberfliche
der Kavititen einem Rasterkraftmikroskop, zeigen die Verbesserung der Giite der
Resonatoren aufgrund des eingefiihrten Aufschmelzprozesses. Die freistehenden Ka-
vitdten haben ein grofses Potenzial bei Anwendung in verschiedenen Bereichen.
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Kapitel 4

Charakterisierung der hergestellten
Mikroresonatoren

Im nachfolgenden Kapitel wird die optische Charakterisierung der Fliistergalerie-
Resonatoren und der dazu notwendige Messaufbau beschrieben und diskutiert. Zu-
néchst werden die benétigten schmalbandigen Laserquellen, die Herstellung der zur
Ankopplung an die WGM-Resonatoren verwendeten Glasfasern, sowie der faseropti-
sche Messaufbau dargestellt. Danach werden in Abschnitt 4.2 die Ergebnisse der
Charakterisierung vorgestellt.

Neben der Messung der Giite der Mikroresonatoren werden thermische Effekte auf
das Modenspektrum erldutert und dargestellt. Auferdem wird der Nachweis der
Modenkopplung in den kelchféormigen Kavitdten aufgrund der hohen Resonatorgiite
in Abschnitt 4.2.4 prasentiert.

4.1 Messaufbau zur optischen Charakterisierung

Der verwendete faseroptische Messautbau zur Charakterisierung der WGM-Reso-
natoren ist schematisch in Abbildung 4.1 dargestellt. Zentrale Elemente sind die
Koppeleinheit, bestehend aus Probenhalter, ausgediinnter Glasfaser zur Ankopp-
lung iiber das evaneszente Feld (siehe Abschnitt 4.1.2) und Beobachtungsmikrosko-
pe, sowie verschiedene durchstimmbare, schmalbandige Diodenlasersysteme (siehe
Abschnitt 4.1.3).
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Abbildung 4.1: Messaufbau zur Charakterisierung von WGM-Resonatoren.

4.1.1 Aufbau zur Ankopplung an Mikroresonatoren

Die Emission der diodenbasierten Laserquelle' wird in eine Glasfaser (SMF28, Her-
steller: Corning Inc.) eingekoppelt und passiert zunéchst einen optischen Isolator
(IO-H-1310APC, Hersteller: Thorlabs) um eine Beeintréchtigung des Lasers auf-
grund von Riickreflexionen zu vermeiden. Das Signal wird in einem 2x2-Koppler auf
zwei Glasfasern aufgeteilt, wahlweise im Verhéltnis 99 : 1, 90 : 10 oder 50 : 50.

Nach dem Koppler wird ein Teil des Signals durch eine ausgediinnte Glasfaser mit ei-
nem Durchmesser von circa 1 pm geleitet. In diesem Bereich werden mindestens 20 %
der Fasermode aulerhalb der Glasfaser durch den Brechungsindexkontrast zwischen
Glas und Luft gefiihrt (siche Abschnitt 4.1.2) [115]. Mit diesem evaneszenten Feld
konnen Fliistergaleriemoden effektiv in den hergestellten Resonatoren angeregt und
untersucht werden. Die Glasfaser ist zur relativen Positionierung zwischen Resonator
und Faser an einer fiinfachsigen Verstelleinheit (NanoMax312 + APR001, Hersteller:
Thorlabs) befestigt, von denen drei Achsen mit Hilfe von Piezoaktuatoren mit einer
Genauigkeit von 20 nm bewegt werden konnen. Die iibrigen Achsen kénnen mit einer
Genauigkeit von zehn Bogensekunden geneigt werden. Die zu untersuchende Probe
befindet sich auf einem Probentisch, der mit Hilfe eines Peltierelements (maximale
Leistung 2,6 W) und einer Proportional-Integral-Differential-Regelung (abgekiirzt:
PID) auf konstanter Temperatur? gehalten werden kann.

!Der optische Aufbau wird fiir den infraroten Spektralbereich (O-Band, 1260 nm-1360nm) er-
lautert und ist mit geringfiigigen Modifikationen auch im sichtbaren Spektralbereich verwendbar.

’Die Temperaturstabilitit betriigt innerhalb von zehn Minuten 40,05K, innerhalb von zehn
Stunden +0,15 K.
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(a) (b)

Abbildung 4.2: (a) Auf- und (b) Seitenansicht eines polymeren Mikroresonators mit
angendherter Glasfaser aufgenommen durch die Beobachtungskameras. In (b) ist neben
der Glasfaser auch deren Reflexion auf dem Siliziumsubstrat sichtbar.

Die Anndherung kann mit einem iiber dem Probentisch befindlichen Mikroskop mit
einer 500-fachen Vergroferung und stufenlos einstellbarem Zoom (AZ100, Hersteller:
Nikon) beobachtet werden (siehe Abbildung 4.2(a)). Zur parallelen Ausrichtung der
ausgediinnten Glasfaser in Bezug auf das Substrat, kann ein seitlich montiertes Ob-
jektiv verwendet werden (siehe Abbildung 4.2(b)). Die Mikroskopbilder kénnen mit
Hilfe von CMOS-Kameras (englisch: complementary metal ozide semiconductor) am
Computer betrachtet werden. Wahrend der Annaherung der Glasfaser an den Re-
sonator wird die Laserquelle kontinuierlich (modensprungfrei) in einem wihlbaren
Bereich durchgestimmt. Die transmittierte Intensitiat durch die Glasfaser wird mit
Hilfe einer Fotodiode mit variabler Verstirkung (PDA100A (400-1100 nm, Silizium)
bzw. PDA10CS (700-1800 nm, Indiumgalliumarsenid), Hersteller: Thorlabs) aufge-
nommen. Eine zur Intensitdt proportionale Spannung an der Fotodiode wird iiber
einen an einem Computer angeschlossenen Analog-Digital-Wandler (NI USB-6363,
Hersteller: National Instruments) mit einem im Rahmen dieser Arbeit entstandenen
LabVIEW-Programm ausgewertet. Ist der Abstand zwischen Faser und Resonator so
gering, dass sich die evaneszenten Felder von Resonator- und Fasermode iiberlap-
pen, sind die Resonanzen in Form von Lorentz-Kurven gemifs Gleichung 2.16 im
Transmissionspektrum sichtbar.

Der zweite Teil des Signals nach dem Koppler (siche Abbildung 4.1) kann durch
eine Wellenlédngenreferenz (WA-1255-1350, 1250-1350 nm, Hersteller: dbmOptics),
die mit Wasserstofffluorid (HF) bei einem Druck von circa 70 mbar gefiillt ist [116],
zur Kalibrierung der Laser-Wellenldnge geleitet werden. Die spektralen Positionen
der Rotations-Vibrations-Ubergiinge in den HF-Molekiilen sind mit groker Prizision
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Abbildung 4.3: Schema einer ausgediinnten Glasfaser (nach [119]).

bekannt [117].

Alternativ kann der Messaufbau durch Umbau der zweiten Fotodiode (gestrichelt
dargestellter Zweig in Abbildung 4.1) fiir Messungen von Reflexionen genutzt wer-
den, die durch die in Abschnitt 2.5 beschriebene Modenkopplung hervorgerufen wer-
den.

4.1.2 Herstellung ausgediinnter Glasfasern zur effizienten An-
kopplung an die Resonatorstrukturen

Die Herstellung der ausgediinnten Glasfasern wird an einem separaten Aufbau durch-
gefiihrt. Das Ziel bei der Herstellung ist es, dass die Glasfaser trotz ausgediinntem
Bereich eine hohe Transmission aufweist und in diesem Bereich monomodig ist.
Ausgangsmaterial ist eine Standardglasfaser (SMF28, Hersteller: Corning Inc.), die
im infraroten Spektralbereich durch den Brechungsindexunterschied zwischen Fa-
serkern und -mantel (An = 0,36 %) lediglich die Grundmode fiihrt (englisch: single
mode fiber) [118]. Von dieser Faser wird zunéchst im auszudiinnenden Bereich der
umgebende polymere Schutzmantel entfernt. Anschliefend wird die Faser in eine
Anordnung von zwei Lineartischen eingespannt, die mit gleicher Geschwindigkeit
gegeneinander verfahren werden konnen. Die Faser wird an der auszudiinnenden
Stelle mit einem Gasbrenner (auf Basis von Fliissighutan) auf circa 1300 °C erhitzt
und mit den Lineartischen in entgegengesetzter Richtung gezogen.

Wiéhrend des Ziehvorgangs wird der zeitliche Verlauf der Transmission (bei einer
Wellenldnge von 1310nm) durch die Glasfaser mit Hilfe einer Fotodiode auf einem
Oszilloskop beobachtet. Wird die Faser im erhitzten Bereich diinner, so wird die op-
tische Mode nicht mehr zwischen Faserkern und -mantel gefiihrt, sondern zwischen
Fasermantel und der umgebenden Luft. In diesem Ubergangsbereich kénnen auch
hoéhere optische Moden angeregt und gefiihrt werden. Dies kann als Schwebungssi-
gnal in der Transmission beobachtet werden |120, 121|. Wird die Faser diinner und
erreicht einen Durchmesser, der in der Grofsenordnung der Lichtwellenldnge liegt, so
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wird nur noch die Grundmode im ausgediinnten Bereich gefiihrt. Hohere Moden kon-
nen nicht mehr angeregt werden und das Transmissionssignal ist zeitlich konstant.
Zur Anniherung der Glasfaser an einen WGM-Resonator wird sie in eine Halterung
eingespannt.

4.1.3 Eigenschaften der verwendeten Diodenlasersysteme

Zur Anregung der Fliistergaleriemoden werden schmalbandige Diodenlaser mit Li-
nienbreiten kleiner als 1 fm verwendet, die ohne Modenspriinge durchgestimmt wer-
den konnen. Der Einsatz dieser Laser ermoglicht es, auf ein (Gitter-)Spektrometer
zur Detektion zu verzichten und fiir diesen Zweck, wie in Abschnitt 4.1.1 beschrie-
ben, Fotodioden einzusetzen. Als Anregungslaser stehen zwei verschiedene Typen
zur Verfiigung:

e DFB-Laser (englisch: distributed feedback laser) basieren auf der verteilten
Riickkopplung eines Bragg-Gitters in eine Laserdiode.

e ECD-Laser (englisch: ezternal cavity diode laser) basieren auf der Riickkopp-
lung der Emission einer Laserdiode durch die Verwendung einer externen Ka-
vitat.

DFB-Laser

Ein DFB-Laser besteht aus einer Pumpdiode, deren aktive Schicht derart struk-
turiert wird, dass diese einen sich periodisch dndernden Brechungsindex aufweist.
Dieses Bragg-Gitter erfiillt die Bedingung [122]:

A =2nA (4.1)

Dabei entspricht A der Periodizitit der Brechungsindexmodulation und n ist der
Brechungsindex des nicht modulierten Mediums. Die zur Laseremission notwendige
Riickkopplung geschieht im Gegensatz zu herkémmlichen Laserdioden durch die
auf das Bragg-Gitter verteilte Riickkopplung. Somit sind DFB-Laserdioden inh&rent
schmalbandig und emittieren nur eine Lasermode.

Das Durchstimmen einer DFB-Diode erfolgt iiber eine Anderung des Brechungsin-
dex und somit einer Anderung der Riickkopplung (siehe Gleichung 4.1) [123, 124].
Der Brechungsindex kann durch Variation der Temperatur der Laserdiode verdndert
werden. Zur Variation des Brechungsindex auf einer deutlich kiirzeren Zeitskala kann
der Betriebsstrom der Laserdiode moduliert werden. Durch die dadurch verursachte
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Abbildung 4.4: Emissionswellenlénge des verwendeten DFB-Lasers in Abhéngigkeit von
Diodenstrom und Temperatur. Durch Modulation des Diodenstroms kann die Laseremissi-
on iiber einen spektralen Bereich von 650 pm modensprungfrei abgestimmt werden. Durch
zusatzliche Variation der Diodentemperatur kann ein spektraler Bereich von 2nm abge-
deckt werden.

Anderung der Ladungstriigerkonzentration wird der Brechungsindex® und somit die
Emissionswellenldnge der Laserdiode verdndert.

Mit der vorliegenden DFB-Diode (ML725B11F, Hersteller: Mitsubishi Electric) lésst
sich durch Variation der Diodentemperatur ein Spektralbereich von 2nm um die
Zentralwellenlinge von 1311,5nm abdecken (siehe Abbildung 4.4). Durch die Va-
riation des Diodenstroms ldsst sich ein Spektralbereich von circa 650 pm (115 GHz)
mit einer Wiederholrate von 50 Hz iiberstreichen. Dabei liegt die Linienbreite bei
circa 5 MHz (28 fm). Es konnen somit Fliistergaleriemoden mit Giiten bis zu 5 - 107
vermessen werden.

ECD-Laser

Ein Diodenlaser mit externer Kavitat besteht aus einer Laserdiode mit einem spek-
tral breiten Verstdrkungsbereich und einer externen Kavitit, die durch die Riick-

3Der Brechungsindex ist iiber die Plasmaoszillationen direkt mit der Ladungstrigerkonzentra-
tion verkniipft [125].
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Abbildung 4.5: Aufbau eines Diodenlasers mit externer Kavitdt in (a) Littrow-
Konfiguration und (b) Littman-Metcalf-Konfiguration.

kopplung in die Laserdiode die Emissionswellenldnge beeinflusst. Die Kavitat besteht
aus einem beugenden Element, wie zum Beispiel einem optischen Gitter, und der
Riickfacette der Laserdiode. Die Wellenldnge der Emission kann durch Verdnderung
der Ausrichtung des beugenden Elements zur Laserdiode und durch eine Anpassung
der Linge der Kavitat geschehen.

In der Praxis sind zwei Anordnungen gebriuchlich: die Littrow-Konfiguration (siehe
Abbildung 4.5(a)) [126] und die Littman-Metcalf-Konfiguration (siche Abbildung
4.5(b)) [127]. In der Littrow-Konfiguration wird das optische Gitter als reflektieren-
des Element verwendet. Die erste Beugungsordnung wird in die Laserdiode zuriick-
reflektiert, wihrend die nullte Beugungsordnung ausgekoppelt wird. Zur Anderung
der Wellenldnge wird das optische Gitter gedreht. Diese Drehung ist jedoch auch mit
einer Anderung der Richtung verbunden, unter der die nullte Beugungsordnung aus-
gekoppelt wird. In der Littman-Metcalf-Konfiguration ist das optische Gitter fest.
Die erste Beugungsordnung wird auf einen Spiegel gelenkt, so dass der reflektier-
te Strahl zuriick in die Laserdiode geleitet wird. In diesem Fall bilden der Spiegel
und die Riickfacette der Laserdiode den Resonator. Eine Anderung der Emissions-
wellenlénge wird durch Drehen des Spiegels bewirkt und somit durch Verdnderung
des Winkels unter dem das reflektierte Licht das optische Gitter trifft. Bei dieser
Anordnung erfihrt der ausgekoppelte Strahl bei Anderung der Wellenléinge keine
Richtungsdnderung, jedoch ist die erreichbare Ausgangsleistung deutlich kleiner als
bei der Littrow-Konfiguration [128].

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein ECD-Laser in Littrow-Konfiguration bei bei
einer Zentralwellenlinge von 780 nm und einem modensprungfrei durchstimmbaren
Bereich von circa 15GHz (30 pm) bei einer Linienbreite von weniger als 37 MHz
(75fm) aufgebaut. Details zu diesem System und weitere Details zur Funktionsweise
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eines ECD-Lasers finden sich in Anhang B.

Zudem steht ein kommerzieller ECD-Laser (DL100, Hersteller: Toptica) ebenfalls in
Littrow-Konfiguration mit einer Zentralwellenldnge von 780 nm und einem moden-
sprungfrei durchstimmbaren Bereich von circa 50 GHz (100 pm) und einer Linienbrei-
te von 100 kHz (0,2 fm) zur Verfiigung [129]. Es konnen damit Fliistergaleriemoden
mit Giiten bis zu 4 - 10 vermessen werden.

Zur Abdeckung eines groferen durchstimmbaren Spektralbereichs kann ein ECD-
Laser (INTUN TL1300-B, Hersteller: Thorlabs) verwendet werden, der zwischen
1280 und 1390nm modensprungfrei abstimmbar ist. Auch dieser Laser wird in
Littrow-Konfiguration betrieben. Die Linienbreite liegt bei circa 200 kHz (1 fm) [130]
und der damit maximal messbare Q-Faktor einer Fliistergaleriemode somit bei 10°.

4.2 Nachweis optischer Fliistergaleriemoden

In den nachfolgenden Abschnitten wird der erfolgreiche Nachweis von Fliistergalerie-
moden in den hergestellten Strukturen dargestellt und diskutiert. Der Schwerpunkt
liegt dabei auf den polymeren Kavititen.

4.2.1 Toroidale Resonatoren

Mit dem in Abschnitt 4.1 beschriebenen Messaufbau wurde die Transmission durch
eine ausgediinnte Faser aufgezeichnet, die an verschiedene SiO,-Resonatoren mit
einem Abstand von einigen hundert Nanometer angendhert wurde.

Untersuchung von SiO,-Scheibenresonatoren

Abbildung 4.6(a) zeigt das sehr komplexe Modenspektrum eines Scheibenresonators
aus SiOs mit einem Durchmesser von 200 pm. Aufgrund der Grofe des Resona-
tors liegen die Fliistergaleriemoden dicht beieinander. Nach Gleichung 2.19 betrigt
der freie Spektralbereich im Wellenlangenbereich um 1300 nm dApsg = 1,8nm. In
guter Ubereinstimmung kann aus Abbildung 4.6(a) ein Wert von dApsg = 1,6 nm
entnommen werden, da trotz der spektralen Dichte der Moden, deutlich periodisch
wiederkehrende Modenstrukturen zu erkennen sind. Abbildung 4.6(b) zeigt exempla-
risch eine einzelne Fliistergaleriemode bei einer Wellenldnge von A = 1318,288 nm.
Es wurde geméf des CMT-Formalismus (siche Abschnitt 2.4) eine Anpassung von
Gleichung 2.38 vorgenommen. Es ergibt sich aus der Linienbreite der Anpassung ein
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Abbildung 4.6: (a) Modenstruktur eines SiO2-Scheibenresonators mit einem Durchmesser
von 200 pm. Der freie Spektralbereich betragt Apsg = 1,6 nm. (b) Eine Anpassung von
Gleichung 2.19 (CMT-Formalismus) ergibt einen gesamten Q-Faktor Qges = 2,0 - 10°, der
sich aus einem intrinsischen Qy = 2,3 - 10° und einem externen Anteil Qezt = 1,6 - 108
zusammensetzt.

gesamter Q-Faktor von Q.5 = 2,0-10°. Dieser setzt sich aus einer intrinsischen Giite
Qo = 2,3 - 10° und einer externen Giite Q.pr = 1,6 - 10° zusammen. Da Q. > Qo
gilt, wurde die Messung im unterkoppelten Bereich aufgenommen. Der Einfluss der
angendherten Glasfaser ist somit gering und die intrinsischen Verluste dominieren.
Im Einklang mit dieser Beobachtung zeigen Aufnahmen dieser Strukturen mit ei-
nem optischen Mikroskop eine deutliche Rauigkeit auf einer Mikrometerskala, die in
diesem Fall durch die lithografische Strukturierung, mittels des in [93] beschrieben
Laser-Direkt-Schreibens auf Basis ultravioletten Lichts (A = 325nm), bedingt ist
[72].

Durch Verwendung der Elektronenstrahllithografie und der in Abschnitt 3.1.1 be-
schrieben Herstellungsmethode kann die Resonatorgiite verbessert werden. Abbil-
dung 4.7(a) zeigt das Modenspektrum eines SiOs-Scheibenresonators mit einem
Durchmesser von 40 pm, der auf die beschriebene Weise gefertigt wurde. Entspre-
chend Gleichung 2.19 erhoht sich aufgrund des deutlich verkleinerten Resonatorra-
dius der freie Spektralbereich (dApsg = 9,2nm) und stimmt gut mit dem in Ab-
bildung 4.7(a) gemessenen Wert dApsg = 10,0 nm {iberein. Abbildung 4.7(b) zeigt
eine Fliistergaleriemode bei einer Wellenldnge von A = 1364,258 nm mit einer An-
passung von Gleichung 2.38. Es ergibt sich ein gesamter Q-Faktor mit einem Wert
von Qges = 4,3-10°, der sich auf den intrinsischen Qy = 5,8-10° und externen Anteil
Qext = 4,6-10° zuriickfiihren lisst. Da Q..: < Qo gilt, wurde in einem iiberkoppelten
Bereich gemessen. Die gesamte Giite des Resonators wird durch die externe Giite
dominiert und liegt in der gleichen Grofenordnung wie die Giite der deutlich gro-
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Abbildung 4.7: (a) Modenstruktur eines SiOs-Scheibenresonators mit einem Durchmesser
von 40 pm. Der freie Spektralbereich betrégt dApsg = 10,0nm. (b) Eine Anpassung von
Gleichung 2.19 (CMT-Formalismus) ergibt einen gesamten Q-Faktor Qges = 4,3 - 10°, der
sich aus einem intrinsischen Qo = 5,8 - 10% und einem externen Anteil Qepr = 4,6 - 10°
zusammensetzt.

fseren Kavitat. Die intrinsische Giite ist jedoch um eine Grofenordnung hoher. Dies
ist auf die Herstellung auf Basis der Elektronenstrahllithografie zuriickzufiihren. Der

Resonatorrand besitzt eine deutlich kleinere Rauigkeit mit einer Periode von circa
100nm (vergleiche Abbildung 3.2).

Untersuchung von toroidalen SiO,-Resonatoren

Zur weiteren Verringerung der Rauigkeit des Randes der Kavitit kann der in Ab-
schnitt 3.1.4 beschriebene Aufschmelz-Prozess mit Hilfe eines COq-Lasers durchge-
fiihrt und die Scheibenresonatoren in die toroidale Geometrie iiberfiihrt werden. In
diesem Fall kann mit dem Rasterelektronenmikroskop auf dem Resonatorrand keine
Rauigkeit mehr gemessen werden. Abbildung 4.8(a) zeigt ein Modenspektrum ei-
nes solchen Toroidresonators. Exemplarisch wurde an einer Fliistergaleriemode aus
diesem Spektrum, bei einer Wellenldnge von 1345,325 nm, eine Anpassung von Glei-
chung 2.38 durchgefiihrt. Es ergibt sich ein gesamter Q-Faktor mit einem Wert von
Qges = 2,0 - 10°. Die intrinsische Giite betrigt Qo = 2,3 - 10°, der externe Anteil ist
Qext = 1,6-10°. Scheibenresonatoren mit einer vergleichbaren Grofe hingegen liefern
einen um eine Grofenordnung kleineren gesamten Q-Faktor von circa 1,5 - 10%. Die
in dieser Arbeit hergestellten toroidalen Resonatoren erreichen nicht die von Arma-
ni et al. in [22] beschrieben Giiten von 10%. Dies ist hauptsichlich darin begriin-
det, dass die dort beschriebenen Resonatoren einen um einen Faktor fiinf groferen
Durchmesser besitzen. Sie liegen somit nicht in einem Grofenbereich in dem bereits
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Abbildung 4.8: (a) Modenstruktur eines toroidalen Resonators aus SiO2 mit einem
Durchmesser von 20 um. (b) Eine Anpassung von Gleichung 2.38 (CMT-Formalismus) er-
gibt einen gesamten Q-Faktor Qges = 2,0- 10°, der sich aus einem intrinsischen Qo = 2,3-10°
und einem externen Anteil Qez = 1,6 - 106 zusammensetzt.

Strahlungsverluste aufgrund der grofsen Resonatorkriimmung eine Rolle zu spielen
beginnen (sieche Abschnitt 2.3.5) [57, 131].

4.2.2 Polymere Kelchresonatoren

Im nachfolgenden Abschnitt werden die hergestellten polymeren Resonatorstruktu-
ren (sieche Abschnitt 3.2) mit dem in Abschnitt 4.1 vorgestellten Messaufbau cha-
rakterisiert. Neben der Giite der Resonatoren werden auch Kopplungseffekte und
Vergleiche mit numerischen Simulationen diskutiert.

Untersuchung polymerer Scheibenresonatoren

Abbildung 4.9(a) zeigt das Modenspektrum eines Scheibenresonators aus PMMA
mit einem Durchmesser von 47 pm. Die Modenstruktur ist periodisch und weist einen
freien Spektralbereich von dA\psg = 8,3nm auf. Dieser Wert stimmt mit dem nach
Gleichung 2.19 erwarteten freien Spektralbereich von dApsg = 7,3nm gut iiberein.
Eine Anpassung von Gleichung 2.38 an eine optische Mode bei einer Wellenlan-
ge von 1306,4nm ist in Abbildung 4.9(b) dargestellt. Der gesamte Q-Faktor weist
einen Wert von Q,cs = 1,3-10* auf. Dieser setzt sich geméf Gleichung 2.21 aus einer
intrinsischen Giite Qy = 1,5 - 10* und einem externen Anteil Q.,; = 9,7 - 10° zusam-
men. Die Messung des Spektrums wurde im unterkoppelten Bereich durchgefiihrt,
da Qe > Qo gilt. Somit wird der gesamte Q-Faktor nicht von der angen#herten
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Abbildung 4.9: (a) Modenstruktur eines Scheibenresonators aus PMMA mit einem
Durchmesser von 47 pm mit einem freien Spektralbereich von dApgr = 8,3nm. (b) Ei-
ne Anpassung von Gleichung 2.38 (CMT-Formalismus) ergibt einen gesamten Q-Faktor
Qges = 1,3 - 10*. Dieser setzt sich aus einem intrinsischen Qy = 1,5 - 10* und einem exter-
nen Anteil Qezr = 9,7 - 10° zusammen.

ausgediinnten Glasfaser beeinflusst. Der Q-Faktor dieser Scheibenresonatoren wird
durch die Streuung an Oberflichendefekten limitiert, die durch die lithografische
Strukturierung bedingt ist (vergleiche Abschnitt 3.2.4).

Zur Verbesserung der Resonatorgiite wurden Scheibenresonatoren mit einem Durch-
messer von 100 pm hergestellt. Abbildung 4.10(a) zeigt die periodische Modenstruk-
tur. Der freie Spektralbereich betragt d A\psg = 4,6 nm. Eine Anpassung mit Hilfe des
CMT-Formalismus von Gleichung 2.38 liefert eine intrinsische Giite Qo = 8,7 - 10°
und einen externen Q-Faktor Q.. = 1,6 - 10°, die sich nach Gleichung 2.21 zu ei-
ner gesamten Giite mit einem Wert von Qges = 1,6 - 10° addieren. Die gesamte
Resonatorgiite ist um eine Grobenordnung hoher als bisher von anderen Gruppen
publizierte Werte polymerer Scheibenresonatoren [132].

Die beobachteten hohen Giiten lassen sich auf die Form des Querschnitts der Schei-
benresonatoren zuriickfithren. Aufgrund des keilférmigen Unterschnitts, der bei der
lithografischen Herstellung durch den Proximity-Effekt hervorgerufen wird (siehe
Abbildung 3.13(a)), werden die Fliistergaleriemoden vom Resonatorrand isoliert.
Die Verluste durch Oberflichenstreuung werden somit verringert [24, 133].

Zur Analyse der komplexen Modenstruktur werden die Ergebnisse von Finite-Ele-
mente-Simulationen [134] mit dem gemessenen Modenspektrum eines Scheibenreso-
nators (siche Abbildung 4.9) verglichen. Im Spektrum (siehe Abbildung 4.11) sind
die Resonanzwellenlingen der TEg-Grundmoden und TMY';-Moden dargestellt, die
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Abbildung 4.10: (a) Modenstruktur eines Scheibenresonators aus PMMA mit einem
Durchmesser von 100 pm mit einem freien Spektralbereich von dApsg = 4,6 nm. (b) Ei-
ne Anpassung von Gleichung 2.38 (CMT-Formalismus) ergibt einen gesamten Q-Faktor
Qges = 1,6 - 10°. Dieser setzt sich aus einem intrinsischen Q¢ = 8,7 - 10% und einem exter-
nen Anteil Qez = 1,6 - 10° zusammen.
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Abbildung 4.11: Vergleich eines Modenspektrums eines PMMA-Scheibenresonators mit
einem Durchmesser von 50 pm mit dem Ergebnis von Simulationen auf Basis finiter Ele-

mente (nach [134]).
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Abbildung 4.12: (a) Modenstruktur eines Kelchresonators aus PMMA mit einem maxi-
malen Durchmesser von 40 um mit einem freien Spektralbereich von dA\psg = 9,3nm. (b)
Eine Anpassung von Gleichung 2.38 (CMT-Formalismus) ergibt einen gesamten Q-Faktor
Qges = 2,0- 108, der sich aus einem intrinsischen Qg = 1,1- 107 und einem externen Anteil
Qext = 2,0 - 10% zusammensetzt.

sich in guter Ubereinstimmung mit den gemessenen spektralen Positionen der Fliis-
tergaleriemoden befinden. Die dargestellten transversal magnetischen Moden besit-
zen eine geringere Giite als die transversal elektrischen Moden, da der Uberlapp der
TM-Moden mit der Oberfliche grofer ist und somit eine erhohte Oberflichenstreu-
ung vorliegt.

Untersuchung von Kelchresonatoren

Die Oberflichenbeschaffenheit der polymeren Resonatorstrukturen kann, wie in Ab-
schnitt 3.2.3 beschrieben, durch Erhitzen auf Temperaturen oberhalb der Glas-
tibergangstemperatur des Polymers verbessert werden. Abbildung 4.12(a) zeigt das
Transmissionspektrum durch eine an einen Kelchresonator angenéherte, ausgediinn-
te Glasfaser im Wellenldngenbereich um 1300 nm. Der gemessene freie Spektralbe-
reich betrigt dA\psg = 9,3 nm. Die gesamte Giite wurde mit Hilfe einer Anpassung
von Gleichung 2.38 an eine Fliistergaleriemode bei einer Wellenldnge von 1301,96 nm
in Abbildung 4.12(b) bestimmt und erreicht einen Wert von Qs = 2,0 - 10°. Sie
setzt sich aus einem externen Anteil Q.py = 2,0 - 10° und einem intrinsischen Anteil
Qo = 1,1 - 107 zusammen. Die Giite der Kelchresonatoren ist um zwei Grofenord-
nungen hoher als die Q-Faktoren von polymeren Scheibenresonatoren vergleichbarer
Grofe und liegt in derselben Gréfsenordnung wie die Giite von abgeformten toroi-
dalen Polymerresonatoren von Martin et al. [135, 22].
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Abbildung 4.13: Giite eines polymeren Kelchresonators mit einem Durchmesser von
40 pm im sichtbaren Spektralbereich bei einer Wellenléinge von 780nm. Eine Anpassung
von Gleichung 2.38 (CMT-Formalismus) ergibt einen gesamten Q-Faktor Qges = 1,3 - 107,
der sich aus einem intrinsischen Qo = 1,2 - 10 und einem externen Anteil Qe = 1,3 - 107
zusammensetzt. Die Anpassung besitzt eine Linienbreite von 62 fm.

Eine weitere Verbesserung der Giite kann durch Messungen im sichtbaren Spek-
tralbereich erreicht werden, da dort die Absorptionsverluste in PMMA (vergleiche
Abschnitt 2.3.5) geringer sind. In Abbildung 4.13 ist die Anpassung von 2.38 im
Rahmen des CMT-Formalismus an eine Fliistergaleriemode im sichtbaren Spektral-
bereich, bei einer Wellenldnge von 780 nm, gezeigt. Es ergibt sich ein gesamter Q-
Faktor mit einem Wert von Qs = 1,3-107. Dieser setzt sich aus einem intrinsischen
Anteil Qp = 1,2 - 10° und einer externen Giite Q.pr = 1,3 - 107 zusammen. Ob-
wohl der gemessene Q-Faktor ()es bereits durch die Kopplung an den Wellenleiter
beeinflusst wird (Qe < Qo), liegt sie um zwei Grokenordnungen héher, als die
Giiten der von Armani et al. [65] publizierten Polymerresonatoren. Der intrinsische
Q-Faktor von Qo = 1,2 - 10° zeigt eindrucksvoll die Verringerung der Oberfliichen-
rauigkeit beim Aufschmelzen der PMMA-Scheibenresonatoren und rechtfertigt die
in Abschnitt 3.2.4 getroffenen Annahmen.

Die Finesse dieses Resonators hat somit bei einer Wellenléinge von A = 780 nm nach
Gleichung 2.3.4 einen Wert von F = 0,6 - 10°. Sie liegt somit eine GroRenordnung
unter dem erreichbaren Wert der besten Fabry-Pérot-Resonatoren [59].

Abhangigkeit der Resonatorgiite von der Kopplungsstirke

Im Rahmen des in Abschnitt 2.4 diskutierten CMT-Formalismus wird die Bedeutung
der Ankopplung des Wellenleiters an den WGM-Resonator dargelegt und diskutiert.
Die Transmission bei der Resonanzwellenlinge nimmt mit abnehmendem Resona-
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Abbildung 4.14: (a) Abnahme der gesamten Resonatorgiite (Qges bei Anndherung des
Wellenleiters an einen polymeren Kelchresonator mit einem Durchmesser von 40 pm. Mit
abnehmendem Wellenleiterabstand bleibt die intrinsische Giite konstant, die externe Giite
nimmt jedoch ab. (b) Im unterkoppelten Bereich (K<1) nimmt die Transmission bei der
Resonanzwellenldnge durch den Wellenleiter mit geringer werdendem Abstand zum Reso-
nator ab. Im iiberkoppelten Bereich (K>1) wird sie mit weiter abnehmendem Wellenleiter-
Resonator-Abstand grofer. Die vertikale Linie markiert die Position der kritischen Kopp-
lung (K=1). Die Kurve (gestrichelte Linien) gibt qualitativ den Verlauf der Transmission
bei der Resonanzwellenldnge wieder.

tor-Wellenleiter-Abstand im unterkoppelten Bereich zunédchst ab. Die intrinsische
Giite Qg dominiert und der Einfluss des externen Q-Faktors Q).,; ist gering. Letz-
terer nimmt bis in den Bereich der kritischen Kopplung ab (Qo = Qest), wird bei
weiterer Anniherung kleiner als die intrinsische Giite und stellt den dominanten
Einfluss im {iberkoppelten Regime dar. Die Transmission bei der Resonanzwellen-
lange steigt, wie in Abschnitt 2.4 erlautert, wieder an. Diese Erwartung wird durch
die Messung der Transmission durch eine ausgediinnte Glasfaser bestitigt, die an
einen Kelchresonator angenéhert wird (siehe Abbildung 4.14(Db)).

Im Einklang mit dieser Beobachtung lésst sich feststellen, dass die gesamte Giite
eines Resonators mit abnehmendem Resonator-Wellenleiter-Abstand kontinuierlich
abnimmt. Abbildung 4.14(a) zeigt die gesamte Giite in Abhéngigkeit dieses Ab-
stands. Die intrinsische Giite bleibt nach Untersuchung der Transmissionsspektren
mit Hilfe des CMT-Formalismus unabhingig vom Abstand nahezu konstant. Die
externe Giite dagegen nimmt mit abnehmendem Abstand hingegen deutlich ab und
es resultiert ein Riickgang der gesamten Giite des Resonators um mehr als eine
Grofkenordnung.
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4.2.3 Untersuchung des Einflusses der Temperatur auf das
Modenspektrum

WGM-Resonatoren hoher Giite zeigen bereits bei mittleren Eingangsleistungen im
Bereich einiger zehn pW, aufgrund der niedrigen Warmeleitfahigkeit von SiOy bzw.
PMMA und dem kleinen Modenvolumen, thermische Effekte. Durch Absorption im
Resonatormaterial steigt die Temperatur der Kavitiit. Dies bewirkt eine Anderung
des Brechungsindex aufgrund des thermooptischen Koeffizienten (dn/dT) und eine
Grofsendnderung des Resonators aufgrund der thermischen Ausdehnung « [136]. Bei
einem toroidalen SiOy-Resonator beispielsweise kann sich, bei einer Eingangsleistung
von 1 mW und einem Q-Faktor im Bereich 108, eine in der Kavitiit zirkulierende Leis-
tung von 100 W aufbauen [137]. Fiir die temperaturabhéngige Resonanzwellenlénge
einer Fliistergaleriemode gilt mit Gleichung 2.2 [136]:

A(AT) = % : (n + %AT) - (1+ aAT) (4.2)

Diese Gleichung lisst sich mit der Resonanzwellenlinge X\, (fiir O((AT)?) = 0)
vereinfachen:

A(AT) = Ao <1 + <a + Z—;/n) AT) (4.3)

Inverse thermische Verbreiterung

WGM-Resonatoren zeigen im Allgemeinen eine thermische Verbreiterung der Reso-
nanzen aufgrund einer Temperaturdnderung durch die Absorption des Resonator-
materials. Der thermooptische Koeffizient besitzt fiir SiOs ein positives [138], fiir
PMMA ein negatives Vorzeichen [139, 140]. In beiden Materialsystemen kann eine
thermische Verbreiterung beobachtet werden: fiir SiO,-Toroidresonatoren beispiels-
weise von Kippenberg in [141] beschrieben. Im Folgenden wird die sogenannte inverse
thermische Verbreitung im Fall der PMMA-Resonatoren diskutiert.

Eine inverse thermische Verbreiterung (siehe Abbildung 4.15) tritt bei polymeren
Resonatoren in Abhéngigkeit der Richtung auf, in der die Laserwellenléinge ver-
stimmt wird. Wird die Laserwellenldnge zur Messung einer Fliistergaleriemode li-
near mit der Zeit erniedrigt, steigt die sich im Resonator aufbauende Leistung mit
Erreichen der Resonanzwellenlinge an. Die Temperaturanderung, die durch diese
Leistung induziert wird, reicht aus um die Resonanzwellenldnge aufgrund des nega-
tiven thermooptischen Koeffizienten und Gleichung 4.3 zu kleineren Wellenléingen
zu verschieben. Diese Verschiebung geschieht zusammen mit der kleiner werdenden
Laserwellenldnge. Wird diese kleiner als die sich verschobene Resonanzwellenldnge,

61



Kapitel 4. Charakterisierung der hergestellten Mikroresonatoren

]
]
]
.
¥

o~ /-s —
|

¥

i fd _
k f !
g y !

Transmittierte Intensitét (bel.E.)

4+ >

1 " 1 n VL 1 L 1
7

Wellenlange (nm)

Abbildung 4.15: Die inverse thermische Verbreiterung fiihrt zu einer Asymmetrie der
Form der Resonanz in Abhéngigkeit der Richtung, in der der Anregungslaser verstimmt
wird (Pfeile). Wird die Laserwellenldnge verkleinert, beginnend bei einer Wellenlédnge, die
grofer als die Resonanzwellenlénge ist, so verschiebt sich die Resonanz mit der kleiner
werdenden Laserwellenlinge (links) und die Form der Resonanzkurve wird dreieckig. Wird
die Laserwellenldnge in umgekehrter Richtung gedndert, so verschiebt sich die Resonanz-
frequenz dazu entgegengesetzt (rechts) und die Linienbreite verringert sich auf 6 pm im
Gegensatz zu 30 pm im thermisch verbreiterten Fall.

so springt die Transmission wieder auf 100% zuriick. Die Resonanz, die normalerwei-
se die Form einer Lorentz-Kurve besitzt, verbreitert sich zu einer dreieckigen Form
(sieche Abbildung 4.15).

Steigt die Laserwellenlinge hingegen mit der Zeit an, so verschiebt sich die Reso-
nanzwellenldnge aufgrund des negativen thermooptischen Koeffizienten zu kleineren
Wellenléngen, wihrend die Laserwellenldnge weiter ansteigt. Somit verringert sich
die Breite der Resonanz deutlich. Bei der in Abbildung 4.15 gezeigten Messung
bei einer Wellenldnge von 1280 nm ist die Breite der gezeigten Resonanz um einen
Faktor fiinf kleiner als im verbreiterten Fall. Bei der Messung von Resonatorgiiten
muss dieser Effekt unbedingt beriicksichtigt werden. Aus diesem Grund wurden zur
Vermeidung der Verbreiterung der Resonanzkurven, die in dieser Arbeit gezeigten
Messungen, in der Regel bei Anregungsleistungen unter 1 pW ausgefiihrt.
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Abbildung 4.16: Spektrale Position einer Fliistergaleriemode eines SiOs-
Scheibenresonators in Abhéngigkeit der Temperatur. Die Anpassung an die Messpunkte
zeigt in guter N&herung den nach Gleichung 4.3 erwarteten linearen Zusammenhang
zwischen Modenposition und Temperatur.

Temperaturabhiingige Verschiebung der Resonanzen

Nachfolgend wird die Resonanzwellenlénge der WGM-Resonatoren, in Abhéngig-
keit der Temperatur, bei niedrigen Anregungsleistungen untersucht. Abbildung 4.16
zeigt die Modenposition einer Fliistergaleriemode eines SiOo-Scheibenresonators mit
einem Durchmesser von 200 pm in Abh&ngigkeit der Temperatur in einem Bereich
von 25 bis 80 °C.

Zur Verschiebung der Resonanzwellenldnge tragen wie in Gleichung 4.2 beschrieben
zwei Effekte zur Anderung der spektralen Position der Fliistergaleriemoden bei: die
Anderung des Brechungsindex und die Grokendnderung der Kavitiit aufgrund der
thermischen Ausdehnung. Der thermooptische Koeffizient dn/dT = 11,9 -107¢ K—!
und der thermische Expansionskoeffizient o = 0,55 - 107% K ! besitzen ein positives
Vorzeichen [142]. Die Modenverschiebung erfolgt somit aufgrund beider Einfliisse
hin zu grofkerer Wellenldnge. Die in Abbildung 4.2 dargestellte Messung folgt der
linearen Anpassung und in guter Ubereinstimmung mit der, mit Hilfe von Gleichung
4.3 berechneten, theoretischen Erwartung.

Im Gegensatz zu SiOs besitzt PMMA einen negativen thermooptischen Koeffizienten
dn/dT und einen thermischen Expansionskoeffizienten o mit positivem Vorzeichen
[139, 140]. Zur Analyse des temperaturabhéngigen Verhaltens der Resonanzwellen-
lingen wurden die von Waxler et al. gefundenen Werte dn/dT und « benutzt [143],
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Abbildung 4.17: Spektrale Position einer Fliistergaleriemode eines Scheiben- und eines
Kelchresonators in Abhéngigkeit der Temperatur. Die gestrichelte Linie gibt die theore-
tische Erwartung fiir die spektrale Modenverschiebung nach Gleichung 4.3 wieder. In der
eingebetteten Grafik ist der thermische Ausdehnungskoeffizient und der thermooptische
Koeffizient fiir PMMA dargestellt [143].

die ihrerseits eine geringe Temperaturabhingigkeit zeigen. Eine Auftragung ist in
Abbildung 4.17 eingebettet.

Abbildung 4.17 zeigt die mit Gleichung 4.2 berechnete Erwartung fiir die Moden-
verschiebung der PMMA-Resonatoren. Es ergibt sich ein nidherungsweise linearer
Zusammenhang mit negativem Vorzeichen im Gegensatz zu der Erwartung bei den
Si02-Resonatoren. Die PMMA-Resonatoren folgen dem erwarteten Zusammenhang
bis etwa 40 °C in Ubereinstimmung mit den Messungen von Choi et al. [142]. Ober-
halb dieser Temperatur weichen die Messpunkte ab und die Verschiebung der Re-
sonanzwellenlinge wird nahezu unabhéngig von der Temperatur. In Abbildung 4.17
ist die Modenverschiebung eines polymeren Scheibenresonators mit einem Durch-
messer von 100 pm und eines Kelchresonators mit einem Durchmesser von 40 pm
aufgetragen. Die spektralen Verschiebungen verlaufen fiir beide Resonatoren mit
kleinen Abweichungen deckungsgleich. Diese Beobachtung legt nahe, dass sich die
Scheibenresonatoren mit steigender Temperatur nicht nur aufgrund des thermischen
Expansionskoeffizienten ausdehnen, sondern sich bereits der Form der Kelchresona-
toren anndhern und dhnlich, wie die Kelchresonatoren mit steigender Temperatur,
an Durchmesser verlieren.
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Ein méglicher Ansatz zur Erklarung dieses Effekts liegt in der Verspannung der
Strukturen, die in der Polymerschicht der Kelch- und Scheibenresonatoren vor-
handen ist. Sie entsteht beim Ausheizen des Substrats nach dem Aufschleudern
der PMMA-Schicht. Aufgrund der unterschiedlichen Warmeausdehnungskoeffizien-
ten von Silizium und PMMA bildet sich eine biaxiale Zugspannung in der PMMA-
Schicht durch das Verdampfen des Losungsmittels [108] (vergleiche Abschnitt 3.2.1).
Diese Spannung fiihrt im weiteren Verlauf der Prozessierung der Resonatoren zur
Ausbildung der Kelchform und zum Relaxieren der Spannung beim Aufheizen iiber
die Glasiibergangstemperatur des Polymers. Beim Abkiihlen verspannt sich das Ma-
terial aus den genannten Griinden allerdings wieder. Sowohl die Scheiben, als auch
die Kelchresonatoren sind inh&rent verspannt.

Als Folge der biaxialen Spannung beim Ausheizen nach dem Aufschleudern der
Lackschicht, lagern sich die PMMA-Molekiilketten mit einer Vorzugsrichtung an,
so dass es zu einer spannungsabhingigen Doppelbrechung in der PMMA-Schicht
kommen kann [144]. Diese spannungsinduzierte Doppelbrechung wurde im Materi-
alsystem PMMA im Volumenmaterial und in Schichten untersucht [145, 116] und
kann sich um Grofenordnungen voneinander unterscheiden [117]. Somit bietet die
sich mit steigender Temperatur der Resonatoren &ndernde Verspannung, zusammen
mit der spannungsabhéngigen Anisotropie der optischen Eigenschaften von PMMA,
eine mogliche Erklarung fiir den in Abbildung 4.17 beobachteten Effekt.

Die Beobachtung dieses Effekts legt die Verwendung der polymeren Resonatoren
im Bereich der Sensorik nahe. Oberhalb einer Temperatur von circa 45 °C wird die
spektrale Position der Fliistergaleriemoden nahezu unabhangig von der Temperatur.
Thermische Effekte konnen so bei einer Messung eliminiert werden. Weitere Details
zur Anwendung der WGM-Resonatoren finden sich in Kapitel 5.

4.2.4 Nachweis von Modenkopplung

Bedingt durch ihre hohe intrinsische Giite zeigt sich bei den in dieser Arbeit vor-
gestellten polymeren WGM-Resonatoren die in Abschnitt 2.5 diskutierte Moden-
kopplung. Die natiirliche, zweifache Entartung aufgrund der Umlaufrichtung einer
Fliistergaleriemode kann aufgehoben werden und eine starke Kopplung zwischen den
Moden mit entgegengesetztem Umlaufsinn (cw und ccw) wird erwartet. In diesem
Bereich spaltet die beobachtete Resonanzkurve in ein Dublett auf, dessen Aufspal-
tung durch die Lebensdauer v bestimmt wird. Diese Aufspaltung ist exemplarisch
in Abbildung 4.18 fiir den infraroten Spektralbereich dargestellt. Der in diesem Fall
verwendete polymere Kelchresonator weist eine intrinsische Giite mit einem Wert
von Qo = 1-107 (vergleiche Abschnitt 4.2.2) und einen Durchmesser von 40 pm auf.
Mit Hilfe von Gleichung 2.39 kann die Linienform angepasst werden. Die Linienbrei-
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Abbildung 4.18: Transmissions- und Reflexionsspektrum durch eine an einen Kelchre-
sonator angendherte, ausgediinnte Glasfaser. Die Kavitit besitzt einem Durchmesser von

40 pm und eine intrinsische Giite von Qg = 1 - 107 im infraroten Spektralbereich. Der
abgeleiteten Parameter der Modenkopplung hat einen Wert von I' = 1,7.
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Abbildung 4.19: Transmissions- und Reflexionsspektrum durch eine an einen Kelchre-
sonator angendherte, ausgediinnte Glasfaser. Die Kavitit besitzt einem Durchmesser von

40 pm und eine intrinsische Giite von Qg = 1-107. Mehr als 55% der eingestrahlten Inten-
sitét bei der Resonanzwellenlinge werden reflektiert.
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Transmittierte Intensitat (bel.E.)

Abbildung 4.20: Transmission durch eine an einen Kelchresonator angeniherte ausge-
diinnte Glasfaser bei einer Zentralwellenldnge von 780 nm. Aufgrund der Modenkopplung
spaltet die Resonanzkurve auf. Die Kavitidt besitzt einem Durchmesser von 40pm und
eine intrinsische Giite von Qg = 1 - 10° im sichtbaren Spektralbereich. Der abgeleiteten
Parameter der Modenkopplung hat einen Wert von I" = 2,4.

te der gezeigten Moden betragt A\ = 1,5pm und deren Aufspaltung 2,5 pm. Der
Kopplungsparameter I' (siehe Gleichung 2.44) nimmt somit einen Wert von I' = 1,7
an.

Zur Verifikation, dass es sich bei der gezeigten Aufspaltung tatsidchlich um Moden-
kopplung handelt und nicht um ein zufilliges Auftreten zweier spektral benachbar-
ter Fliistergaleriemoden mit unterschiedlichen Quantenzahlen, wird zuséatzlich zur
Transmission durch die ausgediinnte Faser, auch die in entgegengesetzter Richtung
laufende Reflexion detektiert (siehe Abbildung 4.18). Zu diesem Zweck wird der in
Abbildung 4.1 gezeigte Messaufbau mit der gestrichelt eingezeichneten Option, an-
stelle der Wellenldngenreferenz und einem 2x2-Koppler mit einem Teilungsverhiltnis
von 1 : 1, verwendet. Die Reflexionen treten nur dann auf, wenn die urspriingliche
Entartung der Fliistergaleriemoden aufgehoben wird und sich die in Abschnitt 2.5
beschriebenen stehenden Wellen ausbilden. Diese konnen entgegen der Propagati-
onsrichtung der anregenden Welle in den Wellenleiter auskoppeln und zum Reflexi-
onssignal beitragen. An das in Abbildung 4.18 dargestellten Reflexionssignal wurde
mit Hilfe von Gleichung 2.39 eine Anpassung vorgenommen.

Auch wenn sich die Aufhebung der Entartung nicht direkt, wie in Abbildung 4.19
gezeigt, beobachten lasst, so kann doch davon ausgegangen werden, dass aufgrund
des messharen Reflexionssignals eine Aufhebung der Entartung der urspriinglichen
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Kapitel 4. Charakterisierung der hergestellten Mikroresonatoren

Moden vorliegt [78]. Die Aufspaltung der Moden liegt in diesem Fall im Bereich der
Linienbreite der urspringlichen Moden. Mehr als 55% der eingestrahlten Intensi-
tiat werden reflektiert. Von Kippenberg et al. wurde gezeigt, dass sich die maximal
reflektierte Intensitdt mit zunehmender Kopplung (I' > 1) einem Wert von 100%
anndhert [141].

Die Modenkopplung kann nicht nur im infraroten Spektralbereich gezeigt werden,
sondern auch durch die hohen gemessenen Giiten im sichtbaren Spektralbereich.
Abbildung 4.20 zeigt ein Modendublett aufgrund der Aufthebung der Entartung bei
einer Wellenldnge von 780 nm mit einer Linienbreite der Moden von 300 fm und
einem Abstand von 730fm. Der Kopplungsparameter hat somit einen Wert von
I' = 2,4 und liegt um eine Grofsenordnung unter dem von Kippenberg et al. an
SiO,-Kugelresonatoren gemessen maximalen Wert von I' = 30 [73].

4.3 Fazit

Zur Charakterisierung der hergestellten Resonatorstrukturen auf Basis von Silizi-
umdioxid (SiO2) und Polymethylmethacrylat (PMMA) wurde ein faseroptischer
Messaufbau konzipiert. Ausgediinnte Glasfasern konnen mit hoher Prizision an
die Resonatorstrukturen kontrolliert angendhert werden. Deren Transmission und
somit die Modenstruktur der Kavitdten kann mit Hilfe schmalbandiger Diodenla-
ser im sichtbaren und infraroten Spektralbereich hoch aufgelost vermessen werden.
Es konnten mit diesem Aufbau erfolgreich Fliistergaleriemoden in den SiOs- und
PMMA-Kavitidten nachgewiesen werden.

Die hergestellten SiOs-Scheibenresonatoren erreichen messbare Giiten im Bereich
von 10° im infraroten Spektralbereich. Zur Herstellung von Resonatoren mit ei-
ner toroidalen Geometrie wurde ein Aufbau auf Basis eines COs-Lasers eingerichtet.
Die hergestellten Toroidresonatoren erreichen, trotz eines im Vergleich zu den Schei-
benresonatoren halbierten Durchmessers, ebenfalls Giiten im Bereich von 10° und
bestétigen somit die durch den Aufschmelzprozess erreichbare Glattung der Reso-
natoroberflache.

Aus dem thermoplastischen Polymer PMMA konnten WGM-Scheibenresonatoren
mit Giiten im Bereich 10° hergestellt werden. Mit Hilfe eines entwickelten ther-
mischen Verfahrens konnen die Polymerscheiben, aufgrund der Verspannung des
Materials, in einen kelchférmigen Resonator iiberfiihrt werden. Die gemessene Gii-
te dieser Kavitiiten liegt im infraroten Spektralbereich bei 2 - 10° und erreicht bei
einer Wellenléinge von 780 nm einen Wert von 1,3-107 und liegt damit zwei GroRen-
ordnungen iiber den Giiten vergleichbarer Polymerresonatoren, die von toroidalen
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S105-Resonatoren sehr hoher Giite abgeformt wurden.

Die untersuchten thermischen Effekte auf das Modenspektrum legen eine Anwen-
dung der polymeren Kelchresonatoren im Bereich der Sensorik als vielversprechendes
Bauelement nahe. Es zeigt sich, dass ab einer Temperatur von circa 45 °C, die spek-
tralen Positionen der Fliistergaleriemoden von der Temperatur unabhéngig werden.
Einfliisse aufgrund einer sich &ndernden Resonatortemperatur durch dufsere Einfliis-
se konnen somit vermieden werden.

Weiterhin konnte die Aufhebung der natiirlichen, zweifachen Entartung aufgrund
der Umlaufrichtung der Fliistergaleriemoden gezeigt werden. Die Kopplung dieser
Moden, die nur in Kavitdten mit sehr hoher Giite vorkommt, konnte nicht nur
im Transmissionssignal durch die bei den Messungen verwendeten ausgediinnten
Glasfasern aufgezeichnet werden, sondern auch als reflektiertes Signal, das durch
die Kopplung der Moden entsteht.
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Kapitel 5

Anwendungen von WGM-
Resonatoren

Fliistergalerie-Resonatoren lassen sich in unterschiedlichen Bereichen anwenden. In
diesem Kapitel werden Moglichkeiten fiir Anwendungen im Bereich der Molekiil-
detektion vorgestellt. Zudem werden Mikroresonatoren in gekoppelten Systemen -
sowohl die Kopplung von Kavitdten untereinander, als auch die Kopplung von Ka-
vitdten an optische Emitter - diskutiert.

Fiir diese Anwendungen sind optische Mikroresonatoren mit sehr hohen Giiten not-
wendig, wie zum Beispiel polymere Kelchresonatoren. Gleichzeitig werden aber ge-
ringe Modenvolumen ben6tigt [148]. Fiir toroidale SiOy-Resonatoren mit Giiten im
Bereich von 10® konnte die starke Kopplung an kalte Cdsiumatome nachgewiesen
werden [149].

5.1 Mikroresonatoren in gekoppelten Systemen

Auf dem Weg zu Anwendungen in der Resonator-Quantenelektrodynamik (englisch:
cavity-QFED, abgekiirzt: ¢cQFED) werden zunéchst gekoppelte Mikroresonatoren, so-
wie erste Ergebnisse der Herstellung und Moglichkeiten der Anwendung sogenannter
photonischer Molekiile, dargestellt und diskutiert. Im zweiten Teil des Abschnitts
wird dann die Licht-Materie-Wechselwirkung der WGM-Resonatoren mit Quanten-
punkten oder Farbstoffmolekiilen erldutert.
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(a) (b)

Abbildung  5.1: Elektronenmikroskopische  Aufnahme  gekoppelter =~ PMMA-
Scheibenresonatoren auf einem Siliziumsubstrat. (a) Seitenansicht der PMMA-Scheiben
mit einem Durchmesser von jeweils 50 pm. (b) Aufsicht auf die Kavitéten. Das eingebettete
Bild zeigt den Kopplungsspalt mit einer Breite von 350 nm.

5.1.1 Photonische Molekiile

Photonische Molekiile bestehen aus zwei oder mehr gekoppelten Resonatoren, den
photonischen Atomen. Durch vielfdltige Moglichkeiten der Gestaltung der Geome-
trie, Kopplungsabstinde und Groéken der photonischen Molekiile ergeben sich ei-
ne Vielzahl von Anwendungsmaoglichkeiten, beispielsweise die Erzeugung gerichteter
Laseremission, der Aufbau von Filteranordnungen [150] oder die Erh6hung der Emp-
findlichkeit biochemischer Detektoren [151, 152]. Ferner ergibt sich die Moglichkeit,
die Gruppengeschwindigkeit von Licht in gekoppelten Resonatorstrukturen um meh-
rere Grofsenordnungen herabzusetzen [153, 154].

Der Begriff der photonischen Atome ergibt sich, da die Eigenschaften von WGM-
Resonatoren, insbesondere von Kugelresonatoren, analog zum Bohr-Sommerfeld-
Atommodell behandelt werden kénnen [155]. Die Wellengleichung 2.7 kann in ei-
ne Gleichung mit der Form einer Schrédinger-Gleichung {iberfiihrt werden, deren
Eigenfunktionen und Eigenzustinde denen eines Elektrons im Wasserstoffatom &h-
neln. Analog zur Quantenmechanik entsprechen die Quantenzahlen n, m und [ der
Moden im WGM-Resonator den Haupt-, Bahn- und Magnetquantenzahlen der elek-
tronischen Zustande [156].

Photonische Atome konnen aufgrund des evaneszenten Feldes der Fliistergaleriemo-
den im Fall des riumlichen Uberlapps der Moden koppeln. Es bildet sich analog zu
chemischen Molekiilen ein photonisches Molekiil aus. Die Bindung wird nicht wie in
chemischen Molekiilen durch die Coulombkréfte zwischen den Atomkernen und den
Elektronen bestimmt, sondern hingt von der Geometrie und relativen Anordnung
der photonischen Atome ab [157].
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5.1 Mikroresonatoren in gekoppelten Systemen

Abbildung 5.2: Simulierte Energiedichte des elektrischen Feldes €| E|? eines photonischen
Molekiils. Die exemplarisch dargestellte symmetrische Supermode zeigt eine deutliche Feld-
erh6hung im Bereich des Kopplungsspalts [158].

Fliistergaleriemoden, die iiber mehrere Resonatoren verteilt sind und als Supermo-
den bezeichnet werden, spalten bei der Kopplung in eine symmetrische (bindende)
und eine antisymmetrische (nichtbindende) Mode auf [159, 160]. Die in Abschnitt
2.5 diskutierte Entartung der Moden aufgrund der Umlaufrichtung wird ebenfalls
aufgehoben [157].

Durch symmetrische Anordnung der gekoppelten Resonatoren kann die Giite ein-
zelner Supermoden, im Vergleich zu der Mode eines einzelnen Resonators, deutlich
erhoht werden. Von Boriskina et al. wird eine Erhéhung um den Faktor 23 postu-
liert [161]. Auferdem wurde im Fall aktiver Resonatoren gezeigt, dass durch deren
Kopplung die Abstrahlcharakteristik gezielt beeinflusst werden kann, wihrend iso-
lierte Kavititen isotrop in radialer Richtung abstrahlen [157]. Supermoden in diesen
aktiven photonischen Molekiilen besitzen, im Vergleich zu einzelnen Kavititen mit
grofserem Radius, einen deutlich grofferen freien Spektralbereich. Somit kann eine
monomodige Laseremission erreicht werden [162].

Durch die Ausbildung von Supermoden in passiven Resonatoren liegt ein grofierer
Anteil der Feldintensitéit aufserhalb der Resonatoranordnung. Bei Verwendung die-
ser Strukturen in der Sensorik kann durch den erhéhten Uberlapp der Mode mit der
Resonatorumgebung eine deutlich erhohte Sensitivitit erwartet werden (vergleiche
Abschnitt 5.2). In Abbildung 5.2 ist exemplarisch die Energiedichte einer simulier-
ten symmetrischen Supermode eines photonischen Molekiils dargestellt [158]. Die
Felderhthung im Bereich des Kopplungsspalts ist deutlich zu erkennen.
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Kapitel 5.  Anwendungen von WGM-Resonatoren

Es wurde gezeigt, dass Partikel mit einem Durchmesser von einigen hundert Nanome-
ter durch optische Krifte, &hnlich wie bei optischen Pinzetten [163], auf einer Bahn
entlang einer Fliistergaleriemode eines optischen Resonators gehalten werden kon-
nen [164]. Fluktuationen der Resonanzfrequenz kénnen zur Abschitzung der Grofke
und Masse der Partikel benutzt werden [81, 82]. Bei der Verwendung photonischer
Molekiile kénnen optische Kréfte, die zwischen den einzelnen Resonatoren auftre-
ten [165], zu einer erweiterten Fahigkeit bei der Detektion, dem Transport und der
Manipulation biologischer Nanopartikel fithren [162].

Im Rahmen dieser Arbeit wurden gekoppelte PMMA-Scheibenresonatoren herge-
stellt. Abbildung 5.1 zeigt erste Ergebnisse der Herstellung. Die Kavitdten besitzen
einen Durchmesser von 50 pm und der Kopplungsspalt betragt 350 nm. Die PMMA-
Scheiben wurden gemif der in Abschnitt 3.2 beschriebenen Methode hergestellt.
Die Strukturierung wurde an einem Rasterelektronenmikroskop mit einer Beschleu-
nigungsspannung von 100kV in Zusammenarbeit mit dem Institut fiir Mikrostruk-
turtechnik (IMT, Campus Nord, KIT) durchgefiihrt.

Ein experimenteller Nachweis der Kopplung dieser polymeren Kavititen mit dem in
Abschnitt 4.1 beschriebenen Messaufbau gelang bisher nicht. Erste Finite-Elemente-
Simulationen, die in der begleitenden Diplomarbeit von D. Fl6fs durchgefiihrt wur-
den, legen nahe, dass der minimale Abstand zwischen den Kavitdten (mit einem
Durchmesser von jeweils 50 pm) zur Enstehung von symmetrischen Supermoden
einen Wert von 100 nm unterschreiten sollte [158]. Fiir weitergehende experimentel-
le Untersuchungen ist somit eine Optimierung des Herstellungsprozesses zur weiteren
Verkleinerung des Kopplungsspalts unabdingbar.

5.1.2 cQED-Experimente

Zur Beschreibung der Wechselwirkung eines Mikroresonators mit einem Emitter!,
zum Beispiel einem Quantenpunkt, kann dessen Ubergang von einem Anfangszu-
stand |#) in einen Endzustand |f) mit Fermis Goldener Regel beschrieben werden.
Fiir die Ubergangsrate I' gilt [52]:

27

| ——
hp

(W)[{f]d - E(r)[i)[? (5.1)
Dabei bezeichnet d das Dipolmoment des Emitters und E(r) ist das elektrische Feld
an dessen Ort. Die optische Zustandsdichte p(w) in einem Mikroresonator kann,
im Vergleich zu einem homogenen Medium, stark modifiziert sein, so dass im Fall
schwacher Kopplung die spontane Emission verstirkt oder unterdriickt werden kann

!Der Emitter wird hier ausschlieRlich als Zwei-Niveau-System betrachtet.
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5.1 Mikroresonatoren in gekoppelten Systemen

(Purcell-Effekt) [166]. Im Fall der starken Kopplung wird die spontane Emission zu
einem reversiblen Prozess. Es kommt zur Ausbildung eines Polaritonzustandes.

Schwache Kopplung

Wird ein Emitter in ein transparentes, homogenes Medium mit dem Brechungsindex
n eingebettet, so lisst sich die spontane Emissionsrate I'y herleiten [167]:

W, |

Ty = (5.2)

3reohcy
Dabei ist ¢y die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum. Diese Gleichung kann in einer
quantenmechanischen Betrachtung unter Beriicksichtigung von Fluktuationen im
elektromagnetischen Vakuum zur Wechselwirkung mit dem Emitter mit der Energie
hwen hergeleitet werden.

In einem Mikroresonator weicht die Zustandsdichte von der des elektromagnetischen
Vakuums ab, da die Zustédnde, in die der Emitter seine Energie abgeben kann, von
der Kavitdt vorgegeben sind. Die spontane Emissionsrate im Resonator I'g.s wird
durch eine Resonatormode mit der Energie hwges = he/Agres modifiziert [168, 169]:

FRes = ! . ‘E<rEm)|2 COS2 0 - Fp . Fo + FRad (53)
1 + 4Q2()\Em/)\Res - 1)2 |E(rmax>’2

Der Ausdruck 14 4Q2(Agm/Ages —1)27" beinhaltet eine spektrale Verschicbung
zwischen den Wellenldngen des Emitter \g,, und der Resonatormode Ag.s mit der
Giite Q. Der Term |E(rgm)|?/|E(tmax)|? cos? § beriicksichtigt, dass das E-Feld der
Mode am Ort des Emitters E(rgy,) nicht mit dem Feldmaximum E(rpax) tiber-
einstimmt und ein Winkel 6 # 0 zwischen den Richtungen des Dipolmoments des
Emitters und des elektrischen Feldes besteht. I'g,q beinhaltet weitere Verlustkanéle
in die der Emitter ebenfalls abstrahlen kann.

Bei energetischer und raumlicher Ubereinstimmung zwischen einer Resonatormode
und dem Emitter vereinfacht sich Gleichung 5.3 zu I'g.s = Fpl'g. Der Purcell-Faktor
Fp ergibt sich aus der Giite der Resonatormode () und dem Modenvolumen Vj; zu

[166, 169]:
3 (A @
Fp=—|—-|— 54
P (n) Vi (5.4)
Der Purcell-Effekt, der die verstiarkte spontane oder unterdriickte Emission be-
schreibt, konnte in [93] bereits an den in dieser Arbeit diskutierten WGM-Schei-

benresonatoren aus SiOs mit einem Durchmesser von 10 pm gezeigt werden. Der
Purcell-Faktor ergibt sich dabei zu Fp = 14.
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Intensitat (bel.E.)
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Abbildung 5.3: Photolumineszenz-Spektrum von Cadmiumselenid-Quantenpunkten auf
einem SiOg-Scheibenresonator mit einem Durchmesser von 10 pm. Der gaufférmige Unter-
grund der Quantenpunktemission wurde subtrahiert. Die Verstdrkung der Photolumines-
zenz lasst sich durch den Purcell-Effekt erkldren. Markiert (griin) ist die aus Simulationen
stammende spektrale Position der fundamentalen TE(-Moden mit azimutalen Quanten-
zahlen von m = 66 bis 73 [93].

Auf diesen Scheibenresonator aus SiO, wurden Cadmiumselenid-Quantenpunkte
aufgebracht, die ein Emissionsmaximum bei einer Wellenldnge von 530 nm besitzen.
Neben der gaubformigen Emission, die von der spontanen Emission der Quanten-
punkte stammt, die nicht mit einer Resonatormode iiberlappen, zeigt sich eine deut-
liche Erh6hung der Photolumineszenz an den spektralen Positionen der Resonanz-
wellenlingen. In diesen Fillen gibt es rdumliche und energetische Ubereinstimmung
zwischen Resonatormoden und Emitter (sieche Abbildung 5.3). Die Verstirkung der
Photolumineszenz ist auf den Purcell-Effekt zuriickzufiihren. Zum Vergleich wurden
in Abbildung 5.3 die spektralen Positionen der fundamentalen TEg,-Moden mit ei-
ner azimutalen Quantenzahl von m = 66 bis 73 eingezeichnet, die sehr gut mit den
beobachteten Maxima der Photolumineszenz iibereinstimmen [93].

Starke Kopplung

In einer Kavitdt mit sehr hoher Giite kann der im vorigen Abschnitt beschriebene
irreversible Effekt, im Fall der starken Kopplung, umkehrbar werden. Der Emitter
strahlt seine Energie in Form von Licht ab, das aufgrund der Lebensdauer lange in
der Resonatormode bleibt, und kann wieder vom Emitter absorbiert werden. Dieser
verschrankte Zustand zwischen Emitter und Resonatormode wird als Kavitatspola-
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5.1 Mikroresonatoren in gekoppelten Systemen

riton bezeichnet [170].

In einem idealen System ohne Verlustkanile kann die Wechselwirkung zwischen
Emitter und Resonator im Fall starker Wechselwirkung mit dem Jaynes-Cummings
Hamiltonoperator beschrieben werden [171]. Es ergibt sich mit der Photonenzahl
n in der Resonatormode eine energetische Aufspaltung der verschrinkten Niveaus
le,n) + |g,n + 1) der Grofke 2ghiv/n + 1. |e,n) bezeichnet dabei den Zustand des an-
geregten Emitters ohne Photon in der Resonatormode und |g,n + 1) den Emitter
im Grundzustand mit einem Photon in der Resonatormode. Die Frequenz €2 = 2¢g
entspricht der Frequenz der Rabi-Oszillation zwischen den beiden Zustdnden. Fiir
den Kopplungsparameter ¢ gilt mit der Elementarladung e, der Elektronenmasse
my, der Oszillatorstérke des Emitters f und dem Modenvolumen Vj, [171]:

fe?

4de,eomo Vi

g= (5.5)
Zur Realisierung stark gekoppelter Systeme muss der Kopplungsparameter g mog-
lichst grofs sein. Neben einem Emitter mit hoher Oszillatorstirke muss das Modenvo-
lumen der Kavitit hingegen bei moglichst hoher Giite minimiert werden. Die starke
Kopplung kann nur auftreten, falls der Emitter und das Photon im Resonator auf
einer langeren Zeitskala abklingen als die Periodendauer der Rabi-Oszillation.

Die starke Kopplung konnte bereits in Systemen mit WGM-Resonatoren nachgewie-
sen werden. Von Aoki et al. [119] wurde die Wechselwirkung kalter Césiumatome im
Ultrahochvakuum mit einem toroidalen SiOs-Resonator untersucht. Srinivasan et al.
konnten die starke Kopplung an einem System aus Indiumarsenid-Quantenpunkten
nachweisen, die in einen Scheibenresonator bestehend aus Galliumarsenid eingebet-
tet wurden [32]. Die polymeren WGM-Resonatoren kénnen hier mit Giiten von 107
im sichtbaren Spektralbereich ihre Stirke ausspielen. In die Polymermatrix kénnen
Emitter, wie Quantenpunkte oder Farbstoffmolekiile [172] durch Einriihren vor der
Prozessierung, eingebettet werden.

Das aus numerischen Simulationen bestimmte Modenvolumen eines Kelchresonators
mit einem Radius von 20 pm liegt bei einem Wert von circa 450 (A/n)? (in der iib-
lichen Einheit der kubischen Wellenldnge im Resonator). Somit ergibt sich fiir den
Quotient aus gemessener Giite (von Q = 107 bei einer Wellenléinge von 780 nm) und
Modenvolumen ein Wert von Q/Vy; = 0,2 - 105 (A\/n) 3. Dieser Wert liegt in dersel-
ben Grokenordnung wie der von Akahane et al. publizierte Wert fiir eine Kavitét
auf Basis eines photonischen Kristalls [173] und etwa zwei Grofenordnungen unter
dem von Kippenberg et al. [23] groften gezeigten Wert von Q/V), fiir einen toroi-
dalen SiOs-Resonator. Die polymeren Fliistergaleriemoden-Resonatoren sind somit
vielversprechende Kandidaten fiir Experimente im Bereich der Resonator-Quanten-
elektrodynamik.
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5.2 Markerfreie Molekiildetektion

Das Ziel bei der Detektion von Molekiilen in biologischen und medizinischen Anwen-
dungen ist die markerfreie Detektion mit hoher Sensitivitdt, bis hin zur Detektion
von einzelnen Molekiilen. Mit Fluoreszenzexperimenten an einzelnen markierten Mo-
lekiilen konnten bereits Informationen {iber grundlegende biologische Vorginge, wie
beispielsweise Faltungsmechanismen [174] und molekularer Transport auf Zellebene
[175], gewonnen werden. Die Anbringung von Fluoreszenz-Markierungen (englisch:
labels) an Molekiile erfordert zeitlichen Aufwand. Zudem sind unmittelbare Beob-
achtungen biologischer Vorgéinge in Echtzeit nicht moglich. Auferdem lassen sich
strukturelle und funktionelle Verdnderungen der markierten Molekiile nicht aus-
schliefen. Markerfreie Detektionsmechanismen sind deshalb zu bevorzugen.

Im Bereich der Biosensoren gibt es verschiedene Ansétze zur markerfreien Molekiil-
detektion, von denen einige hier kurz skizziert werden [176, 18| - die Verwendung
von WGM-Resonatoren zur Molekiildetektion wird im nachfolgenden Abschnitt 5.2.1
dargestellt und diskutiert:

e Oberflaichenplasmonen Ein Oberflichenplasmon entspricht einer Oszillati-
on der Ladungsdichte an einer Grenzfliche zwischen einem Metall und einem
Dielektrikum, die entlang der Grenzfliche propagieren kann. Zur Erzeugung
von Oberflichenplasmonen kann beispielsweise ein Prisma verwendet werden,
auf das eine Metallschicht aufgebracht ist. Das einfallende Licht wird an der
Prisma-Metall-Grenzfliche totalreflektiert und das entstehende evaneszente
Feld reicht bis in die Metallschicht. Stimmen der Wellenvektor und die Fre-
quenz mit der der Plasmonen iiberein, konnen diese resonant angeregt werden.
Die Dispersionsrelation der Oberflichenplasmonen hingt von der dielektri-
schen Konstanten von Metall und der auf dem Metall befindlichen Probe ab.
Durch Messung der Resonanzbedingung kann die dielektrische Konstante der
Probe bestimmt und Riickschliisse auf die Probe, beispielsweise durch Anla-
gerung von Molekiilen, kénnen gezogen werden [177|. Die Sensitivitdt eines
solchen Sensors liegt bei einer detektierbaren Brechungsindexdnderung von
1078 [178].

e Interferometer Die Emission einer Laserquelle wird in einen monomodigen
Wellenleiter eingekoppelt, der auf zwei Zweige aufgeteilt wird. Einer der Zweige
kommt iiber das evaneszente Feld der gefiihrten Mode im Wellenleiter in Kon-
takt mit der zu analysierenden Probe. Die beiden Zweige des Interferometers
werden zusammengefiihrt und die Intensitit der interferierenden Signale wird
mit einer Fotodiode aufgezeichnet. Eine Anderung des Brechungsindex auf-
grund der zu detektierenden Molekiile im Detektionszweig bewirkt eine Pha-

78



5.2  Markerfreie Molekiildetektion

Laser Fotodiode

Transmission
T

>
Wellenlange

Abbildung 5.4: Die Anlagerung von polarisierbaren Molekiilen an einen WGM-Resonator
verursacht die Anderung der Resonanzfrequenz einer Fliistergaleriemode. Die transmittier-
te Intensitét weist somit eine Rotverschiebung der Resonanzkurve auf.

sendnderung, die sich im Signal der Fotodiode als Intensitatsdnderung nieder-
schlagt. [179] Mit einem auf einem Mach-Zehnder-Interferometer basierenden
Biosensor kann eine Brechungsindexinderung im Bereich von 10~7 detektiert
werden [180].

e Optische Glasfasern In eine Glasfaser, deren Kern freigelegt ist, kann durch
Interferenz zweier Laserstrahlen eine periodische Brechungsindexvariation im
Bereich der Wellenlédnge (A) mit dem effektiven Brechungsindex n.s; einge-
bracht werden. Wird dieses Bragg-Gitter mit einer Probe in Kontakt gebracht,
kann die entstehende Variation des Brechungsindex aufgrund der nachzuwei-
senden Molekiile durch die Messung der Wellenldnge Ap detektiert werden:
A = 2n.s¢\. Die Empfindlichkeit dieses Sensors liegt bei einer minimal nach-
weisbaren Brechungsindexinderung im Bereich von 1079 [181].

e Photonische Kristalle Eine weitere Moglichkeit zum Aufbau eines Biosen-
sors besteht in der Benutzung von Kavititen aufgrund von Defekten in den in
Abschnitt 2.1 beschriebenen photonischen Kristallen. Die Resonanzfrequenz
dieser Kavitiiten wird gemessen und deren Anderung aufgrund der Brechungs-
indexidnderung durch die zu detektierenden Molekiile, die die Struktur des
photonischen Kristalls infiltrieren, aufgezeichnet. Die minimal nachweisbare
Brechungsindexinderung liegt bei diesem Sensortyp im Bereich von 1074 [42].

5.2.1 Funktionsprinzip der Molekiildetektion auf Basis von
WGM-Resonatoren

Neben den im vorangegangenen Abschnitt beschriebenen Detektionsprinzipien kon-
nen auch Fliistergalerieresonatoren zum markierungsfreien Nachweis von Molekiilen,
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wie zum Beispiel Proteine, DNA-Sequenzen, Viren oder Bakterien, verwendet wer-
den [182, 17, 16]. Die Detektion eines an der Oberfliche eines WGM-Resonators
haftenden polarisierbaren Molekiils basiert auf dessen Interaktion mit dem evanes-
zenten Feld der Kavitét. Die daraus resultierende Anderung der Resonanzfrequenz
der Fliistergaleriemode kann detektiert werden (siehe Abbildung 5.4).

In einem heuristischen Bild entspricht die Anlagerung von vielen Molekiilen mit
einem der Kavitdt dhnlichen Brechungsindex n einer Vergroferung des Resonator-
radius R um den Betrag AR (siche Abbildung 5.4). Mit Hilfe von Gleichung 2.2
kann die Anderung A\ der Resonanzwellenlinge )\, aufgrund einer Radius- oder
Brechungsindexénderung An bestimmt werden [183]:

AN AR An

> R
Lagern sich nur einzelne Molekiile aus einer verdiinnten Losung zufillig verteilt an
einen WGM-Resonator an, so muss ein storungstheoretischer Ansatz zur Beschrei-
bung der Wellenléingenverschiebung genutzt werden [184]. Der evaneszente Teil des
Feldes des Resonators Eq(r)e™! erzeugt in dem sich anlagernden Molekiil ein Dipol-
moment Jpe™?. Dieses kann mit Hilfe der Polarisierbarkeit o des Molekiils am Ort
r; ausgedriickt werden: 6p = aE(r;). Die relative Frequenzénderung (dw/w), ergibt
sich aus dem Verhéltnis der Polarisierbarkeit und der integrierten Energiedichte im

inneren des Resonators:
dwy _ _—alBo(ry)f (5.7)
w /), 2 [elEg(r;y)2dV

(5.6)

Durch Summieren iiber die Beitrége aller Molekiile an der Resonatoroberfliche mit
einer Dichte o ldsst sich die relative Wellenldngendnderung einer Fliistergaleriemode
mit der Brechzahl n,, des umgebenden Mediums in folgender Form schreiben [183]:
A (5.8)
)\0 60(712 — n?n)R
In Gleichung 5.8 geht die Giite des Resonators nicht ein. Bemerkenswert ist, dass
die Grofe der Resonanzverschiebung mit abnehmendem Resonatorradius, somit also
kleiner werdendem Modenvolumen, zunimmt. Zur sensitiven Detektion muss aller-
dings die Resonatorgiite hoch sein, da die minimal messbare relative Anderung der
Resonanzwellenldinge circa 1/50 der Linienbreite der Resonanzkurve betrigt [184].
Aus diesem Grund muss das Verhéltnis aus Giite und Modenvolumen Q) /V); maxi-

miert werden. Weitere Details hierzu und der Optimierung von @)/V), finden sich in
Abschnitt 5.2.3.

Von Armani et al. konnte im Jahr 2007 die Detektion einzelner Molekiile mit Hilfe
eines toroidalen SiO,-Resonators mit einer Giite im Bereich von 10% nachgewiesen
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werden [15]. Die herangezogene Erklarung einer zusétzlichen Wellenlingenverschie-
bung durch lokale Deponierung von Wéarme am Ort der zu detektierenden Molekiile
(bei einem positiven thermooptischen Koeffizient dn/dT > 0) ist jedoch umstritten
[185].

5.2.2 Erweiterungen des Messplatzes zur Untersuchung von
biologischen Systemen

Zur Durchfithrung von Messungen an biologischen Systemen wurde der in Abschnitt
4.1 beschriebene und diskutierte Messaufbau um eine Probenkammer zur Aufnahme
wassriger Losungen erweitert. Es handelt sich dabei um einen gefristen Aluminium-
korper, der an zwei gegeniiberliegenden Seiten zur Anndherung einer ausgediinnten
Glasfaser an ein Siliziumsubstrat mit WGM-Resonatoren gedffnet ist. Zur Abde-
ckung wird ein zugeschnittenes Deckglas mit einer Dicke von 200 pm verwendet.
Zum Befiillen des so entstandenen Probenraumes kann entweder ein System aus
zwei Miniaturpiezopumpen (mp6, Hersteller: Bartels Mikrotechnik GmbH) oder ei-
ne Eppendorf-Pipette verwendet werden. Die Fliissigkeit wird trotz der gedffneten
Seitenwande durch die Oberflichenspannung in der circa 200 pl fassenden Kammer
gehalten. Zur Messung eines Modenspektrums in wassriger Umgebung wird zunéchst
der verwendete Wellenleiter in die Nidhe des zu untersuchenden Resonators gebracht.
Nach Auflegen des Deckglases kann die Probenkammer mit der gewiinschten Losung
befiillt werden und die Anndherung des Wellenleiters an den Resonator kann vollzo-
gen werden. Beim Befiillen der Probenkammer ist darauf zu achten, dass die Fliis-
sigkeit behutsam einstromt, da deren Oberflichenspannung (im Fall einer wéssrigen
Losung) die ausgediinnte Glasfaser beschiadigen kann.

Wird die Probenkammer mit einer wissrigen Losung befiillt, so ergibt sich aufgrund
der Absorption des Wasser und der zusétzlich daraus resultierenden Strahlungs-
verluste eine Reduktion der Resonatorgiite. Durch den sinkenden Brechungsindex-
kontrast zwischen Kavitit und Wasser (ng,0 = 1,33 [187]) steigt die Moglichkeit,
dass Photonen das Resonatorpotential durchtunneln. Der hauptséchliche Verlustka-
nal ist jedoch die Absorption im umgebenden Wasser. Der Absorptionskoeffizient
von Wasser (sieche Abbildung 5.5) ist im sichtbaren Spektralbereich um mehr als
drei Grofenordnungen kleiner als im Wellenldngenbereich um 1300nm [186]. Den-
noch werden Messungen in wissriger Losung aufgrund des grofen durchstimmbaren
Bereichs der Laserquelle, trotz der erhohten Absorption und der Verringerung der
Giite, im infraroten Spektralbereich durchgefiihrt.

In einer wassrigen Umgebung sinkt die Giite der verwendeten Resonatoren um et-
wa zwei Grokenordnungen. Abbildung 5.6(a) zeigt das Modenspektrum eines SiOq-
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Abbildung 5.5: Absorptionskoeffizient von Wasser im sichtbaren und infraroten Spek-
tralbereich [186].
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Abbildung 5.6: Modenspektrum eines SiOg-Scheibenresonators mit einem Durchmesser
von 100 pm mit (a) Luft und (b) Wasser als umgebendes Medium. Die durch Anpassungen
von Lorentzkurven (rot) bestimmte Resonatorgiite verringert sich von Qr,p =1 - 10° um
zwei Grofenordnungen zu Qwasser = 1 - 103,
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Abbildung 5.7: Ergebnis der Simulation zur Berechnung des Verhéltnisses von Q-Faktor
und Modenvolumen fiir einen polymeren Kelchresonator in einer wéssrigen Lésung bei einer
Wellenlénge von 780 nm. Die gestrichelte Linie zeigt die Abhéngigkeit des Modenvolumens
vom Radius des Resonators. Die eingebettete Grafik zeigt den optimalen Resonatorradius
(hochster Wert von @Q/V)y) fiir eine maximale Sensitivitdt bei der Detektion im sichtbaren
und infraroten Spektralbereich.

Scheibenresonators mit einem Durchmesser von 100 pm mit Luft als umgebendes
Medium. Die mit Hilfe der Anpassung einer Lorentz-Kurve ermittelte Giite liegt bei
Qruse = 1-10°. Nach Befiillen der Probenkammer mit Wasser wird eine Abnahme
der Resonatorgiite um zwei Grofenordnungen auf einen Wert von Qyyasser = 1 - 103
beobachtet (siehe Abbildung 5.6(a)). Zudem werden nur noch fundamentale Reso-
natormoden angeregt.

5.2.3 Optimierung der Resonatorgeometrie mit numerischen
Methoden

Wie bereits diskutiert, ist die Voraussetzung fiir sensitive Molekiildetektion ein
grofses Verhiltnis von Q-Faktor zu Modenvolumen. Diesbeziiglich stellen die po-
lymeren Kelchresonatoren eine vielversprechende Moglichkeit aufgrund der hohen
Giiten im sichtbaren und infraroten Wellenléngenbereich dar.
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Die Giite der Kavititen sinkt mit abnehmendem Radius, da Photonen durch das Re-
sonatorpotential tunneln kénnen. Das Modenvolumen nimmt proportional mit dem
Radius zu, wihrend der Q-Faktor aufgrund der Absorptionsverluste im Material
nahezu konstant bleibt. Zur Optimierung des ()/Vy,-Verhéltnisses wurden Simula-
tionen auf Basis finiter Elemente mit dem Softwarepaket JCMSuite durchgefiihrt
(siehe hierzu auch Anhang A).

Der Q-Faktor wird aus den Ergebnissen der Simulation gewonnen. Es gehen die Ab-
sorption im Resonatormaterial und im umgebenden Medium ein. Die GGeometrie der
Kavitaten wurde aus elektronenmikroskopischen Bildern ermittelt. Zusétzlich wur-
de das Modenvolumen mit der iiblichen Definition aus Gleichung 2.18 bestimmt.
Es ergibt sich bei der Simulation unter der Annahme einer wéssrigen Umgebung
in Abhéngigkeit des Radius fiir eine bestimmte Wellenldnge ein grofter Wert von
@ /Vy. Abbildung 5.7 zeigt exemplarisch das Verhéltnis (Q/V), in Abhéngigkeit des
Radius fiir eine Wellenldnge von 780 nm. Deutlich zu erkennen ist der optimale Wert
von Q/Vyr von 3-10* (A\/n)~3 bei einem Radius von 34 um. Mit kleiner werdendem
Radius dominiert der abfallende Q-Faktor, wiahrend mit gréfer werdendem Radi-
us das proportional zum Radius ansteigende Modenvolumen bei konstanter Giite
an Einfluss gewinnt. Diese Simulation wurde fiir vier verschiedene Wellenldngen im
sichtbaren und infraroten Spektralbereich durchgefiihrt. Die in Abbildung 5.7 ein-
gebettete Grafik zeigt den optimalen Radius in Abhéngigkeit der Wellenlénge. Fiir
Messungen bei einer Wellenldnge von 1300nm liegt der Bestwert des Radius bei
55 pm.

5.2.4 Nachweis der Molekiildetektion mit polymeren Mikro-
kelchen

Zur Demonstration der Funktion des beschriebenen Messaufbaus wurde zunéchst
die Transmission durch eine an einen SiOs-Scheibenresonator mit einem Durchmes-
ser von 100 pm angenéherte, ausgediinnte Glasfaser in einer wassrigen Umgebung in
einem Wellenldngenbereich um 1300 nm aufgenommen (siehe Abbildung 5.8). Nach
Zugabe einer gesittigten Glucoselosung ergibt sich eine messbare spektrale Moden-
verschiebung von 810 pm aufgrund der Brechungsindexiinderung von 1-1073 (gemif
Gleichung 5.6) der die Kavitdt umgebenden Losung. Bei einer Giite der Kavitit von
Q = 10* in der wiissrigen Umgebung und einer detektierbaren Verschiebung von 1/10
der Linienbreite? liegt die kleinste messbare Brechungsindexénderung bei 107°.

Die gezeigte Verschiebung liegt aufgrund der hohen Konzentration um eine Gro-

’Die minimal detektierbare spektrale Verschiebung einer Fliistergaleriemode liegt laut Arnold
et al. bei 1/50 der Linienbreite [184].
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Abbildung 5.8: Modenspektrum (blau) eines SiOg-Resonators mit einem Durchmesser
von 100 pm. Die Wellenléngenénderung aufgrund der Zugabe einer gesdttigten Glucoselo-
sung betrigt 0,81 nm (griin).

kenordnung iiber den in [188] gezeigten Messwerten an Ringresonatoren mit Durch-
messern von 400 pm. Das dort gezeigte Auflosungsvermogen liegt ebenfalls bei einer
Brechungsindexinderung im Bereich von 1075,

Zum Nachweis der Anwendbarkeit der polymeren Kelchresonatoren (siehe Abschnitt
3.2) im Bereich der Sensorik wurden Kavitdten mit einem maximalen Radius von
45 nm verwendet. Der verwendete Radius liegt knapp unter dem in Abschnitt 5.2.3
bestimmten Wert von 55 pm fiir eine optimale Sensitivitdt in wassriger Umgebung.

In die Probenkammer wurden zunéchst 200 pl einer phosphatgepufferten Salzlsung
(englisch: phosphate buffered saline, abgekiirzt: PBS) mit einem pH-Wert von 7,4
gegeben. Die Transmission durch eine ausgediinnte Glasfaser wurde im Wellenlén-
genbereich zwischen 1302nm und 1307 nm aufgenommen. Die Giite der Kelchreso-
natoren sinkt aufgrund des umgebenden Mediums, wie in Abschnitt 5.2.2 diskutiert,
um zwei Grofenordnungen. Der Q-Faktor vor dem Einfiillen der PBS-Losung liegt
bei einem Wert von 2-10° (vergleiche Abschnitt 4.2.2). Nach Zugabe der Pufferlésung
verringert sich die Resonatorgiite auf 2 - 10* (siche Abbildung 5.9(b)). Die spektra-
le Position der Resonanzkurve kann mit Hilfe der Anpassung von Lorentz-Kurven
zeitlich verfolgt und aufgezeichnet werden.

Zur Detektion wurde ein globuléres Protein, ein sogenanntes Albumin (englisch: bo-
vine serum albumin, abgekiirzt: BSA) verwendet. BSA besitzt ein Molekulargewicht
von circa 60000 g/mol. Nach Zugabe von 10pl einer Losung von BSA in PBS mit
einer Konzentration von 1mmol/] diffundieren diese Molekiile zur Kavitét. Durch
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Abbildung 5.9: Spektrale Modenverschiebung aufgrund der Anlagerung einer Monolage
BSA an einem polymeren Kelchresonator mit einem maximalen Durchmesser von 90 pm im
Wellenldngenbereich um 1300 nm. (a) zeigt den zeitlichen Ablauf der Modenverschiebung.
Zudem ist eine Glattung der Daten dargestellt. (b) Die Modenverschiebung betrigt 40 pm
hin zu groferer Wellenlénge. Die zur Messung angepassten Lorentz-Kurven sind dargestellt.

die Anlagerung der BSA-Molekiile an die Kavitdt wird die Oberfliche des Resona-
tors passiviert. Es kommt zur Ausbildung einer Monolage innerhalb weniger zehn
Sekunden (sieche Abbildung 5.9(a)) [189]. Die gemessene spektrale Rotverschiebung
aufgrund der BSA-Anlagerung betrigt 40 pm. Zu deren Messung wurden die in Ab-
bildung 5.9(b) gezeigten Lorentz-Kurven verwendet. Fiir eine BSA-Schicht mit einer
Dicke von circa 3nm [190] stimmt die nach Gleichung 5.6 erwartete Verschiebung
sehr gut mit dem Messwert {iberein.

Bei dieser Messung im Wellenlédngenbereich um 1300 nm treten zwei Einschrankun-
gen zu Tage. Die Giite der Resonatoren wird durch die hohe Absorption des die
Resonatoren umgebenden Wassers (sieche Abbildung 5.5) erniedrigt. Weiterhin stellt
in diesem Wellenldngenbereich das Eindringen von Wassermolekiilen in die Poly-
mermatrix (Sorption) und der dadurch verursachten Absorption dieser Molekiile
innerhalb der Resonatorstruktur eine Einschrinkung dar [191]. Dies hat zur Fol-
ge, dass die Kelchresonatoren nach einer Messzeit von etwa einer Stunde aufgrund
des Eindringens von Wassermolekiilen in die Polymermatrix und der dadurch sin-
kenden Resonatorgiite fiir mindestens zehn Minuten auf einer Heizplatte bei 90 °C
zur Desorption der eingelagerten Molekiile erhitzt werden miissen. Fiir zukiinfti-
ge Messungen im sichtbaren Spektralbereich spielt dies jedoch keine Rolle, da der
Absorptionskoeffizient von Wasser im sichtbaren Spektralbereich, im Vergleich zum
Wert bei einer Wellenldnge von 1300 nm, um mehr als drei Grofsenordnungen kleiner
ist. Als Folge ist somit eine signifikant erhdhte Sensitivitat zu erwarten.
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Abbildung 5.10: Parallele Detektion verschiedener Molekiile. Jeder Resonator ist fiir eine
andere Substanz sensibilisiert.

5.2.5 Ansitze zur parallelen Molekiildetektion

Zur Durchfithrung einer parallelen Molekiildetektion, wie sie in Abbildung 5.10 an-
gedeutet ist, werden mehrere Resonatoren auf einem Substrat benotigt. Es miissen
zwei Fragestellungen behandelt werden. Einzelne Resonatoren miissen fiir bestimmte
Stoffe sensibilisiert werden. Und zudem miissen Detektionsschemata zum parallelen
Auslesen mehrerer Resonatoren auf einem Substrat entwickelt werden.

Funktionalisierung

In Abschnitt 5.2.4 wird eine unspezifische Molekiildetektion demonstriert, bei der
sich die nachzuweisenden Molekiile am Resonator und auch am restlichen Silizium-
substrat anlagern konnen. Sollen gezielt verschiedene Molekiile in einer Analysen-
probe wihrend einer Messung nachgewiesen werden, so muss jeder auf dem Substrat
befindliche Resonator derart pripariert werden, dass sich nur bestimmte Molekiile
an der Resonatoroberfliche anlagern konnen. Auf der einen Seite miissen zu diesem
Zweck chemische Methoden bereitgestellt werden, damit Substanzen, die als Funk-
tionalisierung fungieren sollen, an der Resonatoroberfliche nicht nur physisorbiert,
sondern auch chemisorbiert werden. Dies ist ein weitreichendes Arbeitsgebiet und
chemische Methoden zur Funktionalisierung von SiO,-Oberflichen am Beispiel von
toroidalen Resonatoren werden von Hunt et al. [192| demonstriert. Auf der anderen
Seite miissen Methoden entwickelt werden, die es ermoglichen, diese Substanzen ge-
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zielt auf die Resonatoren aufzubringen. Im Idealfall nur am Rand der Resonatoren,
der dem Ort der Fliistergaleriemoden nahe ist. Nachfolgend werden zwei Methoden
mit ersten Ergebnissen beschrieben:

Dip-Pen-Nanolithografie Bei der sogenannten Dip-Pen-Nanolithografie (abge-
kiirzt: DPN) [193] wird ein Rasterkraftmikroskop zum Auftragen chemischer Sub-
stanzen verwendet. Des Spitze des Rasterkraftmikroskops wird zunéchst in die auf-
zubringende Substanz, die Tinte, getaucht. Durch Kapillarkréifte wird die Spitze
benetzt. Diese wird danach mit geringer Kraft auf eine Oberfliche aufgesetzt. Die
Spitze wird verfahren, es bildet sich ein Meniskus aus und die aufzubringende Sub-
stanz wird auf der Probenoberfliche abgeschieden. Diese Technik ermdoglicht es,
Strukturen mit einer minimalen Breite von weniger als 100 nm zu schreiben [194].
Die Auftragung der Tinte ist von deren Zusammensetzung, der relativen Luftfeuch-
tigkeit und der Schreibgeschwindigkeit abhingig. Typische Schreibgeschwindigkeiten
der DPN-Technik liegen im Bereich von 1pm/s [195]. Dieses Verfahren ermoglicht
die prazise Ablagerung von Molekiilen auf dem Resonatorrand.

Derzeit wird in der parallel durchgefithrten Promotionsarbeit von T. Beck in Zu-
sammenarbeit mit dem Institut fiir Nanotechnologie (INT, Campus Nord, KIT)
ein auf dieser Methode basierender Ansatz zur Funktionalisierung von polymeren
Kelchresonatoren verfolgt.

Droplet-Spotter Zum schnelleren Aufbringen chemischer Substanzen (im Ver-
gleich zur DPN-Technik) wurde in der begleitenden Diplomarbeit von J. Fischer
ein sogenannter Droplet-Spotter aufgebaut [196]. Die Anordnung, die schematisch
in Abbildung 5.11 dargestellt ist, basiert auf Arbeiten von Yogi et al. aus dem Jahr
2001 [197]. Es konnen Tropfen mit einem Volumen im Bereich von Femtolitern er-
zeugt werden, die mit einer Prézision auf einer Mikrometerskala auf einer Oberfldche
platziert werden konnen.

Zur Erzeugung der Tropfen wird eine ausgediinnte Glaskapillare, mit einem Innen-
durchmesser von 10-30 pm an der Spitze, mit der aufzubringenden chemischen Sub-
stanz befiillt [196]. In diese Kapillare, deren Spitze einen Abstand von circa 50 pm
zum Substrat aufweist, wird eine Elektrode eingetaucht. Zwischen dieser und der
Probe konnen Hochspannungspulse mit Amplituden im Bereich von 500V bis 1kV
und einer Dauer von circa 10 ms angelegt werden. In dem sich ausbildenden inho-
mogenen elektrischen Feld werden durch Ladungstrennung [198] Tropfen ausgebildet
und auf der Probe deponiert (siche Abbildung 5.11).

Der schematische Aufbau der Anlage ist in Abbildung 5.11 dargestellt. Die Pulse
werden mit einem Frequenzgenerator erzeugt, iber ein Widerstands- und Konden-
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Abbildung 5.11: (a) Schematische Darstellung des Aufbaus zur Erzeugung von Tropfen
mit Volumina im Bereich von Femtolitern (Droplet-Spotter). Durch Anlegen eines Hoch-
spannungspulses erfolgt in der gezogen Kapillare eine Ladungstrennung, die im inhomoge-
nen elektrischen Feld zwischen Substrat und Spitze zur Ausbildung eines Tropfens fiihrt.
(b) Wassertropfen auf einem Siliziumsubstrat mit einem Durchmesser von circa 5 pm mit
einem Abstand von 50 pm.

20um

Abbildung 5.12: Aufnahme mit einem Fluoreszenzmikroskop einer Siliziumoberfliche
auf die mit dem Droplet-Spotter Biotintropfen mit einem Durchmesser von circa 10 pm
aufgebracht wurden. An diese Funktionalisierung wurde mit einem Farbstoff markiertes
Avidin gebunden.
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satornetzwerk geformt und in einem zweistufigen Schritt verstirkt. Die Grofe der
Tropfen hingt nicht nur von der Form der Hochspannungspulse ab, sondern auch
von der Geometrie der Kapillare, deren Abstand zur Probe und auch von der auf-
zubringenden Substanz selbst.

Abbildung 5.12 zeigt exemplarisch das Ergebnis einer auf eine Glasoberfliche aufge-
brachte Funktionalisierung [196]. Auf eine vorbehandelte Glasoberfliche wurden mit
dem beschriebenen Aufbau Biotin®-Tropfen aufgebracht. Diese Probe wurde mit ei-
ner Losung von Avidin gespiilt, das mit einem Farbstoff markiert war. Mit Hilfe eines
Fluoreszenzmikroskops kann die somit urspriinglich aufgebrachte Funktionalisierung
sichtbar gemacht und somit nachgewiesen werden.

Parallele Detektion

Zur Realisierung einer parallelen Detektion kénnen zwei unterschiedliche Detektions-
schemata verwendet werden. Entweder kénnen mehrere Wellenleiter mit nur je einer
daran gekoppelten Kavitit verwendet werden, oder an einen Wellenleiter werden
mehrere Resonatoren gekoppelt.

Der von Carlborg et al. [200] gezeigte Ansatz basiert auf Schlitzwellenleitern [201]
aus Siliziumnitrid auf einer SiO,-Schicht. Die Emission eines durchstimmbaren Di-
odenlasers wird {iber ein optisches Gitter in eine Wellenleiterstruktur eingekoppelt.
Die Intensitdt wird auf acht getrennte Wellenleiter verteilt. An jeden dieser Wel-
lenleiter ist ein Ringresonator gekoppelt. Die transmittierten Intensitdten durch die
Wellenleiter werden mit einem Feld von Fotodioden detektiert. Dieses Schema hat
mehrere Vorteile: Eine Wellenléngenverschiebung aufgrund einer Molekiilanlagerung
an einen Resonator kann diesem eindeutig zugeordnet werden. Wird ein Resonator
fiir keine bestimmte Substanz sensibilisiert, so kann dieser als Referenz zur Stabili-
sierung der Temperatur dienen.

Das von Xu et al. [202] gezeigte Detektionsschema basiert auf Ringresonatoren aus
Silizium, die auf einem SiOs-Substrat strukturiert wurden. In diesem Fall sind vier
Resonatoren an einen Wellenleiter gekoppelt. Beim Entwurf der Resonatorgeome-
trien ist jedoch darauf zu achten, dass die Resonanzfrequenzen eines Resonators im
freien Spektralbereich der anderen Resonatoren zu liegen kommen. Denn nur so ist
es moglich, die Verschiebung einer Resonanzfrequenz aufgrund einer Molekiilanla-
gerung einem bestimmten Resonator zuzuordnen. Einen dhnlichen Ansatz verfolgen
Mandal et al. auf der Basis photonischer Kristalle [43].

3Die Stoffkombination Biotin-(Strept-) Avidin ist ein in der Biologie oft angewandtes Modellsys-
tem aufgrund der Stérke der nicht kovalenten Bindung [199].
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5.2  Markerfreie Molekiildetektion

Abbildung 5.13: Integrierter Detektor mit aktiver polymerer Laserquelle auf Basis eines
Kelchresonators und mit einem passiven, funktionalisierten Resonator zur Molekiildetek-
tion.

5.2.6 Auf dem Weg zu einem integrierten Labor

Zur Realisierung eines biochemischen Sensors [203]| bietet es sich an, die in die-
ser Arbeit diskutierten Kelchresonatoren aus PMMA zu verwenden. Die polymeren
Kelchresonatoren bieten nicht nur vielversprechende Eigenschaften im Bereich der
Biosensorik, sondern auch die Moglichkeit der Herstellung von Laserquellen mit nied-
riger Schwelle. In die Polymermatrix von PMMA koénnen vor dem Aufbringen auf ein
Siliziumsubstrat (siehe dazu auch Abschnitt 3.2) verschiedene Stoffe, wie beispiels-
weise aktive Medien, eingebracht werden [172, 11]. Zudem kénnen die Kavitdten mit
Methoden der Halbleiterindustrie parallel hergestellt werden.

Zur Herstellung der in [172, 11| vorgestellten polymeren Laserquellen wird vor dem
Aufschleudern der PMMA-Schicht auf das Siliziumsubstrat das Polymer mit einem
in Ethanol gelosten Laserfarbstoff (Rhodamin 6G) versetzt. Die weitere Prozessie-
rung der kelchférmigen Kavitdten geschieht wie in Abschnitt 3.2 beschrieben. Bei der
Anregung der aktiven Resonatoren mit einem frequenzverdoppelten Nd:YAG-Laser
mit, einer Wellenldnge von 532 nm zeigt sich eine Laseremission bei einer Wellenlén-
ge von ungefahr 600 nm. Es zeigt sich, dass die hergestellten Laserresonatoren mit
einer Energie von 3,3 nJ sehr niedrige Laserschwellen besitzen.

Durch die voranschreitende Miniaturisierung von Laserquellen [204] eignen sich die
aktiven Kelchresonatoren als Lichtquelle zur Integration auf einem Substrat, zusam-
men mit passiven Resonatoren zur Detektion von Molekiilen [205]. Abbildung 5.13
zeigt eine solche Anordnung auf einem Substrat (englisch: lab-on-chip).
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Abbildung 5.14: Darstellung des Flip-Chip-Verfahrens. Ein auf ein transparentes Sub-
strat strukturierter Rippenwellenleiter wird einem Kelchresonator angenihert. Der entste-
hende mikrofluidische Kanal kann zum Transport von Fliissigkeiten genutzt werden.

Die Verwendung des Polymers PMMA bietet weitergehende Vorteile. So wurde in der
begleitenden Diplomarbeit von T. Grofimann |134] gezeigt, dass auf einem transpa-
renten Glassubstrat monomodige optische Rippenwellenleiter aus PMMA hergestellt
werden konnen. Diese Wellenleiter konnen, wie in [134] beschrieben, im sogenannten
Flip-Chip-Verfahren zur Ankopplung an polymere Kelchresonatoren genutzt werden.
Abbildung 5.14 zeigt die grundlegende Idee des Verfahrens. Auf ein aus Griinden
der Justage transparentes Substrat wird ein Rippenwellenleiter strukturiert. Die-
ses Substrat wird umgedreht und an die auf einem Siliziumsubstrat prozessierten
(aktiven und/oder passiven) Kelchresonatoren angenéhert. Durch die Verwendung
von Abstandshaltern bildet sich ein mikrofluidischer Kanal aus, iiber den kleinste
Fliissigkeitsmengen in dem integrierten Bauteil transportiert werden konnen. Das
Verfahren der Flip-Chip-Kopplung wurde zum Patent angemeldet [206].

Die Verwendung polymerer Rippenwellenleiter bietet gegeniiber der Nutzung von
ausgediinnten Glasfasern den Vorteil einer mechanisch deutlich erhéhten Stabilitét
und Robustheit. Sie bieten auch eine im Vergleich zu ausgediinnten Glasfasern er-
hohte Lebensdauer [134], da diese aufgrund von Rissbildungen durch adsorbierte
Wassermolekiile nach einem Tag ihre Transmission verlieren [207]|. Die grofe me-
chanische Stabilitdt ermoglicht es auch, einen Rippenwellenleiter, im (Gegensatz zu
einer ausgediinnten Glasfaser, parallel an eine Vielzahl von Kavitdten anzunihern.

5.3 Fazit

Im Rahmen dieser Arbeit konnten erste gekoppelte PMMA-Scheibenresonatoren,
mit Durchmessern von 50 pm und einem Kopplungsabstand von 350 nm, hergestellt
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5.3 Fazit

werden. Diese photonischen Molekiile eigenen sich fiir Anwendungen im Bereich der
Sensorik und zur Herstellung von kompakten Laserquellen mit gerichteter Abstrah-
lung.

Die besondere Eignung der polymeren Kelchresonatoren wurde fiir Anwendungen
im Bereich der Quantenelektrodynamik aufgezeigt. Zur Wechselwirkung von Fliis-
tergaleriemoden mit Emittern konnen diese direkt in die Polymermatrix eingebracht
werden. Anhand von Scheibenresonatoren, die mit Halbleiter-Quantenpunkten be-
deckt waren, konnte der Purcell-Effekt mit einem Purcell-Faktor von Fp = 14 de-
monstriert werden.

Die Eignung der polymeren Kelchresonatoren fiir Anwendungen im Bereich der bio-
chemischen Detektion wurde gezeigt. Der Messplatz wurde fiir Untersuchungen in
einer wassrigen Umgebung durch einen Probenhalter erweitert. Es konnten in ei-
ner wassrigen Umgebung Fliistergaleriemoden in polymeren Kelchresonatoren mit
Durchmessern von 90 pm mit Giiten im Bereich von 10* nachgewiesen werden.

Zur Optimierung der Sensitivitit, die durch das Verhiltnis des Q-Faktors und des
Modenvolumens bestimmt wird, wurden numerische Simulationen mit finiten Ele-
menten durchgefiihrt. Es konnte in Abhéngigkeit der Wellenldnge ein optimaler Re-
sonatorradius fiir Sensorikanwendungen in wéssriger Umgebung gefunden werden.

Es gelang der Nachweis einer Monolage von BSA-Molekiilen mit einer Dicke von cir-
ca 3nm auf einem polymeren Kelchresonator mit einem Durchmesser von 90 pm in
einer PBS-Lésung. Es ergab sich eine Modenverschiebung von 40 pm bei einer Wel-
lenldnge von 1300 nm. Die Messung konnte trotz der Absorption, des den Resonator
umgebenden wissrigen Mediums, durchgefiihrt werden. Messungen im sichtbaren
Spektralbereich versprechen hier eine deutlich erh6hte Sensitivitét.

Ferner wurden Ansitze zur gerichteten Detektion und erste Ergebnisse der Funktio-
nalisierung gezeigt. Unter Verwendung des biologischen Modellsystem Biotin-Avidin
konnte eine Glasoberfliche mit einem Aufbau zur Erzeugung von Tropfen im Femto-
literbereich funktionalisiert werden. Die aufgebrachten Molekiile konnten mit farb-
stoffmarkiertem Avidin nachgewiesen werden.

Neben Konzepten zur parallelen Molekiildetektion wurde der Weg zu einem auf ei-
nem Substrat integrierten Labor (Lab-on-Chip) auf Basis von Polymeren dargestellt.
Die in dieser Arbeit hergestellten passiven Kelchresonatoren lassen sich zusammen
mit aktiven, polymeren Kelchresonatoren auf einem Substrat prozessieren. Durch
die Verwendung von polymeren Rippenwellenleitern, die auf einem zweiten Substrat
hergestellt werden, kénnen iiber den Flip-Chip-Ansatz zukiinftig mikrofluidische Ele-
mente integriert werden.

Die freistehenden WGM-Resonatoren, insbesondere die polymeren Kavitédten, sind
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vielversprechende Bauelemente fiir Anwendungen in der Sensorik und Quantenelek-
trodynamik.
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Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

Im Fokus der vorliegenden Arbeit standen Fliistergalerie-Resonatoren, die Charak-
terisierung deren Figenschaften und die Demonstration der Anwendbarkeit in ver-
schiedenen Bereichen, darunter in der biochemischen Sensorik.

Es wurden erfolgreich die notwendigen Schritte zur Herstellung von Scheibenresona-
toren aus Siliziumdioxid auf Siliziumsubstraten eingefiihrt und verfeinert. Die zum
isotropen Atzen von Silizium benétigte Anlage auf Basis der Edelgasverbindung
Xenondifluorid wurde im Reinraum des Centrums fiir Funktionelle Nanostrukturen
aufgebaut, in Betrieb genommen und charakterisiert. Ferner wurde ein Aufbau auf
Basis eines COs-Lasers zur Erzeugung einer toroidalen Resonatorgeometrie aus den
Scheibenresonatoren realisiert. Die Geometrie der Kavititen wird in einem ther-
misch induzierten Prozess durch die Oberflichenspannung des Resonatormaterials
bestimmt.

Neben den Resonatoren auf Basis von Siliziumdioxid wurden Scheibenresonatoren
aus dem thermoplastischen Polymer Polymethylmethacrylat (PMMA) auf Silizi-
umsubstraten hergestellt. Mit Hilfe eines entwickelten, thermischen Prozessierungs-
schrittes kann die Geometrie der Kavititen in eine Kelchform iiberfiihrt werden.
Die Anderung der Struktur der Scheibenresonatoren beim Ubergang in die Kelch-
form wurde mit Hilfe eines fokussierten Ionenstrahls untersucht. Die Verdnderung
der Oberflichenbeschaffenheit und die Verminderung, der durch den Proximity-
Effekt bei der Belichtung mit dem Rasterelektronenmikroskop verursachten Rau-
igkeit, konnte mit Hilfe von Messungen mit einem Rasterkraftmikroskop ermittelt
werden.

Zur Charakterisierung der optischen Eigenschaften der hergestellten Resonatorstruk-
turen aus Siliziumdioxid und PMMA wurde ein faseroptischer, temperaturstabili-
sierter Messaufbau konzipiert. Ausgediinnte Standardglasfasern kénnen mit hoher
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Prézision an die Fliistergalerie-Resonatoren angenahert werden und durch die Ver-
wendung schmalbandiger Diodenlaser mit hoher Auflésung im sichtbaren und infra-
roten Spektralbereich vermessen und charakterisiert werden.

Die hergestellten Scheibenresonatoren aus Siliziumdioxid mit einem Durchmesser
von 40 pm erreichen Giiten im Bereich von 10°. Die mit Hilfe des CO,-Lasers herge-
stellten toroidalen Kavitdten erreichen, trotz eines im Vergleich halbierten Radius,
Q-Faktoren im Bereich 10° und bestétigen somit, die durch den thermischen Prozess
bewirkte Glattung der Oberflache.

Die Giiten der polymeren Scheibenresonatoren mit einem maximalen Durchmesser
von 100 pm lagen bei Messungen im infraroten Spektralbereich ebenfalls im Bereich
von 10°. Durch die thermische Prozessierung verbessert sich die Giite der PMMA-
Scheibenresonatoren um zwei Grofenordnungen. Fiir Kavitdten mit einem Durch-
messer von 50 pm steigt die Giite von 10* auf 2 - 10° im infraroten Spektralbereich.
Die Resonatorgiite ist in diesem Bereich durch die Absorption im Resonatormaterial
limitiert.

Im sichtbaren Spektralbereich erreichen die polymeren Kelchresonatoren Giiten von
1,3 - 107, die bisher von keiner anderen polymeren Kavitit erreicht werden konnte.
Der Q-Faktor ist ebenfalls durch die Absorption im Polymer begrenzt, liegt dennoch
bei einer Wellenldnge von 780 nm um zwei Grofenordnungen iiber den Giiten ver-
gleichbarer Polymerresonatoren, die von toroidalen SiOs-Resonatoren hoher Giite
abgeformt wurden.

Bei der Untersuchung thermischer Effekte zeigte sich die besondere Eignung der
Polymerkavitdten fiir Anwendungen im Bereich der Sensorik. Ab einer Temperatur
von circa 45°C wird die spektrale Position der Fliistergaleriemoden unabhéngig
von der Temperatur. Einfliisse der Umgebungstemperatur auf das Ergebnis einer
Detektion kénnen somit ausgeschlossen werden.

Zusitzlich konnte an den polymeren Kelchresonatoren die Aufhebung der natiirli-
chen Entartung aufgrund des Umlaufsinns der Fliistergaleriemoden beobachtet und
gemessen werden. Die Kopplung der Moden, die nur in Kavitdten mit sehr hoher
Giite beobachtet werden kann, wurde sowohl als Transmissionssignal durch eine an
eine Kavitdt angendherte Glasfaser gemessen, als auch mit einer Modifikation des
Messaufbaus als Reflexionssignal.

Es konnten erste Strukturen zur Bildung photonischer Molekiile hergestellt werden.
Sie bestehen aus zwei PMMA-Scheibenresonatoren mit Durchmessern von 50 pm und
einem Kopplungsabstand von 350 nm. Ein Nachweis der Kopplung konnte bislang
jedoch nicht erbracht werden. Ferner wurde der Purcell-Effekt durch die Kopplung
von Halbleiter-Quantenpunkten an Scheibenresonatoren aus Siliziumdioxid demons-
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triert. Aufserdem konnte gezeigt werden, dass sich die polymeren Kelchresonatoren
aufgrund ihres geringen Modenvolumens und gleichzeitig grofter Giite fiir Experi-
mente im Bereich der Quantenelektrodynamik eignen.

Zur Demonstration der Anwendbarkeit der polymeren Kelchresonatoren im Bereich
der biochemischen Detektion wurde der Messplatz um eine Probenkammer zur Mes-
sung von Fliistergaleriemoden in wéssrigen Umgebungen erweitert. Es konnten er-
folgreich in polymeren Kelchresonatoren mit Durchmessern von 90 pm Fliisterga-
leriemoden mit Giiten im Bereich von 10% in wiissriger Umgebung nachgewiesen
werden. Durch Zugabe einer Glucoselosung und der dadurch verursachten Ande-
rung des Brechungsindex des den Resonator umgebenden Mediums konnte eine erste
spektrale Modenverschiebung detektiert werden.

Zur Optimierung der Sensitivitdt wurden numerische Simulationen auf Basis finiter
Elemente durchgefiihrt. Der optimale Radius der Kelchresonatoren konnte durch
die Optimierung des Verhiltnisses von Giite zu Modenvolumen in Abhéngigkeit der
Wellenldange ermittelt werden.

Die Anlagerung einer Monolage von BSA-Molekiilen, aus einer phosphatgepuffer-
ten Salzlosung heraus, an einen polymeren Kelchresonator mit Durchmessern von
90 pm, konnte nachgewiesen werden. Es konnte eine spektrale Modenverschiebung
von 40pm im infraroten Spektralbereich gemessen werden. Die Messung konnte,
trotz der grofsen Absorption des umgebenden wéssrigen Mediums und einer Reduk-
tion der Resonatorgiite um zwei Grofenordnungen, durchgefiihrt werden. Messungen
im sichtbaren Spektralbereich versprechen eine deutlich erhéhte Sensitivitit.

Mit einem Aufbau zur Erzeugung von Tropfen im Femtoliterbereich konnen Kavi-
taten derart sensibilisiert werden, so dass nur spezifische Molekiile an einem Reso-
nator anhaften konnen. Erste Ergebnisse der Erzeugung kleinster Tropfen konnten
demonstriert werden und eine spezifische Molekiilanlagerung auf Basis von Biotin
und Avidin wurde gezeigt.

Weiterhin wurde die Integration von aktiven und passiven polymeren Kelchreso-
natoren in einer Lab-on-Chip-Anordnung dargestellt. Das zur Ankopplung von po-
lymeren Rippenwellenleitern an diese Kavititen und zur gleichzeitigen Ausbildung
eines Kanals fiir Mikrofluidik vorgeschlagene Flip-Chip-Verfahren wurde zum Patent
angemeldet [2006].
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Ausblick

Zur weiteren Entwicklung des Projekts im Rahmen des Teilbereichs A5 des Cen-
trums fiir Funktionelle Nanostrukturen konnen zwei wesentliche Bereiche verfolgt
werden: die biochemische Detektion und die Quantenelektrodynamik. Fiir beide Be-
reiche verspricht die Verwendung der Kelchresonatoren aus Polymethylmethacrylat
aufgrund ihrer hohen Giiten im sichtbaren und infraroten Spektralbereich, der ver-
gleichsweise kleinen Modenvolumen und der vielfiltigen Funktionen von Polymeren
weitere Fortschritte.

Im Bereich der biochemischen Detektion konnen Fortschritte bei der Sensitivitét er-
reicht werden. Einerseits durch eine weitergehende Verbesserung der Resonatorher-
stellung und einer Verfeinerung des verwendeten Messplatzes zur Anndherung von
ausgediinnten Glasfasern an die Kavitdten, insbesondere in einer wéassrigen Umge-
bung. Die grofte Verbesserung kann allerdings erzielt werden, wenn die zur Detekti-
on verwendete Lichtwellenldinge weiter in Richtung des sichtbaren Spektralbereichs
verschoben wird, da dort die Absorption des bei der Detektion beteiligten Wassers
um mehrere Grofenordnungen geringer ist als im infraroten Spektralbereich.

Eine weitere Verbesserung der Sensitivitat und eine gleichzeitige Ermoglichung einer
parallelen Detektion in Echtzeit kann durch die Ausnutzung und Verwendung spe-
zifischer Bindungen zur Anlagerung von Molekiilen an einen bestimmten Resonator
erfolgen. Hierzu sind weitergehende Untersuchungen zur Bindung von Molekiilen an
eine Polymeroberfliche zur Funktionalisierung notwendig.

Im Hinblick auf eine parallele Detektion konnen ferner die bereits hergestellten
Rippenwellenleiter an die polymeren Resonatoren angekoppelt und die Flip-Chip-
Kopplung demonstriert werden. Aufserdem kann in diesem Bereich an einer weiteren
Integration von aktiven und passiven Resonatoren und einer Verwendung von Kom-
ponenten aus der Mikrofluidik gearbeitet werden.

Durch ein Vorantreiben gekoppelter Resonatorsysteme, insbesondere der photon-
ischen Molekiile, konnen durch die Ausnutzung von Supermoden eine erhéhte Sen-
sitivitdt und auch weitere Funktionalititen zur Charakterisierung von Molekiilen
erreicht werden. Auch aktive Polymerresonatoren auf der Basis photonischer Mole-
kiile kénnen, durch eine einstellbare Abstrahlcharakteristik durch Wahl des Kopp-
lungsabstands, weitere Fortschritte mit sich bringen. Die Kopplung von Resonatoren
kann entweder, wie im Rahmen dieser Arbeit gezeigt, lateral erfolgen oder durch die
Verwendung dreidimensionaler Lithografietechniken und anderer Polymere, wie bei-
spielsweise Ormocere, in einer vertikalen Anordnung.

Im Bereich der Quantenelektrodynamik kann, durch Einbetten von Halbleiter-Quan-
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tenpunkten oder Farbstoffmolekiilen in die Polymermatrix, die kohdrente Wechsel-
wirkung zwischen einzelnen Emittern und Fliistergaleriemoden in Form der star-
ken Kopplung nachweisbar werden. Durch Ausnutzung dieser Kopplungen kénnen
beispielsweise verschrinkte Photonen erzeugt werden oder die Realisierung einer
effektiven Einzelphotonenquelle ermdglicht werden.
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Anhang A

Numerische Simulation
rotationssymmetrischer
Mikroresonatoren

Die im Rahmen dieser Arbeit gezeigten Ergebnisse numerischer Simulationen wur-
den mit Hilfe des Softwarepakets JCMSuite (JCMwave GmbH) erstellt und basieren
auf der Methode der finiten Elemente [64].

Durch den zeitharmonischen Ansatz fiir die elektromagnetischen Felder F(r,t) =
F(r)e™! kénnen die Maxwellgleichungen (siehe Gleichungen 2.3 bis 2.6) auf ein Ei-
genwertproblem mit dem Eigenvektor F und dem FEigenwert w reduziert werden
[58]:

e'Vxu'VxF—-wF=0 (A.1)

Zur Berechnung dieses Eigenwertproblems wird das Rechengebiet in kleinere Gebie-
te, die sogenannten finiten Elemente, aufgeteilt und die elektromagnetischen Felder
kénnen durch einfache polynomiale Funktionen in diesen Bereichen angenihert wer-
den. Mit kleiner werdender Grofe dieser Elemente steigt, zusammen mit der not-
wendigen Rechenzeit, die Genauigkeit der Ndherung. Die Grofe der finiten Elemente
kann im Rechengebiet der Komplexitit der zu berechnenden Geometrie nahezu be-
liebig angepasst werden. Durch die Zeitabhingigkeit der elektromagnetischen Felder
ist es ausreichend, nur eines der Felder zu berechnen, beispielsweise das elektrische
Feld. Aus den Maxwell-Gleichungen 2.5 und 2.6 kann das jeweils andere Feld be-
rechnet werden.

Das Eigenwertproblem wird mit dem Programmteil JCMResonance berechnet. Das
Programm ermoglicht die Berechnung von Resonatormoden zwei- und dreidimensio-
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Abbildung A.1: (a) Adaptives Rechengitter bei der Berechnung der Resonatormoden ei-
nes Kelchresonators nach drei Verfeinerungsschritten. Radialer Schnitt durch das Rechen-
gebiet. Zusatzlich ist die damit simulierte rdumliche Verteilung der elektrischen Felddichte
€|E|? einer TE&%E’—Mode und das zylindrische Koordinatensystem gezeigt. (b) Detaillierte
Ansicht des in (a) markierten Bereichs des Rechengitters.

naler Strukturen in kartesischen oder zylindrischen Koordinaten. Dreidimensionale
WGM-Resonatoren kénnen zur Verringerung der notwendigen Rechenleistung auf
ein zweidimensionales zylindersymmetrisches Problem zuriickgefiihrt werden. Die
dafiir notwendigen finiten Elemente bestehen entweder aus Dreiecken oder Paralle-
logrammen. Die elektromagnetischen Felder in den finiten Elementen werden durch
Polynome bis maximal neunter Ordnung angen&hert. Polynome dritten Grades stel-
len einen guten Kompromiss zwischen Rechengenauigkeit und Ressourcenverbrauch
dar.

Die festgelegte Resonatorgeometrie ist exemplarisch in Abbildung A.1 fiir einen poly-
meren Kelchresonator gezeigt. Ebenso die gewdhlten transparenten Randbedingun-
gen (englisch: perfectly matched layers, abgekiirzt: PML). Elektromagnetische Felder
werden in diesem Gebiet absorbiert und Riickkopplungen in den betrachteten Reso-
nator durch Reflexionen werden verhindert. Zur Berechnung einer Resonanzfrequenz
muss ein Startwert wgq+ vorgegeben werden, der nach Gleichung 2.2 gewahlt wird.
Zunéchst wird das Rechengebiet mit Hilfe finiter Elemente konstruiert und fiir einen
Bigenwert w ~ wg¢ Wird beispielsweise das elektrische Feld ausgewertet. Danach
wird das Rechengitter durch das Erzeugen kleinerer Elemente verfeinert. Dieser Pro-
zess geschieht so lange, bis eine wihlbare Zahl an Verfeinerungen durchgefiihrt wur-
de, oder bis die berechnete Verbesserung der Eigenfrequenz eine bestimmte Toleranz
unterschreitet. Das Programm verwendet eine adaptive Technik zur Verfeinerung des
Rechengitters [58, 208]. Es werden nur die Bereiche des Gitters verfeinert, in denen
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a) TMgl, Ao = 499,5nm, Q = 4,6 - 10° b) TMGY, Ao = 482,3nm, Q = 3,8 -10°

c) TMY, Ao = 466,8nm, Q = 2,5-10° d) TME,, Ao = 459,6nm, Q = 6,7 - 108

e) TMYY, Ao = 452,5nm, Q =8,0- 107 f) TM3Y), Ao = 442,4nm, Q = 2,2 10°
Ol .

(g)

Abbildung A.2: Simulierte Verteilung der elektrischen Energiedichte, Resonanzwellenlén-
ge und Giite eines idealen Scheibenresonators mit einer azimutalen Quantenzahl m = 81
im Wellenldangenbereich von 400 bis 500 nm [64].

sich starke Feldinderungen ergeben. Abbildung A.1 zeigt exemplarisch das Rechen-
gitter nach drei Verfeinerungsschritten. Ist eine Resonanzfrequenz fiir eine Mode mit
einer azimutalen Quantenzahl m mit der gewiinschten Genauigkeit bestimmt, wird
mit Gleichung 2.2 der Startwert fiir die Berechnung der Frequenz der benachbarten
Mode m £ 1 festgelegt.

Die Steuerung der Simulation erfolgt iiber eine Schnittstelle {iber das Programmpa-
ket MATLAB (Hersteller: MathWorks). Dies ermdglicht eine vollstdndige Automatisie-
rung der Simulation und der Auswertung der Ergebnisse.

Bei der von JCMResonance berechneten Resonanzfrequenz handelt es sich um einen
komplexen Wert wres = Wreai +1Wimag- Die Resonatorgiite ldsst sich {iber die Relation

Q _ Wreal (A2)

2wzmag

bestimmen. Der Realteil w,., beschreibt die Resonanzfrequenz der Mode, wihrend
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=8i=8)

a) TMSl, Ao = 499,5nm, Q = 4,6-10° (b) TM§Y, Ao = 488,2nm, Q = 4,1 - 10°

¢) TMGY, Ao =477,8nm, @ =3,5-107 (d) TMY, Ao = 467,8nm, Q = 3,0 - 10°
e) TMGY, Ao =458,7nm, Q@ = 1,7-10°  (f) TM}), Ao = 462,6 nm, Q = 2,3 - 10°
] . 1
(8)

Abbildung A.3: Simulierte Verteilung der elektrische Energiedichte, Resonanzwellenldnge
und Giite eines toroidalen Resonators mit einer azimutalen Quantenzahl m = 81 im Wel-
lenldngenbereich zwischen 400 und 500 nm. Die Giite der Moden sinkt mit zunehmender
axialer Quantenzahl aufgrund des groker werdenden Uberlapps mit der Resonatoroberfli-

che [64].
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Wimag €in Maf fiir die Absorption im Resonator ist. Die Polarisationsrichtung einer
Mode wird aus der Feldverteilung der berechneten Feldkomponenten bestimmt. Die
radiale und axiale Ordnung der Moden wird durch Abzéhlen der Feldmaxima in der
entsprechenden Richtung festgelegt.

Weitere exemplarische Ergebnisse von Simulationen (siehe auch Abschnitt 2.2) eines
idealen Scheibenresonators und eines toroidalen Resonators zeigen die Abbildungen
A2 und A.3. Es sind jeweils die sechs hochsten transversal magnetischen Moden
mit den jeweiligen Resonanzwellenlangen und Q-Faktoren im Wellenléngenbereich
von 400 bis 500 nm dargestellt. Bei beiden gezeigten Geometrien werden héhere ra-
diale und axiale Moden gefiihrt. Mit steigender radialer Ordnung der Moden wird
die Resonanzwellenlénge kleiner, da die Intensititsmaxima der Moden in radialer
Richtung ndher an der Symmetrieachse liegen. Zusétzlich wird der Q-Faktor auf-
grund eines grokeren Uberlapps der Moden mit dem Resonatorrand mit steigender
Ordnung kleiner. Dies wird insbesondere in Abbildung A.3 bei der Erhohung der
axialen Quantenzahl deutlich.
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Anhang B

Aufbau eines ECD-Lasersystems

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein durchstimmbares Diodenlasersystem mit einer
externen Kavitat in einer modifizierten Littrow-Konfiguration mit einer Emissions-
wellenldnge von 780 nm, einem modensprungfrei abstimmbaren Bereich von ungefédhr
15GHz (30 pm) und einer Ausgangsleistung von circa 12 mW aufgebaut [64].

Theoretische Grundlagen

Zur Erzeugung der notwendigen Riickkopplung in die Laserdiode wird ein optisches
Gitter verwendet. Die Bedingung fiir konstruktive Interferenz unter dem Winkel 6;,
zur Normalen des Gitters, dem Winkel 6, unter dem die Beugung der Ordnung m
auftritt, dem Linienabstand des Gitters d und der Wellenléinge des Lichts lautet [506]:

d(sin 0;, + sin6,,,) = mA (B.1)

In der Littrow-Konfiguration wird die Intensitdt der ersten Beugungsordnung in die
Laserdiode zuriickgekoppelt. Somit muss der Winkel des einfallenden Lichts und der
Winkel unter dem die erste Beugungsordnung auftritt identisch sein. Es ergibt sich
mit 0 = 6;, = 6,, die Littrow-Bedingung:

A = 2dsinf (B.2)

Die spektrale Position einer Laserlinie A\, setzt sich aus der Gitterriickkopplung und
der n-ten longitudinalen Mode der externen Kavitdt zusammen, die sich von der
Riickfacette der Laserdiode bis zum optischen Gitter iiber die Lénge L erstreckt:

L

Ay = —
2n

(B.3)
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Fiir den freien Spektralbereich der externen Kavitit ergibt sich mit der Naherung
L> \/2:
A2 A2

— B.4
2L+ X 2L (B4)

Alpsg =
Die Anderung der Emissionswellenlinge des Lasers wird durch Drehung des opti-
schen Gitters bewirkt. Unter der Annahme, dass sich die Linge der Kavitit da-
bei nicht dndert, bleibt die spektrale Position der Kavitdtsmoden konstant. Bleibt
die spektrale Position der Gitterriickkopplung im Intervall von A\, — A\psr/2 bis
An 4+ AXpgr/2, so ist eine kontinuierliche Anderung der Emissionswellenlinge mog-
lich [209]. Wird dieser Bereich verlassen, erfolgt ein abrupter Sprung der Emissions-
wellenlinge (Modensprung) in den Bereich der néichsten Mode A,1; des externen
Resonators.

Zur Vermeidung von Modenspriingen muss die Linge der Kavitit wihrend der Dre-
hung des Gitters so angepasst werden, dass sich die spektralen Positionen der Git-
terriickkopplung und der Kavitdtsmoden gleichermafen verschieben. Aus den Glei-
chungen B.2 und B.3 ergibt sich folgendes Kriterium fiir die relative Anderung der
Emissionswellenlinge des ECD-Lasers AN/ [64]:

A/\NAL_ Af
AN L  tanf

(B.5)

Gleichung B.5 gilt nur, falls Reflexionen von der Frontfacette der Laserdiode zu ver-
nachlissigen sind. Andernfalls bilden sich neben der betrachteten externen Kavitat
zwei weitere sekundire Kavititen zwischen der Frontfacette der Laserdiode und der
Riickfacette bzw. dem optischem Gitter aus. Diese miissten in die Betrachtung aufge-
nommen werden und wiirden zu einer deutlichen Verringerung des modensprungfrei
durchstimmbaren Bereichs fithren [209].

Experimentelle Realisierung und Charakterisierung

Das ECDL-System wurde in einer modifizierten Littrow-Anordnung aufgebaut und
baut auf Arbeiten von Arnold et al. [211] mit Modifikationen von Hawthorn et
al. [210]. Die zentralen Komponenten des Aufbaus basieren auf kommerziell erhélt-
lich Teilen. Ein konventioneller Spiegelhalter (U100, Hersteller: Newport) bildet das
Grundgeriist des Aufbaus (siehe Abbildung B.1). In die Riickseite des Halters ist eine
Befestigung fiir die Laserdiode und eine Kollimatorlinse (LT230P-B und C230TME-
B, Hersteller: Thorlabs) eingelassen. Die Vorderseite des Spiegelhalters wurde derart
modifiziert, dass ein optisches Gitter und ein gegeniiberliegender Spiegel unter Be-
achtung des Littrow-Winkels an einem speziell gefertigten Halter befestigt werden
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Laserdiode g Gitter

“Piezo

Spiegelhalter

Abbildung B.1: Schematischer Aufbau des ECD-Lasersystems (nach [210]).

kénnen. Der zusétzliche Korrekturspiegel wandelt die Richtungsinderung des emit-

tierten Lichts bei Drehung des Gitters in einen Parallelversatz des Lichtstrahls um
[128].

Eine Mikrometerschraube des Spiegelhalters wird durch eine Mikrometerschraube
ersetzt, die einem Piezoaktuator (Hersteller: Physik Instrumente) mit einem Ver-
stellweg von 25 pm enthilt. Dieses Piezoelement dient zur Feinabstimmung der Git-
terdrehung. Die Linge der externen Kavitidt kann mit Hilfe einer kompakten Piezo-
scheibe (10 x 10 x 2mm?, Hersteller: Piezomechanik GmbH) mit einem maximalen
Verstellweg von 1,3 pm angepasst werden. Zusédtzlich wird die Temperatur des ge-
samten Aufbaus mit Hilfe eines Peltierelements (30 W), das unterhalb der Grund-
platte des Spiegelhalters montiert ist, eines in den Spiegelhalter eingelassenen Ther-
mistors (Hersteller: Farnell) zur Messung der Temperatur und eines PID-Reglers
(TED350, Hersteller: Thorlabs) stabilisiert.

Die Laserdiode (LD-0780-050-AR-1, Hersteller: Toptica) besitzt eine Zentralwellen-
lange von 780 nm und einem Verstidrkungsbereich von £10 nm um diese Wellenldnge.
Auf die Frontfacette wurde vom Hersteller eine Antireflexbeschichtung aufgebracht,
die eine Reflektivitét im Bereich 10™* besitzt. Somit wird der Ausbildung sekundérer
Kavitiaten entgegengewirkt. Zur Ansteuerung der Laserdiode wird eine rauscharme,
stabilisierte Stromquelle (LDC202C, Hersteller: Thorlabs) verwendet.

Das (holografische) Reflexionsgitter (06HG1800-500-1, Hersteller: Newport) besteht
aus Aluminium, ist mit einer Schutzschicht aus Magnesiumfluorid (MgF5) versehen
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Abbildung B.2: Abhéingigkeit der Ausgangsleistung des Lasers mit (rote Kurve) bzw.
ohne (blaue Kurve) externe Kavitét.

und besitzt 1800 Linien/mm. Der Littrow-Winkel ergibt sich damit zu 6 = 44,5°. Der
verwendete Spiegel besitzt aufgrund einer Beschichtung mit Silber eine breitbandige
Reflexion (05SD520ER.2, Hersteller: Newport).

Die Linge des externen Resonators betrdgt 20 mm. Die maximale Gitterdrehung
ergibt sich aufgrund des Verstellwegs der Piezoschraube mit 25 pm zu A#f,,,, =
0,65 - 1073 rad. Mit Gleichung B.5 ergibt sich eine maximale Anderung der Linge
der Kavitdt zu AL, = 1,83 pm. Diese entspricht einem theoretisch erreichbaren
durchstimmbaren Bereich von A\, = 71 pm (35 GHz). Experimentell konnte ein
Wert von AMq: = 32pm (15,8 GHz) erreicht werden.

In Abbildung B.2 ist die Ausgangsleistung der Laserdiode in Abhéngigkeit des Di-
odenstroms dargestellt. Aufgrund der Antireflexbeschichtung zeigt sich bei der La-
serdiode ohne externe Kavitit keine klare Laserschwelle. Ab einem Strom von circa
90 mA (siehe eingebettete Grafik in Abbildung B.2) wird die Kurve geringfiigig stei-
ler. Mit der externen Kavitat ergibt sich eine deutliche Laserschwelle bei einem Strom
von 44 mA. Die deutliche Absenkung der Laserschwelle ldsst sich dadurch erkléren,
dass durch das optische Gitter eine zusétzliche Riickkopplung in den Verstarkungsbe-
reich der Laserdiode bewirkt wird. Die nutzbare maximale Ausgangsleistung betriagt
etwa 12mW bei einem Strom durch die Laserdiode von 140 mA.

Die Linienbreite des Lasers wurde mit einem Fabry-Pérot-Interferometer (Hersteller:
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Coherent) gemessen. Bedingt durch die Auflésungsgrenze dieses Instrumentes kann
die minimale Linienbreite mit 76 fm (37,5 MHz) abgeschétzt werden. Die tatséchliche
Linienbreite liegt deutlich darunter. Typische Werte der Linienbreite kommerzieller
Geréte bewegen sich im Bereich von 100 kHz bis 1 MHz.

Fiir eine stabile und reproduzierbare Laseremission sollte die ECDL-Anordnung nur
unter Verwendung eines optischen Isolators (I0-D-780-VLP, Hersteller: Thorlabs)
betrieben werden. Dadurch kann verhindert werden, dass zusétzliche Reflexionen
aus dem optischen Aufbau die durch das optische Gitter bestimmte Riickkopplung
in die Laserdiode beeinflussen.
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