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KAPITEL 1

Einleitung

Cavity-Ring-Down-Spektroskopie (CRDS) ist ein Verfahren der optischen Absorptionsspektroskopie,
welches sich durch seine Prézision und den prinzipiell einfachen Aufbau auszeichnet [1]. Kernelement
eines Cavity-Ring-Down-Experiments ist der Fabry-Perot-Resonator (englisch: Fabry-Perot-Cavity),
in welchem einfallendes Licht zwischen zwei Spiegeln gespeichert wird. Je hoher die Reflektivitit
der Spiegel und je geringer die Verluste im Resonator ausfallen, desto mehr kann das einfallende
Licht im Resonator verstirkt werden. Bricht die Anregung des Resonators ab, so klingt das Lichtfeld
im Resonator ab. Man spricht von einem Ring-Down (englisch fiir Abklingen). Die Zerfallszeit des
abklingenden Feldes ist kiirzer, je mehr Verluste im Resonator auftreten.

In der Absorptionsspektroskopie werden Gase durch die Lichtfrequenzen identifiziert, bei welchen
sie eingestrahltes Licht absorbieren, da elektronische Uberginge der Gasmolekiile stattfinden [2].
Herkommliche Absorptionsspektroskopie-Verfahren basieren daher auf der Messung der Intensitét
des transmittierten Lichts bei verschiedenen Frequenzen [3]. Ist ein Fabry-Perot-Resonator mit Gas
gefiillt, so bildet dessen Absorption einen Resonatorverlust, welcher bei den fiir das Gas charakteris-
tischen Frequenzen auftritt. In einem CRDS-Experiment wird dieser Verlust als Verringerung der
Zerfallszeit des abklingenden Feldes gemessen. Die Tatsache, dass anstelle einer Intensititsmessung
eine Zeitmessung durchgefiihrt wird, ist der Grund fiir die hohe Prézision von CRDS.

Je ldnger die Strecke ist, auf welchem das Gas durchleuchtet wird, desto hoher ist der Verlust
durch Absorption (Lambert-Beersches Gesetz [4]). Um eine moglichst hohe Prizision zu erreichen,
werden in herkdmmlichen CRDS-Experimenten Resonatoren verwendet, welche eine Linge von
einigen zehn Centimetern bis Metern aufweisen. In solchen Experimenten konnen Substanzen in
Konzentrationen der GroBenordnung ppb (parts per billion: 107%) nachgewiesen werden [3]. In
der Klimaforschung sind solche Prizisionen erforderlich, um Spuren von Treibhausgasen in der
Atmosphire nachzuweisen [3]. Fiir viele Anwendungen ist ein Meter-groer Aufbau jedoch nicht
praktikabel, und solch hohe Prizisionen werden nicht benétigt. Soll etwa die Sauerstoffversorgung in
einer Flugzeugkabine iiberpriift oder die Existenz eines Gases auf einem fremden Planeten in hoher
Konzentration nachgewiesen werden, so geniigt eine Genauigkeit von einigen Prozent. Gleichzeitig
sollte der Aufbau in diesen Féllen moglichst kompakt, leicht und stabil konstruiert sein.

Ziel dieser Arbeit ist die Miniaturisierung herkommlicher CRDS-Experimente. Hierfiir werden Faser-
Fabry-Perot-Resonatoren (FFPR) verwendet, welche in der Arbeitsgruppe ,,Quantentechnologie® der
Universitit Bonn Anwendung in Experimenten zu Faserresonator-Quantenelektrodynamik finden [5].
Zwei hochreflektiv beschichtete Faserendstiicke, sogenannte Faserspiegel, bilden einen Faserresonator,



Kapitel 1 Einleitung

wenn sie so ausgerichtet werden, dass durch eine der Fasern einfallendes Licht zwischen ihnen
gespeichert werden kann. Das in Referenz [6] vorgestellte FFPR-Design, welches monolithischer
FFPR genannt wird, gewihrleistet eine prizise und stabile Ausrichtung der Faserspiegel, indem die
Fasern in einer Quarzglashiilse verklebt werden. In dieser Arbeit werden mehrere Weiterentwicklungen
dieses Designs vorgestellt, deren Resonatorlénge iiber einige Mikrometer veridnderbar ist — eine
Eigenschaft, die bei sehr kurzen Resonatoren erforderlich ist, um ein durchgéngiges Frequenzspektrum
messen und so Spektroskopie durchfiihren zu kdnnen.

Zu Beginn der Arbeit werden in Abschnitt 2.1 Funktionsweise und Besonderheiten von Faser-Fabry-
Perot-Resonatoren erldutert. Eine Einfiihrung in Cavity-Ring-Down-Spektroskopie und eine erste
Abschitzung der Genauigkeit, welche in einem miniaturisierten CRDS-Experiment mit Faserresonato-
ren erreicht werden sollte, folgen in Abschnitt 2.2. Die neu entwickelten Designs fiir monolithische
FFPR werden in Kapitel 3 eingefiihrt. In den Abschnitten 3.1 und 3.2 wird erldutert, wie hier bei
stabiler und kompakter Bauweise die Ausrichtungsgenauigkeit der Faserspiegel gewihrleistet werden
kann. AnschlieBend wird das Herstellungsverfahren der monolithischen FFPR beschrieben (Abschnitt
3.3). Kapitel 4 wendet sich schlieBlich dem Aufbau zu, mit welchem CRDS mit monolithischen FFPR
erprobt werden soll. In diesem Aufbau wird das Licht eines durchstimmbaren Lasers (Abschnitt 4.1)
in den Resonator gekoppelt, dessen Reflexionssignal auf einem Oszilloskop betrachtet werden kann
(Abschnitt 4.2). Zur Durchfiihrung von Spektroskopie-Messungenen wird der Resonator in einer
Kammer platziert, die mit einem Gasgemisch aus Sauerstoff und Stickstoff gefiillt wird (Abschnitt
4.3). Eine experimentelle Erprobung von CRDS mit diesem Aufbau steht zum Zeitpunkt der Abgabe
dieser Arbeit noch aus.
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Grundlagen

2.1 Faser-Fabry-Perot-Resonatoren

2.1.1 Aufbau und Prinzip

Zwei Spiegel der Kriimmungsradien R; bilden einen stabilen Fabry-Perot-Resonator, wenn Licht,
welches durch einen der Spiegel in den Hohlraum eintritt, zwischen den Spiegeln gespeichert wird.
Dies ist der Fall, wenn sie im Abstand / so auf einer Achse ausgerichtet werden, dass sie die

Stabilititsbedingung eriillen [8]:
OS(I—L)(I—L)SI. 2.1)
R, R,

In dieser Arbeit werden Faser-Fabry-Perot-Resonator (FFPR), welche aus zwei Faserspiegeln bestehen.
Bei einem Faserspiegel handelt es sich um das Ende einer Glasfaser, welches eine, mittels Laserablation
([5]) produzierte, gauliformige Vertiefung aufweist (siche Abbildung 2.1) [5]. Diese Vertiefung besitzt
typischerweise eine Strukturtiefe von z, ~ 3,5 um. Der niherungsweise sphirische Bereich' dieser
Vertiefung besitzt einen Durchmesser von D = 30 um und einen Kriimmungsradius von R = 170 um.
Dieses Faserende ist mit einer hochreflektiven Beschichtung versehen [5].

Die Spiegel besitzen Transmissionskoeflizienten 7;, welche den Anteil der transmittierten Intensitét
angeben [8]. Leitet eine der Fasern Licht der Intensitit /;,, so betragt die durch den 1. Faserspiegel
in den Resonator transmittierte Intensitét 7 [;,. Nach einem Umlauf im Resonator, also nach zwei
Reflexionen, ist das Licht relativ zur einfallenden Welle um

622—n-21227rv-2—l (2.2)

A c
phasenverschoben. Hier ist 4 die Wellenldnge des Lichts, v dessen Frequenz und / der Abstand
zwischen den Spiegeln, also die Resonatorlinge. Wéhrend des Umlaufs wird einerseits Licht durch die
Spiegel transmittiert, andererseits treten zusitzliche Verluste £ auf. Diese Verluste werden in den
Abschnitten 2.1.2 und 2.2 erldutert. Im Resonator baut sich ein Lichtfeld auf, dessen Intensitét grof3er

1Die Abweichung zu einer perfekten Sphare ist hier kleiner als /10 [5].
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Abbildung 2.1: (a) Faserspiegel aufgenommen mit einem Rasterelektronenmikroskop. Der Durchmesser der
Faser betrigt 125 um. (b) Profil eines Faserspiegels. D ist der Durchmesser des sphirischen Bereichs, also der
Spiegeldurchmesser, R ist der Kriimmungsradius des Spiegels und z, ist die Tiefe der abgetragenen Struktur.
Beide Abbildungen aus [7].

ist, je geringer die Resonatorverluste ausfallen [5]:

T, 7> I,

L.(6) = mit Fo—
nt 7 1+ (4)/72)F? sin2(8/2) T\ +T,+ L

(2.3)

Hier wurde die Finesse F eingefiihrt, welche die Verstirkung des einfallendes Lichtes im Resonator
angibt. Diese Gleichung gilt fiir 7;, £ < 1 und ist in Abbildung 2.2 graphisch dargestellt. Wir erkennen
hier, dass die Phasen-Linienbreite 6, /, mit steigender Finesse abnimmt.

Betrigt die Phasenverschiebung pro Umlauf 6 = n - 2m = n - dggg (1 ganzzahlig)z, so wird die
zirkulierende Intensitdt nach Gleichung 2.3 maximal. Es handelt sich um den Resonanzfall, bei
welchem sich im Resonator stechende Wellen ausbilden. Die entsprechenden Frequenzen heiflen
Resonanzfrequenzen. Der Frequenzabstand zwischen zwei aufeinanderfolgenden Resonanzfrequenzen
ist der freie Spektralbereich und betrdgt nach Gleichung 2.2 [8]:

C

Wir betrachten die Phasenverschiebung 6, ,/2, bei welcher die Intensitéit auf die halbe Resonanzinten-
sitdt abgefallen ist (siche Abbildung 2.2):

Iint(61/2/2) 1 1 '
~ =3 =6y = —. 25
lig(n-270) 14 (4)7)F2(6,0/4)° 2 2T (2.5)

Hier wird 6, /, < 1 angenommen. Die Halbwertsbreite Ay der Resonanz ist dann:

012 A A
FSR FSR
A =—" A = — >F = —————. (2.6)
FWHM = & FSR F A rwing
Wir haben so eine experimentell zugiingliche Defintion der Finesse gefunden. Im Experiment wird
nicht die im Resonator zirkulierende, sondern die transmittierte oder reflektierte Intensitit beobachtet,

2FSR: free spectral range, englisch fiir freier Spektralbereich.
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Abbildung 2.2: Lichtintensitidt im Fabry-Perot-Resonator in Abhiingigkeit der Phasenverschiebung des Lichts nach
einem Resonatorumlauf. Die Phasen-Linienbreite ¢, , nimmt mit steigender Finesse ¥ ab. Ein Faserresonator

besitzt typischerweise eine Finesse der Gro3enordnung 10%, aus Darstellungsgriinden werden hier kleinere
Werte verwendet.

welche wie folgt bestimmt wird [8]:

I, =T,1,

int

und [ =1, —I. 2.7)

2.1.2 GauBsche Moden und Clipping-Verluste

Die in Abschnitt 2.1.1 angesprochenen Resonatorverluste L setzen sich aus den sogenannten Clipping-
Verlusten C sowie Absorptions- und Streuverlusten A zusammen:

L=2C+A. 2.8)

Hier werden gleiche Spiegeloberflachen angenommen. Zunichst betrachten wir Clipping-Verluste, zu
deren Verstidndnis das Konzept der GauB3-Strahlen herangezogen wird.

Die GauB3sche Strahlenoptik beschreibt die Ausbreitung eines Lichtstrahls und stellt die Verbindung
zwischen Strahlen- und Wellenoptik her. Im isotropen Raum stehen elektrisches und magnetisches
Feld senkrecht zur Ausbreitungsrichtung des Lichts, weshalb seine Wellenform hier als Transversale
Elektrische und Magnetische (TEM) Mode bezeichnet wird. Senkrecht zur Ausbreitungsrichtung z
wird die Intensitadtsverteilung jeder Mode durch eine gaufiformige Einhiillende beschrieben, welche
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Abbildung 2.3: (a) Gaulsche Grundmode in der Umgebung der Strahltaille [8]. (b) Gaulsche Grundmode im
FFPR, angepasst aus [5]. Hier ist 2w, die Strahltaille, z, der Rayleigh-Parameter und w, | der Strahlradius am
Ort des ersten Spiegels.

durch Hermite-Polynome moduliert wird [8]. Die Grundltjsung3 wird als Gaul3sche Grundmode
bezeichnet, hier ist die Intensitdtsverteilung im Abstand p zur Strahlmitte gau3formig [8]:

2 2
I(p,2) (%) exp(—Z (ﬁ) ) (2.9)

w(z) wird als Strahlradius bezeichnet und ist der Abstand zur Strahlmitte, bei welchem die Intensitét
1/ ¢* des Maximalwerts betrigt. Der Strahlradius an der Stelle z ist [8]:

2

w(z) = w, 1+(i) . (2.10)
20

Die Grundmode wird somit charakterisiert durch die Strahltaille 2w, also den geringsten Strahldurch-

messer bei z = 0, sowie den Rayleigh-Parameter z,. Wie in Abbildung 2.3 (a) zu erkennen ist, besitzt

die Wellenfront im Abstand z, vom Ort der Strahltaille den kleinsten Kriimmungsradius. Der Bereich

-z < 7 < zq heilit Rayleighzone und ist schraffiert dargestellt.

Damit sich eine Gaumode in einem Resonator ausbilden kann, miissen die Kriimmungsradien der
Wellenfronten an den Orten der Faserspiegel gerade den Kriimmungsradien der Spiegel entsprechen [8].
Der Abstand zwischen den Faserspiegeln sowie deren Kriimmungsradien legen also die Strahlparameter
(wg, 2¢) fest. Fiir symmetrische Faserresonatoren mit —-R; =~ R, = R gilt* [8]:

Azg A

leR-1) w2 =0 = 2 JIGR-1). 2.11)

2 _
“0= 4 b4 2

Sind die Spiegel so ausgerichtet, dass ein Strahl, welcher durch einen Spiegel in den Resonator
fillt, zentral auf den zweiten Spiegel trifft, so propagiert der gro3e Teil des Lichts in der Gaul3schen
Grundmode (Abbildung 2.3 (b)).

Wie in Abbildung 2.1 zu erkennen ist, kann der Faserspiegel nur innerhalb eines endlichen Bereichs
mit Durchmesser D als sphérisch angenommen werden [7]. Licht, welches aulerhalb dieses Bereichs
auf das Faserende trifft, tragt anschlieBend nicht mehr zur Resonatormode bei und geht verloren.
Es handelt sich um den Clipping-Verlust C;, welcher aus dem Uberlapp der GauBmode am Ort des

3Es handelt sich um die Losung, bei welcher die Wellenform (der in z-Richtung propagierenden Welle) in x- und
y-Richtung jeweils durch das Hermite-Polynom 0. Ordnung moduliert wird [8].

4Wir verwenden hier die Konvention, dass der Kriimmungsradius einer konvexen (konkaven) Fliche positiv (negativ)
ist [8].
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Spiegels i mit dem nichtsphirischen Bereich des Spiegels ermittelt wird [7]:

D;
Ci:exp(— 3 ) (2.12)

2wm’i

Wy, ; ist der Strahlradius am Ort z; des Spiegels i. Fiir symmetrische Resonatoren mit D} ~ D, = D
ist:
-3 22221/2 :Wm,l =Wm’2=Wm=W(l/2) (213)

=C,=C,=C (2.14)

Somit betragen die Clipping-Verluste pro Umlauf 2C. Unter Verwendung der Gleichungen 2.10, 2.11
und 2.13 erhalten wir den quadrierten Strahlradius am Ort des Spiegels:

, 2 ]

Ym =5 N R — 1

(2.15)
Nach Gleichung 2.12 nehmen die Clipping-Verluste somit zu, je ldnger der Resonator ist:
n D* [2R
———/— 1. 2.1
2ARN I ) 2.16)

Zur Veranschaulichung betrachten wir einen Faserresonator, der mit Licht der Wellenldnge 760 nm
angeregt wird und dessen Faserspiegel folgende typische Parameter aufweisen [5, 6]:

C =exp

T, =T, = 15ppm D = 30um R ~ 170 pm. 2.17)

>Der Clipping-Verlust in Abhéngigkeit der Resonatorldnge ist fiir diese Parameter in Abbildung 2.4
dargestellt. Fiir Resonatorlidngen tiber etwa 120 um fallen die Clipping-Verluste im Vergleich mit
den restlichen Verlusten an den Faserspiegeln ins Gewicht, weshalb die Finesse nach Gleichung 2.3
abnimmt. Die Hohe der Clipping-Verluste hingt sehr stark vom Spiegeldurchmesser D ab. Wie in
der Abbildung verdeutlicht, halbieren sich die Clipping-Verluste im relevanten Bereich um 120 bis
160 um, wenn der Spiegeldurchmesser nur um 1 pm vergrofert wird.

2.2 Cavity-Ring-Down-Spektroskopie

2.2.1 Prinzip

Wird ein Resonator nicht kontinuierlich angeregt, so verringert sich die interne Intensitét /,,,, sobald
kein Licht mehr einfillt, um die Verlustrate [1]:
dJ;

m c
7‘ :Iim-(T1+T2+L)-2—l. (2.18)

5ppm: parts per million, also 1075.
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35 T T T T T I T 3 T T T T T T I
(a) D = 30Pm —— (b) 100% Sauerstoff ——
D=31gm —— 21% Sauerstoff ——
30 25 |
E 5t
g 2F 1
(@]
(O]
g or 5
E \:G 15 .
o0
& 15 <
£
2 1r 1
G 10 I~
5F 0.5 /
0 1 1 1 L 1 1 0 1 1 1 1 1 1 1
20 40 60 80 100 120 140 160 180 20 40 60 80 100 120 140 160 180
Resonatorldnge |/m Resonatorldnge I/m

Abbildung 2.4: (a) Clipping-Verluste an einem Faserspiegel mit den Spiegelparametern 2.17 in Abhingigkeit
der Resonatorlénge. Der Vergleich mit einem 1 um groBeren Spiegel verdeutlicht die starke Abhédngigkeit der
Clipping-Verluste vom Spiegeldurchmesser. (b) Absorptionsverlust durch Sauerstoff A, in Abhéngigkeit der
Resonatorldnge /. Aufgetragen ist der Verlust fiir reines Sauerstoffgas sowie fiir trockene Luft (Sauerstoffgehalt
21% [9D).

Es handelt sich somit um ein exponentielles Abklingen der Intensitdt im Resonator, den sogenannten
Cavity Ring-Down [1]:
21 1 2l F

t
Iim:IO-exp(—;) mt 7=——7——7-=—"

c (T1+T2+£):c 2 @.19)

1, ist die Anfangsintensitit im Resonator und 7 die Zerfallszeit der Intensitét, welche antiproportional
zu den in Abschnitt 2.1 eingefiihrten Verlusten (7} + 7, + £) ist. Diese konnen mit Gleichung
2.3 durch die Finesse F ausgedriickt werden. Uber eine Messung der Zerfallszeit kann somit der
Gesamtverlust im Resonator bestimmt werden. Sind die Transmissionen der Faserspiegel und die in
Abschnitt 2.1.2 erlduterten Clipping-Verluste bekannt, so konnen auf diese Weise die Absorptions- und
Streuungsverluste A aus Gleichung 2.8 bestimmt werden. Befindet sich der Resonator im Vakuum, so
handelt es sich lediglich um Streuung und Absorption an der Beschichtung der Faserspiegel A ,,. Dieser
Verlust betrdgt nach Referenz [6] etwa 25 ppm. Bei gleichen Spiegelbeschichtungen und -oberflichen
gilt dann A = 2A,,.

Ist der Resonator jedoch mit einem Gas gefiillt, so absorbieren und streuen dessen Molekiile bei
bestimmten Frequenzen Licht. Es handelt sich um Frequenzen, bei welchen Ubergiinge zwischen
verschiedenen Energieniveaus der Molekiile angeregt werden. Die Molekiile sind dann resonant. Wir
werden die Rotationsschwingungs1'jberg;'inge6 von molekularem Sauerstoff betrachten, welche mit
Licht der Wellenldngen 760,8 nm und 763,8 nm angeregt werden und nicht strahlend abregen [2, 4].

6I'Jbergéinge, bei welchen sich der Rotations- und Vibrationszustand des Molekiils dndert.
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Wird der Resonator bei einer Frequenz, bei welcher die Gasmolekiile resonant sind, getrieben, so tritt
Absorption durch die Molekiile als zusitzlicher Verlust A,  auf. Die Absorptions- und Streuverluste
aus Gleichung 2.8 betragen dann A = 2A,, + A,,. Aus dem zusitzlichen Verlust A,,; kann mit
dem Lambert-Beerschen-Gesetz die Teilchendichte des Molekiils bestimmt werden. Dieses Gesetz
besagt, dass der Absorbtionsquerschnitt o eines Molekiils in Resonanz mit der Verringerung der
Lichtintensitit //1,, auf einer Strecke L und der Teilchendichte des Gases n wie folgt zusammenhéngt

[4]:

In(Zy/1)
L-n

o =

(2.20)

Ein Resonatorumlauf entspricht der Strecke L = 2/. Der Absorptionsverlust durch das Gas pro Umlauf
ist also:

Agas = 1 =1/I =1 - exp(=2cin). (2.21)

Um eine Abschitzung fiir die Absorptionsverluste durch das Gas zu liefern, betrachten wir reines Sau-
erstoffgas unter atmosphirischen Bedingungen (T = 20 °C, p = 101 325 Pa). Die ideale Gasgleichung
liefert die Teilchendichte:

p 9 Molekiile

= ~25-10' 222
" kgT cm’ (2:22)
Die Absorptionslinie von Sauerstoft bei 760,8 nm weist einen Querschnitt von (3,2 + 0,1) - 107 Mf)rl‘;im

auf [4]. Der mit Formel 2.21 ermittelte Absorptionsverlust in Abhéngigkeit der Resonatorlidnge ist in
Abbildung 2.4 dargestellt. Je ldnger der Resonator und je hoher die Teilchendichte des absorbierenden
Gases sind, desto hoher fallen die Absorptionsverluste aus.

Der zusiitzliche Verlust Ay, kann nach Gleichung 2.19 als Verringerung der Zerfallszeit 7 beobachtet
werden, wenn der Resonator bei einer Resonanzfrequenz des Gases betrieben wird:

Tresonant_ _ F resonant _ T,+T, +2C +2A,,
Ty + T, +2C +2A, + Agy

(2.23)

THO[ resonant 7_:10t resonant

Diese Gleichung ist fiir typische FFPR-Parameter in Abbildung 2.5 graphisch dargestellt (siehe
Abschnitt 2.2.2). Die Wellenlidngen, bei welchen die Verringerung der Zerfallszeit auftritt, lassen auf
die Art des Molekiils schlieBen und aus der Verringerung der Zerfallszeit kann die Stoffmenge dieses
Gases bestimmt werden. Dieses Verfahren wird Cavity-Ring-Down-Spektroskopie (CRDS) genannt.

2.2.2 Herkémmliche Experimente und Miniaturisierung

In herkdmmlichen CRDS-Experimenten werden Cavity-Ring-Down-Zeiten von einigen zehn ps erreicht
[3]. Gehen wir von geringen Resonatorverlusten und hochreflektiven Spiegeln (Transmissionen von
einigen zehn ppm), so erhalten wir mit Gleichung 2.19 Resonatorldngen von einigen zehn cm bis 1 m.
Es handelt sich um Aufbauten, welche eine so hohe Prézision aufweisen, dass Treibhausgase, die im
Anteil ppb 7 in der Atmosphire vorliegen, nachgewiesen werden konnen [3].

7ppb: parts per billion, also 107,
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Abbildung 2.5: Verhiltnis der Cavity-Ring-Down-Zeiten T,eonant/ Tnot resonant U T€ines Sauerstoffgas und fiir

trockene Luft (Sauerstoffgehalt 21% [9]) in Abhéngigkeit der Resonatorlénge.

Ziel dieser Arbeit ist die Realisierung eines miniaturisierten Resonators, mit welchem CRDS
durchgefiihrt werden kann. Die in Abschnitt 2.1 vorgestellten Faserresonatoren besitzen typischerweise
Resonatorldngen von etwa 100 um [6]. Dies entspricht im Vergleich zu herkémmlichen Experimenten
einer Miniaturisierung um drei bis vier Grolenordnungen und soll, anstelle eines metergroen Aufbaus,
ein kompaktes und leichtes Messgerit realisierbar machen. Bei vergleichbarer Finesse verringert sich
durch diese Miniaturisierung nach Gleichung 2.19 jedoch die Ring-Down-Zeit, was bei limitierter
Messgenauigkeit zu einer geringeren Prizision fiihrt.

Um die Ring-Down-Zeit fiir ein CRDS-Experiment mit einem Faserresonator abzuschitzen,
betrachten wir erneut einen Faserresonator mit den Parametern 2.17:

T, =T, =~ 15ppm D = 30 um R ~ 170 pm.

Unter Beriicksichtigung der Clipping-Verluste 2.16 und der Absorptionsverluste durch reines Sauer-
stoffgas 2.21 werden mit Gleichung 2.19 die Ring-Down-Zeiten mit (7,e00an) Und 0hne (7, resonant)
Absorption durch Sauerstoff bestimmt (Abbildung A.1). In Abbildung 2.5 ist das Verhiltnis dieser
Ring-Down-Zeiten fiir reines Sauerstoffgas dargestellt und mit einem Gas aus 21% Sauerstoff vergli-
chen. Es handelt sich um den fiir Spektroskopie-Anwendungen interessanten Sauerstoffgehalt von
(trockener) Luft [9].

Mit zunehmender Resonatorlange nehmen die Absorptionsverluste durch Sauerstoff zu (Gleichung
2.21). Ubersteigt die Resonatorliinge jedoch etwa 140 um, so fallen bei den gegebenen Spiegelpara-
metern die Clipping-Verluste ins Gewicht, weshalb die Ring-Down-Zeiten wieder abnehmen und
verschiedene Sauerstoffkonzentrationen schlechter zu unterscheiden sind. Die grofite Differenz der
Ring-Down-Zeiten besteht fiir die Faserspiegelparameter 2.17 bei einer Resonatorldnge von etwa
150 um (Abbildung 2.5). Dann beobachten wir Ring-Down-Zeiten von etwa 11 ns (Abbildung A.1) —
drei Groflenordnungen kleiner als in bisherigen Experimenten [3]. Ein auf diese Weise miniaturisierter
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2.2 Cavity-Ring-Down-Spektroskopie

CRDS-Aufbau sollte somit Zerfallszeiten in der Grofenordnung von 10 ns mit einer Genauigkeit von
mindestens 1% messen konnen, um reines Sauerstoffgas von trockener Luft unterscheiden zu konnen.
Diese Abschitzung setzt eine prizise Ausrichtung der Faserspiegel voraus, so dass diese zentriert auf
der optischen Achse stehen. Im folgenden Abschnitt wird eine Moglichkeit vorgestellt, bei kompakter
Resonatorbauweise eine Ausrichtungsgenauigkeit auf pm-Skala zu gewihrleisten.

11



KAPITEL 3

Monolithische Faser-Fabry-Perot-Resonatoren

3.1 Anforderungen

In Abschnitt 2.2.2 wurde erldutert wie Cavity-Ring-Down-Spektroskopie-Experimente mithilfe von
Faser-Fabry-Perot-Resonatoren (FFPR) miniaturisiert werden konnen. Der Vorteil einer kompakten
und leichten Bauweise steht einigen Herausforderungen gegeniiber, die die Miniaturisierung mit sich
bringt: Da Faserspiegel sehr kleine Oberflichen besitzen, miissen diese sehr prizise aufeinander
ausgerichtet sein (siche Abschnitt 2.1.2). Der FFPR sollte gegeniiber Erschiitterungen und thermischen
Fluktuationen eine hohe Stabilitdt aufweisen, da diese bei einer Bauweise auf um-Skala stark ins
Gewicht fallen. Um mit CRDS moglichst kleine Teilchendichten nachweisen zu konnen', sollten die
Faserspiegel des FFPR aulerdem mdglichst geringe Transmissionskoeffizienten und Absorptions- und
Streuverluste an den Spiegeln aufweisen (siehe Gleichung 2.23). Entsprechend ist eine mdglichst hohe
Finesse wiinschenswert (Gleichung 2.3).

Wie in Abschnitt 2.1.1 erklért, ist der freie Spektralbereich invers proportional zur Resonatorldnge
(Gleichung 2.4). Ein FFPR weist demnach einen groBen freien Spektralbereich in der Gro8enordnung
THz auf. Um trotzdem ein durchgéngiges Frequenzspektrum analysieren zu konnen, sollte die
Resonatorlénge des FFPR mindestens liber einen freien Spektralbereich durchstimmbar sein. Nur
so kann gewihrleistet werden, dass der Resonator zu jeder beliebigen Frequenz in Umgebung der
Resonanzfrequenz der Sauerstoffmolekiile resonant eingestellt werden kann. Betrachten wir Gleichung
2.2, so entspricht eine Resonatorldngendnderung:

c A
Al = =3 (3.1
einer Phasenverschiebung = 27 = drqg und somit einem freien Spektralbereich (siehe Abbildung
2.2). Um die Absorptionslinien von Sauerstoff bei 4 ~ 760 nm untersuchen zu kdnnen, ist also eine
Resonatorldngenéinderung von Al = 380 nm erforderlich.

In Abschnitt 2.2.1 wurde erldutert, dass fiir CRDS-Experimente ein Resonator erforderlich ist,
welcher nicht kontinuierlich angeregt wird. Dies kann realisiert werden, indem ein kurzer Laserpuls
in den Resonator geschickt wird [1] oder durch plotzliches Ausschalten des Lasers, welcher den
Resonator zuvor anregte [3]. Eine weitere Moglichkeit besteht darin, bei gleichbleibender Frequenz

'Dies entspricht kleinen Absorptionsverlusten Agas, welche in Abschnitt 2.2.1 erldutert werden.
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3.2 Funktionsprinzip und Design

des anregenden Lasers die Lénge des Resonators schnell zu verdndern, so dass eine Resonanz nur kurz
angeregt wird. Das im Folgenden beschriebene Resonatordesign, welches wir monolithischer FFPR
nennen, verwendet letztere Methode und soll alle vorher genannten Anforderungen an einen CRDS-
fahigen FFPR erfiillen. In den folgenden Abschnitten wird der Aufbau und das Herstellungsverfahren
dieses neuartigen FFPR beschrieben.

3.2 Funktionsprinzip und Design

In Referenz [6] wird ein monolithischer FFPR vorgestellt, dessen Weiterentwicklungen spéter in
diesem Abschnitt beschrieben werden (Abbildungen 3.1 und 3.2). Bei dem FFPR-Design aus Referenz
[6] werden die Fasern von zwei Seiten in eine monolithische Quarzglas-Hiilse geschoben. Diese weist
einen Durchmesser von 131 um auf, so dass die Fasern mit einem Durchmesser von 125 um problemlos
eingefiihrt werden konnen, aber nicht zu viel Spiel besitzen”. Die Hiilse garantiert, dass die Faserspiegel,
wie in Abschnitt 3.1 gefordert, bis auf einige um genau zentriert auf der optischen Achse stehen. Die
Fasern werden so in der Hiilse verklebt, dass der Abstand zwischen den Faserspiegeln etwa 50 um
betrigt [6]. Durch das Einkleben der Fasern handelt es sich um ein monolithisches Resonatordesign,
welches eine hohe Stabilitdt gegeniiber Erschiitterungen aufweist. In den Glasblock ist an der Stelle
der Faserspiegel eine Einkerbung geschnitten, um Zugriff zum Resonator zu ermoglichen. So kann der
Resonator mit einem zu analysierenden Gas gefiillt werden.

Die in Referenz [6] verwendeten Faserspiegel werden in Abschnitt 2.1 beschrieben und weisen
die Parameter 2.17 auf. Entsprechend der Abschitzung aus 2.2.2 geniigen diese Parameter, um
Absorptionsverluste durch Gasmolekiile aufzulosen, falls die Ring-Down-Zeiten bis auf etwa 0,3 ns
genau gemessen werden konnen (vergleiche Abbildung A.1). Die Resonatorldnge des in Referenz [6]
vorgestellten FFPR-Designs kann thermisch verstimmt werden, wobei sich die Resonanzfrequenz
bei einer Temperaturinderung um etwa 15 GHz/K verschiebt. Um, wie in Abschnitt 3.1 gefordert,
einen gesamten freien Spektralbereich (~ THz) durchstimmen zu konnen, wire eine sehr grofie
Temperaturinderung von etwa 100 °C erforderlich. Fiir einen kompakten Spektroskopie-Aufbau ist es
zudem wiinschenswert, den Resonator nicht thermisch zu verstimmen.

Um die Linge dieses Resonators mechanisch durchstimmen zu konnen, wurde das vorgestellte
Design von Carlos Saavedra Salazar um ein Piezoelement erweitert. Dieses wird, wie in Abbildung
3.1 illustriert, parallel zur Faserhiilse an den Glasblock geklebt. Das Piezoelement wird gestaucht und
gedehnt, wenn an ihm eine Spannung angelegt wird. Uber die Klebestellen wird diese Verformung
auf den Glasblock iibertragen und veridndert schlieBlich die Lange des FFPR. An das Piezoelement’
konnen nach Herstellerangabe Wechselspannungen mit einer Amplitude von bis zu 400 V angelegt
werden. Messungen an diesem neuen Design wurden mit bis zu 1 000 V Amplitude durchgefiihrt und
zeigten, dass die Resonatorlénge iiber etwa 8% des freien Spektralbereichs verstimmt werden kann®.
Daher kann der FFPR nicht zu jeder beliebigen Frequenz resonant eingestellt werden.

Um die Lingenédnderung des Resonators zu vergrofiern, wurden zwei neue Designs entwickelt, welche
in Abbildung 3.2 dargestellt sind und weiter unten beschrieben werden. Bei diesen neuen Designs kann

2Aufgrund der aufgesputterten Spiegelbeschichtung besitzt die Faser an der Stelle des Faserspiegels einen etwas
groBeren Durchmesser. Daher sollte die Hiilse einige um grofer sein als die Faser.

3 Artikelnummer 51638 mit Werkstoff PIC 255 von PI Ceramic GmbH [11].

*Diese Messungen werden in der Doktorarbeit von Carlos Saavedra Salazar beschrieben sein, welche zum Zeitpunkt der
Abgabe dieser Arbeit noch nicht veroffentlicht ist.
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Kapitel 3 Monolithische Faser-Fabry-Perot-Resonatoren

Freiraum fir Resonator

131 ym< < Faserhilse

Silberkleber ~—— Quarzglasblock

Piezoelement

Elektroden

Abbildung 3.1: Monolithischer FFPR: Design 1. Die Resonatorlidnge wird durchgestimmt, indem die Verformung
des Piezoelements den Glasblock staucht und dehnt. Die Faserhiilse wahrt die Ausrichtungsgenauigkeit der
Faserspiegel.

sich das Piezoelement frei verformen und arbeitet nicht mehr gegen den Quarzglasblock. Bei gleichem
Spannungsintervall am Piezoelement wird daher eine groBBere Verédnderung der Resonatorldnge erhofft.
Die relative Lingenidnderung des Piezoelements A L/L kann aus der angelegten Spannung U, der
Hohe des Piezoelements /4 und dem piezoelektrischen Ladungskoeffizienten d berechnet werden [10]:

AL d

7 =7 (3.2)

Das hier verwendete Piezoelement ist 1 mm hoch [11], d = —180 CN! [12] und aus der angelegten
Wechselspannung der Amplitude von 400 V ergibt sich eine Gesamtspannung von U = 800 V. In den
neuen Designs ist die Anderung der Resonatorlinge gleich der Anderung des Abstands zwischen den
duBeren Klebepunkten L. Dieser Abstand betrdgt in allen Designs etwa 7 mm. Mit Gleichung 3.2
ergibt sich eine Anderung der Resonatorliinge von:

AL =~ 500 nm. (3.3)

Nach Abschnitt 3.1 entspricht diese Langendnderung etwa dem 1,3-fachen eines Spektralbereichs.
Demzufolge kann mit diesen Resonatordesigns ein kontinuierliches Frequenzspektrum gemessen
werden.

Bei den neuen Resonatordesigns liegt kein monolithischer Glasblock mehr vor. Dieser ist nun,
wie in Abbildung 3.2 dargestellt, in zwei beziehungsweise drei Stiicke zerschnitten. Dies birgt die
Gefahr, dass sich die einzelnen Stiicke wihrend der Herstellung zueinander verschieben, so dass
die Spiegel nicht mehr aufeinander ausgerichtet sind. Die Ausrichtungsgenauigkeit der Hiilse kann
gewahrt werden, indem der Glasblock erst dann vollstandig geschnitten wird, wenn er fest mit dem
Piezoelement verbunden. Dieses Verfahren wird mit dem Herstellungsprozess der monolithischen
FFPR in Abschnitt 3.3 beschrieben. Da die zerschnittenen Stiicke des Glasblocks nach der Herstellung
fest mit dem Piezo verbunden sind, handelt es sich immer noch um monolithische Designs. Die in
Abschnitt 3.1 geforderte Stabilitdt gegeniiber Erschiitterungen sollte also gewahrt sein.
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3.3 Herstellung

(a) (b)

=ik fn i

L {

Abbildung 3.2: Zwei neue Designs fiir monolithische FFPR: (a) Design 2, (b) Design 3. In beiden Designs kann
sich das Piezoelement frei verformen, weshalb die Resonatorlidnge verglichen mit Design 1 (Abbildung 3.1)
iiber einen groferen Bereich verstimmbar ist. Um die Ausrichtungsgenauigkeit der Faserhiilse trotz getrennter
Glasblock-Stiicke zu wahren, ist ein mehrstufiger Herstellungsprozess notig (Abschnitt 3.3).

3.3 Herstellung

Der Aufbau, welcher zur Herstellung der monolithischen FFPR verwendet wird, ist in Abbildung
A.2 in Anhang A dargestellt. Der Herstellungsprozess ist so zu gestalten, dass 1. kein Staub in die
Faserhiilse gelangt, 2. der Glasblock monolithisch bleibt, bis er fest mit dem Piezoelement verbunden
ist und 3. das Piezoelement beim Schneiden des Glasblocks nicht beschidigt wird. Der nach diesen
Kriterien entwickelte Herstellungsprozess des FFPR-Designs 2 (siehe Abbildung 3.2 (a)) ist in
Abbildung 3.3 illustriert. Zu Beginn werden mit einem Diamantdraht zwei Schlitze in die Unterseite
des Glasblocks geschnitten (a). Hierbei ist darauf zu achten, dass der Draht nicht zu schnell bewegt und
nur leichter Druck auf den Glasblock ausgeiibt wird, da dieser leicht brechen kann. AnschlieBend wird
die angeschnittene Seite an drei Stellen auf ein Piezoelement geklebt5 (b) (vergleiche Abbildung 3.2).

Im Folgenden wird unter Verwendung eines Verschiebetisches eine Glasfaser in die Hiilse eingefiihrt,
die verhindert, dass Staub in die Hiilse gelangt, wenn durch diese hindurch geschnitten wird, und
spéter wieder entfernt wird. Nun werden die begonnenen Schlitze von der gegeniiberliegenden Seite
zu Ende geschnitten. Die Tatsache, dass nicht mehr durch den gesamten Glasblock geschnitten
werden muss, schiitzt das Piezoelement, da dieses andernfalls leicht beschiadigt wird. Des Weiteren
wird in der Mitte ein dritter Schlitz durch die Hiilse hindurch geschnitten (c), an dessen Stelle sich
spater der Faserresonator befindet. Die monolithische Verbindung aus Glasblock und Piezoelement
ist in Abbildung 3.3 (d) dargestellt. AnschlieBend werden zur Kontaktierung zwei Kupferdréihte
mit Silberleitkleber® an die Elektroden auf der Unterseite des Piezoelements geklebt (Abbildung
A.3). Damit sich die Teile des zerschnittenen Glasblocks wihrend des Aushértens nicht zueinander
verschieben, wird erneut eine Glasfaser durch die Hiilse gefiihrt.

Die Faserspiegel, welche wir als letzten Herstellungsschritt in der Faserhiilse verkleben wollen,
miissen zuvor charakterisiert und ausgeheizt werden. Zur Charakterisierung werden die Faserspiegel
von zwei Seiten in eine Hiilse gefiihrt, bis sie etwa 100 pm voneinander entfernt sind und so einen
FFPR bilden. Eine der Fasern ist auf einem externen Piezoelement angebracht, so dass die Lange des
FFPR durchgestimmt werden kann. Aus dem Reflexionssignal des Resonators konnen nun, wie in
Abschnitt 2.1 beschrieben, die Finesse und so die Resonatorverluste bestimmt werden (Gleichungen

5Wir verwenden den Kleber Epo-Tek H20E, welcher eine Stunde bei 120 °C aushirtet.
®Siehe FuBnote 5.
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Kapitel 3 Monolithische Faser-Fabry-Perot-Resonatoren

8 mm

Abbildung 3.3: Schrittweise Herstellung eines monolithischen FFPR des neuen Designs aus Abbildung 3.2 (a)
(siehe Text). Verdanderungen sind farblich gekennzeichnet (Foto des Verfassers).

2.3 und 2.7). Um die Faserspiegel zu glatten und von Verschmutzungen zu befreien, werden sie nun
fiir drei Stunden auf etwa 300 °C erhitzt [5]. In einer erneuten Charakterisierung der Spiegel zeigt sich
in der Regel eine hohere Finesse, welche auf geringere Absorptions- und Streuverluste der Spiegel
zuriickzufiihren ist. Eine detailreiche Beschreibung der Spiegelcharakterisierung und des Ausheizens
(das sogenannte annealing) ist in Referenz [5] zu finden.

Die so produzierten monolithischen FFPR sind nun bereit fiir die Erprobung eines CRDS-
Experiments. Der hierfiir entwickelte Aufbau wird im folgenden Kapitel betrachtet.
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KAPITEL 4

Aufbau far
Cavity-Ring-Down-Spektroskopie-Messungen

Der Versuchsaufbau fiir Cavity-Ring-Down-Spektroskopie mit monolithischen Faserresonatoren wird
in den folgenden Abschnitten beschrieben. Zuerst wird der verstimmbare Laser erkldrt, anschlieend
wird der Aufbau betrachtet, welcher den Laser in den Resonator einkoppelt und das Reflexionssignal auf
eine Photodiode wirft. Zuletzt wird die Anordnung erklrt, welche die fiir Spektroskopie erforderlichen
Gasgemische erzeugt.

4.1 Verstimmbarer Gitter-basierter Diodenlaser

Als Lichtquelle fiir CRDS verwenden wir den verstimmbaren Gitter-basierten Diodenlaser aus
Referenz [13]. Wie in Abbildung 4.1(a) dargestellt, bildet die Laserdiode zusammen mit einem
Reflexionsgitter in Littrow-Konfiguration einen externen Resonator. In dieser Konfiguration wird die
1. Beugungsordnung des Gitters zuriick in die Diode gekoppelt und stimuliert dort Emission [13]. Der
Winkel unter welchem die 1. Beugungsordnung aus dem Gitter fillt, hiangt von der Wellenldnge des
Lichts ab. Somit kann durch Einstellen des Gitterwinkels eine Wellenldnge ausgewihlt werden, die
zuriick auf die Diode reflektiert und somit vom Laser emittiert. Sei g die Gitterkonstante und a der
Winkel zwischen einfallendem Lichtstrahl und der Gitternormalen, so betrdgt diese Wellenldnge [8]:

A =2gsin(a). 4.1

Damit sich die Position des ausgekoppelten Strahls bei Drehung des Gitters nicht &dndert, ist an der
selben Halterung wie das Gitter ein Korrekturspiegel angebracht, welcher sich im gleichen Winkel
dreht wie das Gitter. Der Aufbau des Lasers ist in Abbildung 4.1(b) zu sehen.

Hinter dem Auskopplungsfenster des Lasers befindet sich ein Faraday-Isolator, welcher verhindert,
dass Licht zuriick in den Laser reflektiert wird. Der Laserstrahl wird dann iiber zwei Spiegel, eine
A/2-Platte und einen Faserkoppler in eine polarisationserhaltende Faser eingekoppelt. Trotz des
Korrekturspiegels kann sich der Winkel des emittierten Strahls beim Verstellen des Gitters leicht
verdandern, weshalb der Strahlengang zwischen Auskopplungsfenster des Lasers und Faserkoppler
moglichst kurz gehalten wurde (Abbildung A.4). In Referenz [13] wurde vor dem Auskopplungsfenster
des Lasers die Laserleistung im Wellenléngebereich um 760 nm gemessen. Am in A.5 dargestellten

17



Kapitel 4 Aufbau fiir Cavity-Ring-Down-Spektroskopie-Messungen
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Abbildung 4.1: (a) Externer Laserresonator in Littrow-Konfiguration mit Korrekturspiegel. Angepasst von
Referenz [13]. (b) Aufbau des verstimmbaren Gitter-basierten Diodenlasers. Foto von Lukas Mdller.

Abbildung 4.2: Aufbau des verstimmbaren Gitter-basierten Diodenlasers. Foto von Lukas Méller

Leistungsspektrum ist zu erkennen, dass der Laser bei 760,8 nm und 763,8 nm Wellenlénge eine
Leistung von iiber 3 mW emittiert. Bei diesen Wellenldngen finden sich Absorptionslinien von
Sauerstoff ([4]), welche spéter untersucht werden sollen.

4.2 Einkopplungs- und Analyse-Aufbau

Der im Folgenden erlduterte Aufbau koppelt das Licht des Lasers in den monolithischen FFPR ein.
Zur Auswertung des Reflexionssignals erzeugt ein akusto-optischer Modulator ein Seitenband der
Laserfrequenz.

Das nicht vollstindig linear polarisierte Licht des Lasers wird iiber eine polarisationserhaltende
Faser in den in Abbildung 4.3 dargestellten Aufbau geleitet. Eine 1/2-Platte dreht die Polarisation so,
dass der groStmogliche Teil des Lichts vom polarisierenden Strahlteiler (PBS: polarizing beam splitter)
transmittiert wird. Der kleine, senkrecht reflektierte Anteil fallt in einen Wellenldngenmesser. Wird
die Wellenléinge des Lasers, wie in Abschnitt 4.1 beschrieben, verstimmt, so kann diese Anderung am
Wellenldngenmesser abgelesen werden. Der transmittierte Strahl wird {iber zwei Spiegel auf einen
akusto-optischen Modulator' (AOM) in Doppelpass-Konfiguration gelenkt. Die 0. Beugungsordnung
des AOM fillt ohne Richtungsidnderung auf die dahinterliegende Linse, die 1. Beugungsordnung wird
unter einem Winkel von etwa 0,5° und mit einer um 80 MHz verschobenen Frequenz transmittiert.
Im Abstand der Brennweite von 10 cm hinter dem AOM befindet sich eine Sammellinse, welche die
beiden zueinander divergierenden Strahlen parallel richtet. Die Strahlen sind vor der Linse kollimiert
und werden nun fokussiert. Im Abstand der Brennweite hinter der Linse befindet sich ein Spiegel,
welcher die einfallenden mit den reflektierten Strahlen iiberlappt.

Die reflektierten, in sich divergierenden Strahlen werden von der Linse wieder kollimiert. AuBerdem
laufen die beiden parallelen Strahlen auf dem Riickweg hinter der Linse wieder aufeinander zu und
im AOM zusammen. Dieser iiberlagert die 0. Ordnung des Hauptstrahls mit der 1. Ordnung des
seitlich ausgelenkten, frequenzverschobenen Strahls. Der zuriickgeworfene Strahl besteht also aus der
Reflexion des einfallenden Strahls der Frequenz v, und einem Seitenband der Frequenz v +2 - 80 MHz.

! Artikelnummer 3110-12 von Crystal Technology.
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4.2 Einkopplungs- und Analyse-Aufbau
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Abbildung 4.3: Aufbau zur Erzeugung eines Seitenbandes im Frequenzspektrum des Lasers, Einkopplung in
den Resonator und Analyse des Reflexionssignals. Siehe fiir eine detaillierte Beschreibung den Text.

Die bekannte Frequenzverschiebung dieses Seitenbandes dient spiter der Kalibrierung der Linienbreite
der beobachteten Resonanz.

Zwischen AOM und Spiegel befinden sich eine 1/2- und eine 1/4-Platte. Um den Einfluss dieser
Wellenplatten auf die Polarisation des Lichts zu verstehen, gehen wir zuerst nur von einer 4/4-Platte
aus: Hinter dem PBS konnen wir linear polarisiertes Licht annehmen, dessen Polarisationsachse
0.B.d.A. parallel zur Tischebene liegt. Die 1/4-Platte erzeugt daraus rechts-zirkular polarisiertes
Licht, wobei der Drehsinn durch die Reflexion am Spiegel umgekehrt wird. Das nun links-zirkular
polarisierte Licht durchlduft erneut die 1/4-Platte. Dahinter liegt wieder linear polarisiertes Licht
vor, wobei die Polarisationsachse relativ zum einfallenden Strahl um 90° gedreht wurde und nun
senkrecht zur Tischebene steht. Aufgrund dieser Drehung der Polarisation reflektiert der PBS den
riicklaufenden Strahl und lIésst ihn nicht zuriick in Richtung Laser laufen. Wir miissen nun beachten,
dass Wellenplatten nur fiir Licht der vorgesehenen Wellenlidnge ideales Verhalten aufweisen. Die
eingebauten Wellenplatten sind fiir 4 = 780 nm vorgesehen, wir verwenden allerdings Wellenldngen
um 760 nm. Um diese Differenz auszugleichen, ist zusitzlich zur 1/4-Platte eine 1/2-Platte verbaut.
Bei richtiger Einstellung der Winkel zeigen die Platten gemeinsam den gleichen Effekt wie eine
A/4-Platte der korrekten Wellenlédnge.

Nach Reflexion durch den PBS wird das Licht von einem weiteren PBS reflektiert und in eine
Single-Mode-Faser gekoppelt, welche das Licht zum monolitischen FFPR leitet (siehe Kapitel 3). Der
Resonator befindet sich in einer Kammer, die fiir CRDS mit einem Gasgemisch mit einstellbarem
Sauerstoffanteil gefiillt werden kann und im folgenden Abschnitt erldutert wird. Wie oben beschrieben,
dienen die A1/4- und A/2-Platte im Strahlgang wieder der Drehung der Polarisationsrichtung des
reflektierten Signals. Dieses fillt auf eine Photodiode und kann auf einem Oszilloskop betrachtet
werden.
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Kapitel 4 Aufbau fiir Cavity-Ring-Down-Spektroskopie-Messungen

Stickstoffleitung Sauerstoffleitung

Flowmeter
flr Sauerstoff

Flowmeter
fur Stickstoff |

Kammer flr

v ‘\ 8> den Faser-

resonator

Kikenhahn

Abbildung 4.4: Aufbau Erzeugung eines Gasgemisches aus Sauerstoff und Stickstoff, deren Anteil mit den
Flowmetern eingestellt werden kann. Siehe fiir eine detaillierte Beschreibung den Text (Foto des Verfassers).

4.3 Spektroskopie-Aufbau

Wie in Abschnitt 2.2.2 ausgefiihrt, soll mit den Faserresonatoren CRDS an den Absorptionslinien von
Sauerstoff bei 760 nm durchgefiihrt werden. Um die monolithischen FFPR fiir diese Anwendung zu
testen, wird ein Aufbau benétigt, bei welchem der Resonator mit Gasgemischen mit einstellbarem
Sauerstoffanteil gefiillt werden kann. Da bereits eine Hausleitung fiir Stickstoff vorliegt und es sich hier
um ein Gas handelt, fiir welches keine weiteren Sicherheitsvorkehrungen getroffen werden miissen,
verwenden wir ein Gasgemisch aus Stickstoff und Sauerstoff. Der Gasdruck der Sauerstoftflasche wird
mit einem Druckminderer auf etwas mehr als 1 bar verringert. Aufgrund der hohen Brandgefahr, welche
besteht, sobald Sauerstoff in hoher Konzentration vorliegt [14], verwenden wir Edelstahlleitungen, die
das Sauerstoffgas vom Druckminderer zum Aufbau leiten, welcher das Gasgemisch erzeugt. Dieser
Aufbau ist in Abbildung 4.4 dargestellt und wird im Folgenden erldutert.

Zwei Flowmeter dienen der Regulierung des Gasflusses, welcher auf jeweils maximal 1,2 L/min
eingestellt werden kann. Hinter den Flowmetern werden Stickstoff und Sauerstoff in einem T-Stiick
zusammengefiihrt. Das Gasgemisch flieft dann durch einen Kiikenhahn, an welchem der Gasfluss
unterbrochen werden kann. Hinter dem Kiikenhahn wird das Gasgemisch in eine Kammer geleitet,
in welcher der monolithische FFPR platziert wird. Die Kammer besitzt auf der linken Seite eine
Offnung, durch welche das Gas einstromen kann und welche mit einem Gummistiick abgedichtet ist.
Damit sich das Gas in der Kammer besser verteilt, ist hinter dem Zufluss ein diinnes Papiertuch in die
Kammer geklebt. Auf der rechten Seite befindet sich eine Offnung, durch welche das Gas ausstromt.
Die Kammer kann in Abbildung A.6 im Detail betrachtet werden.

Durch die Einstellung des Gasflusses durch die Flowmeter kann der Sauerstoffanteil des Gases
im Resonator reguliert werden. Ist das Sauerstoff-Flowmeter beispielsweise auf maximalen Fluss
eingestellt und der Stickstoffzufluss abgedreht, so ist die Kammer und somit der darin befindliche
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4.3 Spektroskopie-Aufbau

Resonator nach einigen Minuten mit nahezu 100% Sauerstoff gefiillt. Stellen wir die Flowmeter auf
0,21 L/min fiir Sauerstoft und 0,79 L/min fiir Stickstoff, so entsprich das Gasgemisch in der Kammer
in etwa der AuBienluft [9]. Der Aufbau, mit welchem die monolithischen FFPR aus Abschnitt 3
fiir CRDS-Messungen erprobt werden konnen, ist somit vollstindig. Aus Zeitgriinden konnten im
Rahmen dieser Arbeit keine Messungen durchgefiihrt werden. Im abschlieBenden Kapitel folgt eine
Zusammenfassung der Ergebnisse dieser Arbeit. Weiterhin wird eine Perspektive zur Verbesserung
des hier entwickelten Aufbaus aufgezeigt.
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KAPITEL B

Zusammenfassung und Ausblick

Mit dem in Kapitel 3 entwickelten, monolithischen FFPR und dem in Kapitel 4 beschriebenen
Versuchsaufbau sind die Vorbereitungen fiir miniaturisierte CRDS-Experimente abgeschlossen. Die
neuen Designs fiir monolithische FFPR gewihrleisten eine Ausrichtungsgenauigkeit der Faserspiegel
auf Mikrometer-Skala, welche gegeniiber Erschiitterungen eine hohe Stabilitiit aufweisen (Abschnitt
3.2). Einer Abschitzung zufolge garantiert die Verformung eines Piezoelements, dass die Resona-
torldnge liber mehr als einen freien Spektralbereich durchstimmbar ist und so ein kontinuierliches
Frequenzspektrum vermessen werden kann. Dieses kontinuierliche Spektrum wird von einem ver-
stimmbaren, Gitter-basierten Laser erzeugt (Abschnitt 4.1). Um einen monolithischen FFPR an
den Absorptionslinien von Sauerstoff um 760 nm fiir Spektroskopie-Messungen zu erproben, wird
der Resonator in einer Kammer platziert, die mit Gasgemischen mit einstellbarem Sauerstoff- und
Stickstoffanteil gefiillt werden kann (4.3).

CRDS basiert auf der Messung von Intensititszerfallszeiten, welche sich aufgrund von Absorption
durch Gasmolekiile im Resonator verringern (Abschnitt 2.2). Die Abschétzung in Abschnitt 2.2.2 ergibt,
dass diese Ring-Down-Zeiten auf etwa 1% genau bestimmt werden miissen, um reines Sauerstoffgas
von (trockener) Luft unterscheiden zu konnen. Bis zum Zeitpunkt der Abgabe dieser Arbeit war aus
Zeitgriinden keine Messung von Zerfallszeiten moglich, weshalb eine experimentelle Bestimmung
der Messungenauigkeiten aussteht. Aktuell werden allerdings neue Faserspiegel produziert, von
welchen eine Erhohung der Messgenauigkeit eines CRDS-Experiments erhofft wird, wenn diese
in monolithischen FFPR verbaut werden. Besonderes Augenmerk wird in diesem Kontext auf eine
VergroBerung des Spiegeldurchmessers D und des Kriimmungsradius’ R gelegt. Die avisierten Werte
weichen von den Spiegelparametern 2.17 aus Referenz [6] ab und liegen bei:

D =50pum und R = 300pum. (5.1)

Inwiefern diese neuen Faserspiegel die Messgenauigkeit eines CRDS-Experiments verbessern, ist in
Abbildung 5.1 veranschaulicht.

Aus der Stabilititsbedingung 2.1 folgt, dass grofere Kriimmungsradien ldngere Resonatoren er-
moglichen. Aus Gleichung 2.21 folgt, dass der Absorptionsverlust durch resonante Gasmolekiile
mit der Resonatorlédnge ansteigt (Abbildung 2.4), weshalb die relative Verringerung der Zerfallszeit
Tresonant/ Tnot resonant ZUNiMmt (Gleichung 2.23). Anhand der violetten Kurve fiir D = 30um, R =

300 pm ist jedoch zu erkennen, dass eine VergroBerung des Kriimmungsradius’ allein keinen Vorteil
bringt. Grund hierfiir sind die Clipping-Verluste (Gleichung 2.16). Wie bereits in Abbildung 2.4
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Abbildung 5.1: Verhiltnis der Cavity-Ring-Down-Zeiten T,eqonant/ Tnot resonant TUr' T€ines Sauerstoffgas in Ab-
hingigkeit der Resonatorldnge. Aufgetragen sind die Kurven fiir verschiedene Kombinationen aus Faserspie-
geldurchmessern D und -Kriimmungsradien R, wobei die jeweils hoheren Werte bei Faserspiegeln avisiert
werden, welche zum Zeitpunkt der Abgabe dieser Arbeit hergestellt werden. Die griine Kurve entspricht der
Abschitzung aus Abbildung 2.5.

angedeutet, hingen die Clipping-Verluste stark vom Spiegeldurchmesser ab. So bewirkt eine Vergro-
Berung des Spiegeldurchmessers auf 50 um eine grofle Erhohung der Messgenauigkeit, wenn eine
Resonatorldnge von etwa 280 um gewihlt wird (blaue Kurve).

Das beste Ergebnis kann mit den Parametern D = 50 um, R = 300 pm bei einer Resonatorldnge
von etwa 380um erzielt werden (orangefarbene Kurve). Werden solche Faserspiegel in einem
monolithischen FFPR verbaut, so kann reines Sauerstoffgas bereits von einem Gas ohne Sauerstoffanteil
unterschieden werden, wenn die Ring-Down-Zeit des Resonators auf 3% genau gemessen werden kann.
Liegt die Messgenauigkeit hoher, so kdnnen entsprechend kleinere Unterschiede im Sauerstoffgehalt
festgestellt werden.

Abschlielend lésst sich festhalten, dass die Miniaturisierung von CRDS-Experimenten mithilfe
von monolithischen FFPR realisierbar ist, falls Ring-Down-Zeiten mit Unsicherheiten von hdchstens
1% behaftet sind. Durch neue Faserspiegel kann die relative Genauigkeit solcher Messungen stark
verbessert werden. Eine experimentelle Erprobung des in dieser Arbeit entwickelten Aufbaus und eine
Bestimmung der Messunsicherheiten stehen jedoch noch aus.
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ANHANG A

Erganzende Abbildungen
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Abbildung A.1: Die Cavity-Ring-Down-Zeiten in Abhéngigkeit der Resonatorldnge mit (7,4opan) Und ohne
(Tyot resonant) D€1 4 = 760,8 nm resonanten Sauerstoffmolekiilen im Resonator.
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Anhang A Erginzende Abbildungen

Abbildung A.2: Aufbau zur Herstellung der monolithischen FFPR. Eine Glasfaser wird mit Klebeband in
einem V-Groove befestigt, welcher an einem 3d-Verschiebetisch angebracht ist. Unter Beobachtung durch zwei
USB-Mikroskope kann die Faser durch Bewegung des Verschiebetisches in die Hiilse des Glasblocks eingefiihrt
werden, welcher von einer Klammer gehalten wird.
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Abbildung A.3: Metallklammer zum Ankleben der Kupferkabel an das Piezoelement. Die Beschichtung des
Kupferdrahtes wird auf einigen Centimetern mit Schmirgelpapier entfernt. Der Draht wird anschliefend um den

Metallklotz gewickelt und um das eingeklemmte Piezoelement herum gebogen. Der Kleber hirtet eine Stunde
bei 120 °C aus.

Faserkoppler

4

L)
Auskopplungsfenster
des Lasers
El B

Abbildung A.4: Strahlengang vom Laser in die polarisationserhaltende Faser.
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Anhang A FErginzende Abbildungen
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Abbildung A.5: Leistungsspektrum des verwendeten Lasers aufgenommen bei einem Betriebsstrom von 50 mA
und einer Temperatur von 24,7 °C. Abbildung aus [13].

Abbildung A.6: Seitenansichten der Kammer, in welcher der FFPR mit einem Gasgemisch aus Sauerstoff und
Stickstoff gefiillt wird. Damit das Gas gleichméaBig einstrémt, befindet sich hinter dem Zufluss ein Papiertuch.
Vor dem Abfluss ist ebenfalls ein Papiertuch, damit dort weniger Auflenluft in die Kammer stromt. Durch
schmale Aussparungen im unteren Bereich der Seitenwénde konnen die Fasern des FFPR in die Kammer gefiihrt
werden.
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(a) Faserspiegel aufgenommen mit einem Rasterelektronenmikroskop. Der Durchmes-
ser der Faser betrdgt 125 um. (b) Profil eines Faserspiegels. D ist der Durchmesser
des sphirischen Bereichs, also der Spiegeldurchmesser, R ist der Kriimmungsradius

des Spiegels und z, ist die Tiefe der abgetragenen Struktur. Beide Abbildungen aus [7].

Lichtintensitit im Fabry-Perot-Resonator in Abhéngigkeit der Phasenverschiebung
des Lichts nach einem Resonatorumlauf. Die Phasen-Linienbreite 6, /, nimmt mit
steigender Finesse ¥ ab. Ein Faserresonator besitzt typischerweise eine Finesse der
GroBenordnung 10%, aus Darstellungsgriinden werden hier kleinere Werte verwendet.
(a) GauBische Grundmode in der Umgebung der Strahltaille [8]. (b) Gaulsche Grund-
mode im FFPR, angepasst aus [5]. Hier ist 2w, die Strahltaille, z, der Rayleigh-
Parameter und w,, ; der Strahlradius am Ort des ersten Spiegels. . . . . .. ... ..
(a) Clipping-Verluste an einem Faserspiegel mit den Spiegelparametern 2.17 in
Abhingigkeit der Resonatorldnge. Der Vergleich mit einem 1 um groBeren Spiegel ver-
deutlicht die starke Abhéngigkeit der Clipping-Verluste vom Spiegeldurchmesser. (b)
Absorptionsverlust durch Sauerstoff Ay, in Abhidngigkeit der Resonatorldnge /. Aufge-
tragen ist der Verlust fiir reines Sauerstoffgas sowie fiir trockene Luft (Sauerstoffgehalt
219 [OD).  « o o
Verhiltnis der Cavity-Ring-Down-Zeiten T, nant/ Tnot resonant fUr réines Sauerstoffgas
und fiir trockene Luft (Sauerstoffgehalt 21% [9]) in Abhédngigkeit der Resonatorldange.

Monolithischer FFPR: Design 1. Die Resonatorlinge wird durchgestimmt, indem
die Verformung des Piezoelements den Glasblock staucht und dehnt. Die Faserhiilse
wahrt die Ausrichtungsgenauigkeit der Faserspiegel. . . . . . . . ... ... .....
Zwei neue Designs fiir monolithische FFPR: (a) Design 2, (b) Design 3. In beiden
Designs kann sich das Piezoelement frei verformen, weshalb die Resonatorlédnge
verglichen mit Design 1 (Abbildung 3.1) iiber einen groeren Bereich verstimmbar
ist. Um die Ausrichtungsgenauigkeit der Faserhiilse trotz getrennter Glasblock-Stiicke
zu wahren, ist ein mehrstufiger Herstellungsprozess notig (Abschnitt 3.3). . . . . . .
Schrittweise Herstellung eines monolithischen FFPR des neuen Designs aus Abbildung

3.2 (a) (siehe Text). Veridnderungen sind farblich gekennzeichnet (Foto des Verfassers).

(a) Externer Laserresonator in Littrow-Konfiguration mit Korrekturspiegel. Angepasst
von Referenz [13]. (b) Aufbau des verstimmbaren Gitter-basierten Diodenlasers. Foto
von Lukas Moller. . . . . . . . . . . . e e

Aufbau des verstimmbaren Gitter-basierten Diodenlasers. Foto von Lukas Moller
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die jeweils hoheren Werte bei Faserspiegeln avisiert werden, welche zum Zeitpunkt der
Abgabe dieser Arbeit hergestellt werden. Die griine Kurve entspricht der Abschitzung
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Unter Beobachtung durch zwei USB-Mikroskope kann die Faser durch Bewegung des
Verschiebetisches in die Hiilse des Glasblocks eingefiihrt werden, welcher von einer
Klammer gehalten wird. . . . . . . . . . . ... .
Metallklammer zum Ankleben der Kupferkabel an das Piezoelement. Die Beschichtung
des Kupferdrahtes wird auf einigen Centimetern mit Schmirgelpapier entfernt. Der
Draht wird anschlieend um den Metallklotz gewickelt und um das eingeklemmte
Piezoelement herum gebogen. Der Kleber hiirtet eine Stunde bei 120°C aus. . . . . .
Strahlengang vom Laser in die polarisationserhaltende Faser. . . . . . . ... .. ..
Leistungsspektrum des verwendeten Lasers aufgenommen bei einem Betriebsstrom
von 50 mA und einer Temperatur von 24,7 °C. Abbildung aus [13]. . . .. ... ...
Seitenansichten der Kammer, in welcher der FFPR mit einem Gasgemisch aus
Sauerstoff und Stickstoft gefiillt wird. Damit das Gas gleichmifig einstromt, befindet
sich hinter dem Zufluss ein Papiertuch. Vor dem Abfluss ist ebenfalls ein Papiertuch,
damit dort weniger Auflenluft in die Kammer stromt. Durch schmale Aussparungen
im unteren Bereich der Seitenwinde konnen die Fasern des FFPR in die Kammer
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