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Kapitel 1
Einleitung

In den letzten Jahren ist zu den vielfiltigen Moglichkeiten, mikroskopisch kleine Struktu-
ren zu erzeugen, die Atomlithographie hinzugekommen. Darunter versteht man die gezielte
Deposition von Atomen auf einer Oberfliche. Da die de Broglie-Wellenléngen von Atomen
sehr klein sind (< 1 nm), stellen Beugungseffekte bei der Atomlithographie, anders als
bei anderen Lithographieverfahren, keinen begrenzenden Faktor dar. 1992 demonstrierten
Timp (AT&T Bell Laboratories) und Prentiss (Harvard University) [TIMP 92] erstmals
mit einem Natrium-Atomstrahl, daf§ mit Hilfe der Atomlithographie 1-dimensional peri-
odische Strukturen im Nanometerbereich erzeugt werden kénnen, indem man eine optische
Stehwelle als Maske verwendet.

Auch in unserer Arbeitsgruppe wird seit lingerem erfolgreich Atomlithographie mit laser-
priparierten Cdsiumatomen demonstriert, untersucht und weiterhin verbessert [LISO 98].
Als parallel laufendes Projekt soll nun auch mit Indium Atomlithographie betrieben wer-
den. Im Gegensatz zu Cisium bietet Indium bei geeigneter Priaparation die Moglichkeit,
direkt zweidimensionale Strukturen auf ein Substrat aufzubringen, ohne hierbei Atzpro-
zesse anwenden zu miissen. Somit wire es denkbar, in spiteren Experimenten mit weiteren
entsprechend préparierten Atomstrahlen andere Elemente einzustrahlen und damit drei-
dimensionale periodische Strukturen zu erzeugen. Dies kénnte zum Beipiel fiir die Halb-
leiterindustrie bei der Herstellung von III-V-Halbleitern, wie z. B. GalnAs, interessant
sein. Eine andere Anwendung wére in der Entwicklung Photonischer Kristalle zu suchen.
Hierbei handelt es sich um Materialien mit periodisch variierendem Brechungsindex, der
zur Ausbildung einer Photonischen Bandstruktur fiihrt, welche sich auf die Ausbreitung
elektromagnetischer Wellen auswirkt [BIRN 99].

Um bei der Durchfithrung von Atomlithographie eine grofit mégliche Abbildungsqualitit,
d. h. eine hochst mogliche rdumliche Auflésung zu erzielen, mufl der Indium-Atomstrahl
transversal gekiihlt werden. Bei der Laserkiihlung ist es notwendig, dafl viele Photonenim-
pulse auf das Atom wirken kénnen. Eine wesentliche Voraussetzung hierfiir ist, dafl eine
zyklische Anregung des Atoms moglich ist, also ein geschlossenes System vorliegt. Da das
Termschema von Indium zeigt, daf$ diese zyklische Anregung nicht auf dircktem Wege
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moglich ist, werden verschiedene Laserquellen benétigt. In einem ersten Schritt miissen
Atome aus dem Grundzustand in den geeigneten geschlossenen Ubergang gepumpt wer-
den. Hierfiir wird ein Laser mit einer Wellenlédnge von A = 410 nm bendtigt. Bisher wurde
dieser durch Frequenzverdopplung realisiert [CLEV 98], wodurch man nur relativ kleine
Ausgangsleistungen (im Bereich von ~ 100 yW) erhielt sowie grolen Aufwand betreiben
muflte, um die Laserquelle auf eine prizise Wellenlidnge abzustimmen und zu stabilisieren.
Auflerdem lief} sich das Lasersystem nur iiber kleine Frequenzbereiche modensprungfrei
durchstimmen, was die Spektroskopie an Indium mit dem frequenzverdoppelten Laser er-
schwerte. Seit Anfang des Jahres sind Diodenlaser mit Emissionswellenldngen im blauen
Spektralbereich erhiltlich. Fiir die vorliegende Arbeit stand einer der ersten Prototypen
mit einer Emissionswellenlédnge zwischen 409,4 und 411,1 nm und einer Ausgangsleistung
von bis zu 5 mW zur Verfiigung. Aufler der groflen Ausgangsleistung hat dieser Diodenlaser
den Vorteil, da§ er erheblich leichter auf einen konkreten atomaren Ubergang abgestimmt
werden kann, als der frequenzverdoppelte Laser.

Meine Aufgabe war es nun, diesen neuen Laser mit Hilfe von Absorptionsspektroskopie
am Indium auf den benétigten Ubergang abzustimmen und schlieBlich zu stabilisieren.
Um mit dem Laser geeignet arbeiten zu kénnen, werden in einem ersten Schritt seine
Eigenschaften untersucht, wobei ein Schwebungssignal mit dem bereits realisierten fre-
quenzverdoppelten Diodenlaser der gleichen Frequenz Aufschluf} iiber die Linienbreite des
Lasers geben kann. Spektroskopie am Indium-Atomstrahl liefert ein Doppler-freies Fluo-
reszenzspektrum. Durch Einsatz eines Interferenzfilters kann optisches Pumpen aus dem
Grundzustand in eines der unteren Niveaus des geschlossenen Kiihliibergangs nachgewie-
sen werden.



Kapitel 2

Der Diodenlaser

Wie bereits erwidhnt, wird im Rahmen dieser Arbeit ein erst kiirzlich entwickelter Dioden-
laser benutzt, der Licht im blauen Spektralbereich emittiert. In diesem Kapitel werden
kurz die Schwierigkeiten dargestellt, die die Herstellung einer blauen Laserdiode mit sich
gebracht hat. Weiter wird der Aufbau des von uns benutzen Diodenlasers beschrieben,
sowie einige charakteristische Eigenschaften untersucht, die fiir den Einsatz des Lasers
niitzlich sein kénnen.

2.1 Die Entwicklung einer blauen Laserdiode

Seit der Entwicklung des ersten Diodenlasers von Hall et al. 1962 [KNEU 91], damals noch
gepulst und nur bei tiefen Temperaturen arbeitend, sind die Fortschritte in der Lasertech-
nologie stetig vorangegangen. Dadurch sind Diodenlaser heute in vielen Forschungsberei-
chen einsetzbar und daraus nicht mehr wegzudenken. Fiir die Atomphysik wurden sie,
als kompakte, effiziente, durchstimmbare Laserquellen mit hoher Amplitudenstabilitit, zu
einem leicht zu bedienenden Mittel zur Anregung atomarer Zustinde. Aus diesem Grunde
ist die Entwicklung von Diodenlasern fiir verschiedene Spektralbereiche interessant. Die
ersten Diodenlaser emittierten im infraroten und roten Bereich. Die Herstellung von La-
serdioden im blauen oder griinen Spektralbereich stiefl lange Zeit auf grofie technische
Probleme, was mit den strukturellen Anforderungen und dem Herstellungsprozefl von La-
serdioden zusammenhéngt.

Im wesentlichen besteht jede Laserdiode aus einer p- und einer n-dotierten Halbleiter-
schicht, zwischen denen sich, bei Anlegen einer elektrischen Spannung, eine aktive Zone
mit Besetzungsinversion ausbildet. Durch Rekombination von Elektronen und Léchern in
dieser aktiven Zone werden Photonen emittiert. Als Laserresonator dienen oft nur die plan-
parallelen Stirnflichen (Laserfacetten) des Halbleiterblocks selbst (siche Abbildung 2.1).
Diese werden bei den meisten Halbleitermaterialien durch einfaches Spalten der Kristall-
scheiben in ausgezeichneten Kristallebenen erzeugt. Verspiegelt man sie nicht weiter, so
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bestimmt der Unterschied zwischen den Brechungsindizes von Luft und dem Halbleiter-
material das Reflexionsvermégen dieser Flichen. Bei typischen Halbleitermaterialien wie
GaAs (n = 3,6) tritt bereits eine Reflexion von ca. 32% auf [KNEU 91]. Bei Materialien
mit kleinerem Brechungsindex, wie z. B. GaN (n = 2,2 — R = 14%) [NAKA 97] kann eine
weitere Verspiegelung der Laserfacetten zu einer groferen Strahlungsverstérkung fithren.

Strom
Metall 9

rauhe aktive Zone

Oberfldche

Laseremission

a2 ”"a- v, dlo’oa =
_planparaliele und optisch ‘/

polierte Oberfldchen

Abbildung 2.1: Aufbau eines Diodenlasers [KNEU 91]

Die Emissionswellenlinge des Diodenlasers wird wesentlich durch die Energiebandliicke der
aktiven Zone bestimmt. Um die Effizienz der stimulierten Emission und damit den Wir-
kungsgrad der Laserdiode zu verbessern, wird diese aktive Zone in Wellenleiter- und Deck-
schichten eingebettet, deren Materialien eine etwas groflere Bandliicke besitzen miissen.
Hierdurch wirken diese Deckschichten wie eine Potentialbarriere fiir die injizierten Elek-
tronen. Somit wird eine Diffusion der Elektronen (und Locher) aus der aktiven Zone ver-
hindert und die Rekombination auf die aktive Zone beschrankt [KNEU 91]. Weiter ist es
wichtig, dafl der Brechungsindex der umgebenden Schichten etwas gréfler ist, damit eine
dielektrische Wellenleitung moglich wird. Auf diese Weise wird die vertikale Ausdehnung
der Laserintensitit so eingeengt, daf} sie kaum in die angrenzenden Schichten hineinreicht,
wo sie, da hier keine Besetzungsinversion vorliegt, stark absorbiert werden wiirde.

Zur Entwicklung blauer Laserdioden mufite nun ein Material gefunden werden, dessen
Bandliicke grof genug ist, um blaues Licht zu emittieren (also eine Bandliicke grofier als
2,4 eV besitzt) und es gleichzeitig ermoglicht, verwandte Legierungen als Wellenleiter und
Deckschichten zu benutzen, deren Gitterstruktur mit dem Basismaterial kompatibel ist.
Auflerdem muf} eine p- und n-Dotierung des Materials moglich sein, um {iberhaupt eine
aktive Zone aufzubauen, in der Lasertitigkeit entstehen kann.

Mit dieser Problematik beschéftigten sich Forschungslabore der ganzen Welt, und es stell-
te sich heraus, dafl zwei Materialsysteme fiir effiziente griine und blaue Lichtemitter in
Frage kommen. Dies sind zum einen die II-VI-Halbleiter auf der Basis von ZnSe und die
ITI-V-Nitride auf der Basis von GaN. Beide haben eine entsprechend grofie Bandliicke, und
es gibt Legierungen &hnlicher Gitterkonstante, wie Abbildung 2.2 zeigt. Doch die bipolare
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(besonders die p-) Dotierung wurde fiir beide Materialsysteme schwierig. Ein Wettbe-
werb um die Veroffentlichung des ersten blau emittierenden Prototyps hatte begonnen.
Die Mehrzahl der Wissenschaftler konzentrierte sich auf die II-VI-Halbleiter, da diese die
gleiche Kristallstruktur und eine sehr dhnliche Gitterkonstante zu Gallium-Arsenid haben.
Aus diesem Grund ist ein direktes Aufwachsen von II-VI-Halbleitern auf GaAs-Substrate
moglich. Fiir die ITI-V-Nitride ist bisher noch kein geeignetes Substratmaterial dhnlicher
Gitterkonstante bekannt, so dafl der Epitaxieprozef erschwert wird.
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Abbildung 2.2: Einige Halbleiterelemente aufgetragen nach ihrer Energiebandliicke gegen
die Gitterkonstante [NAKA 97].

Die erste blau-griine Laserdiode wurde von 1991 von der Firma 3M (USA) entwickelt. Sie
bestand aus einer Quantentrogstruktur aus ZnSe, die durch Molekularstrahlepitaxie auf
ein Substrat aus GaAs aufgebracht wurde. Im gepulsten Betrieb bei einer Kiihlung von
77 K (Kiihlung durch fliissigen Stickstoft) emittierte sie Licht bei 490 nm. Die Lebens-
dauer betrug allerdings nur wenige Sekunden. Dennoch bedeutete dies den ersten Schritt
zum Erfolg in der Entwicklung blauer Diodenlaser. Die elektrischen Kontakte wurden ver-
bessert, weitere Materialien eingesetzt, sowie neue Epitaxieverfahren entwickelt, die es
ermoglichten, auch Substrate zu verwenden (z. B. Saphir), deren Gitterkonstante um bis
zu 15 % von der des Halbleitermaterials abweicht [NAKA 97].

Ende 1993 konnte die Firma Nichia Chemical Industries Ltd. (Anan, Tokushima, Japan)
als erste eine sehr helle blaue Leuchtdiode (LED) vorstellen, basierend auf Galliumnitrid
(GaN). 1996 wurden, ebenfalls von Nichia, erste bei Zimmertemperatur gepulst betriebene
Laser auf der gleichen Basis entwickelt, die im blauen Spektralbereich bei 404 nm und
einer Ausgangsleistung von 1,5 mW arbeiteten. Als Substrat diente hierbei Saphir. Als
erstes wird durch ein spezielles Epitaxieverfahren eine GaN-Schicht auf ein Saphirsubstrat
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gebracht. Hierauf wird dann die Laserdiodenstruktur gefertigt. Das Saphirsubstrat wird
dann anschliefend wieder abgeschliffen, so dal nur noch die GaN-Struktur iibrigbleibt

[NAKA 99].

Doch auch die Arbeit mit den II-VI-Halbleiterelementen erzielte grofie Fortschritte. Ende
1995 stellte die Firma Sony einen bei Raumtemperatur arbeitenden ZnSe-Laser bei 509 nm
(cw-Betrieb) vor, der auch bereits eine Lebensdauer von 100 Betriebsstunden autwies. 1997
konnte die Firma Sony die Lebensdauer ihrer Laserdioden auf ca. 400 h erhohen, wahrend
Nichia ihre GaN-Laserdioden auf iiber 3000 h (beides cw-Betrieb) brachten. Bereits ein
Jahr spiter berichtete Nichia von einer Lebensdauer von mehr als 5000 h und Sony von
ca. 500 h.

Im Januar 1999 brachte Nichia endlich die erste lang erwartete blaue Laserdiode auf GaN-
Basis auf den Markt, die Licht bei ca. 400 nm emittierte und im cw-Betrieb eine Ausgangs-
leistung von bis zu 5 mW erreichte. Die erwartete Lebensdauer dieser neuen Laserdioden
betragt laut Hersteller ca. 10 000 Betriebsstunden.

2.2 Aufbau des benutzten Diodenlasers

In dem im Rahmen dieser Arbeit beschriebenen Projekt wird mit einem Diodenlasersystem
der Firma TuiOptics gearbeitet, die die neue Nichia-Laserdiode in eine von ihnen bereits fiir
andere Laserdioden benutzte Anordnung eingebaut hat. Das von der Laserdiode emittierte
Licht wird durch eine Linse kurzer Brennweite auf ein Reflexionsgitter in der Littrowanord-
nung kollimiert (Abbildung 2.3). Hierbei wird die minus erste Beugungssordnung direkt in
die Laserdiode zuriickreflektiert, wihrend die nullte Ordnung als Nutzstrahl ausgekoppelt
wird. Auf diese Weise erfahrt die Laserdiode eine frequenzabhingige Riickkopplung durch
einen externen Resonator. Diese Konfiguration bewirkt eine grofle spektrale Reinheit, so-
wie die Moglichkeit, den Laser iiber einen kleinen Wellenldngenbereich zu verstimmen.
Neben der Variation von Temperatur und Strom der Laserdiode kann man nun auch die
Gitterposition iitber Mikrometerschrauben variieren um die richtigen Wellenldngen aus-
zuwéhlen. Weiterhin wird durch die Kopplung des externen Resonators an den durch die
Laserfacetten gebildeten Resonator der freie Spektralbereich des Diodenlasers reduziert,
die Finesse vergroflert und somit eine bedeutend kleinere Linienbreite des Lasers von bis
zu 1 MHz (bei infraroten Diodenlasern) erzielt.

Die Stromversorgung der Laserdiode erfolgt iiber einen mitgelieferten Stromregler, der
einen maximalen Stromflufl von 51 mA ermdglicht. Allerdings ist der Strom nur bis auf
1 mA genau ablesbar. An einem Temperaturregler 148t sich die Arbeitstemperatur des
Lasers, der iiber ein Peltierelement angesteuert wird, einstellen. Die maximale Temperatur
betragt hierbei 48,4 °C und die minimale 10 °C. Die Ablesegenauigkeit liegt bei 0,1 °C.

In den Gitterhalter des Reflexionsgitters ist zusatzlich ein Piezokristall eingesetzt. Mit
Hilfe dieses Piezokristalls kann das Gitter durch Anlegen z. B. einer Dreiecksspannung
durchgestimmt werden. Variation dieser Piezospannung verstellt sowohl den Abstand zwi-
schen Gitter und Laserdiode als auch den Winkel. Beides hat Einflufl auf die Ausgangswel-
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Abbildung 2.3: Gitterstabilisierter Diodenlaser in Seitenansicht (oben) und Aufsicht (un-
ten).

lenldnge. Da diese beiden Variationen nicht aufeinander abgestimmt sind, kann es leicht zu
Modenspriingen kommen. Daher ist es hiermit nur moglich, den Laser iiber einen Bereich
von ca. 5 GHz kontinuierlich durchzustimmen. Um diese Modenspriinge zu verhindern,
kann zuséatzlich eine feed-forward-Schaltung genutzt werden wobei ein zur Gitterspannung
proportionaler Strom zum Injektionsstrom addiert wird. Hierdurch 148t sich der Abstimm-
bereich auf mehr als 20 GHz vergrofiern, was eine grofie Erleichterung fiir die Spektrosko-
pie darstellt. Allerdings kommt es durch die Benutzung dieser feed-forward-Schaltung zu
groflen Leistungsvariationen des emittierten Laserlichts innerhalb des Abstimmbereichs.
Diese Variationen miissen bei spiteren Messungen beriicksichtigt werden.

2.3 Charakterisierung des Diodenlasers

Ein wichtiges Merkmal eines Lasers ist seine Wellenléinge. Wie bereits erwahnt, hingt
diese von der Energiebandliicke der aktiven Zone ab. Die Energiebandliicke bestimmt die
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Besetzungsverteilung von Valenz- und Leitungsband und somit das Verstarkungspropfil
der aktiven Zone. Der Resonator sorgt dafiir, dafi das emittierte Licht in die aktive Zo-
ne riickgekoppelt wird. Im Resonator bilden sich stehende Wellen aus, deren Knoten im
Falle eines idealen, verlustfreien Resonators auf den Resonatorflichen liegen. Das ist dann
gegeben, wenn folgende Bedingung erfiillt ist:

_.‘ZnL
==

A (2.1)
Hierbei ist L die Resonatorlinge, m eine positive ganze Zahl, A die Wellenlinge und n
der Brechungsindex. Innerhalb des Verstirkungsprofils wird diese Bedingung meist fiir
mehrere positive ganze Zahlen m erfiillt, so daB der Resonator mehrere Eigenfrequenzen
(= longitudinale Resonatormoden) besitzt. Es schwingt dabei die Resonatormode an, die
die hochste Verstirkung erfihrt (siche Abbildung 2.4). Die Wellenléinge des Diodenlasers
hiingt also auch von der Eigenfrequenz des Resonators und somit von der Resonatorlinge
ab.

Resonatar -

moden H\\\

Yerstirkung

Abbildung 2.4: Longitudinale Moden innerhalb des Verstirkungsprofils [KNEU 91].

Beide Parameter, Verstarkungsprofil und Resonatorlange, konnen durch die Temperatur
geregelt werden. Finerseits wirkt sich die Temperatur auf den Bandabstand und somit auf
das Verstarkungsprofil aus. Aufilerdem dehnt sich der Laserkristall bei héherer Tempera-
tur aus, wobei sich der Resonator vergrofiert. Die Eigenfrequenz des Resonators verschiebt
sich dadurch zu grofleren Wellenlédngen. Allerdings ist dieser Effekt mit ansteigender Tem-
peratur nicht so stark, wie das Verschieben des Maximums des Verstirkungsprofils. Regelt
man nun die Temperatur, so kann das Maximum des Verstirkungsprofils plétzlich mit
einer anderen Resonatormode zusammenfallen, und die Laseroszillation springt auf diese
Mode. In einer Messung der Wellenldnge bei Variation der Temperatur (Abbildung 2.5)
kann man diese Modenspriinge gut erkennen.

Weiter hingt die Wellenldnge des emittierten Lichtes vom Injektionsstrom ab. Variation
des Stroms dndert einerseits die Temperatur des Laserkristalls, was dann zu den oben
erwiahnten Effekten fithrt. Weiterhin wird die Besetzungsverteilung in der aktiven Zone
gedndert. Dies fithrt zu einer Anderung des Brechungsindexes des Laserkristalls, was dann
wiederum nach Gleichung (2.1) Auswirkungen auf die Wellenlinge des emittierten Lichtes
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Abbildung 2.5: Abhdngigkeit der Wellenldnge von der Temperatur bei [ = 49 mA.

hat [WIEM 90]. Auerdem 148t sich die Wellenléinge durch Verstellen des Reflexionsgitters
andern.

Zur Manipulation eines Atomstrahls mit Laserlicht muf§ die Wellenldnge des Diodenlasers
auf einen ganz konkreten Ubergang, also auf eine ganz bestimmte Wellenlinge, einge-
stellt werden. In einem ersten Schritt wird die Wellenlinge des Diodenlasers mit einem
WellenldngenmeBgerit {iberpriift. Durch Variation von Strom, Temperatur und schliellich
der Gitterposition kann die Wellenléinge des gewiinschten Ubergangs eingestellt werden.
Hierbei mufl beachtet werden, dafl das Wellenlingenmefigerit so geeicht ist, daff es die Wel-
lenldngen im Vakuum angibt. Die im Termschema (siche Kapitel 3.1) angegebenen 410,17
nm (in Luft) entsprechen einer Vakuumwellenlédnge von 410,29 nm. Diese Wellenlange wird
erzielt bei folgender Einstellung der Temperatur 7' und des aktuellen Injektionsstroms 7,
des Lasers:

T =20,0°C Iy =49 mA (2.2)

Ein anderer Aspekt ist die Laserleistung. Wie bereits erwédhnt, entsteht die Besetzungsin-
version, eine wichtige Voraussetzung von Lasertétigkeit, bei Diodenlasern durch das Anle-
gen einer elektrischen Spannung. Die Rekombinationsstrahlung in der aktiven Zone hiangt
somit stark vom Injektionsstrom ab. Bei niedrigem Stromflufi arbeitet die Diode wie eine
Leuchtdiode, also mit vorwiegend spontaner Emission grofier spektraler Breite. Erst ab
einem bestimmten Schwellstrom beginnt die Lasertédtigkeit. Diese Schwelle ist genau der
Punkt, an dem die Lichtverstdrkung innerhalb des Halbleiterblocks die Resonatorverluste
iiberschreitet. Eine Messung der optischen Laserleistung in Abhédngigkeit vom Injektions-
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Abbildung 2.6: Abhdngigkeit der Leistung vom Injektionsstrom bei T = 19,9 °C.

strom gibt Aufschluf} iiber dieses Verhalten der Laserdiode. Bei dem im Rahmen dieser
Arbeit benutzten Diodenlaser liegt diese Schwelle bei ca. 44,1 mA (Abbildung 2.6). Der
Strom kann maximal auf 51 mA geregelt werden, ohne die Diode zu beschiddigen. Hier
wird mit Reflexionsgitter eine maximale Ausgangsleistung von ca. 5 mW gemessen.

Ein grofier Vorteil von Diodenlasern ist auflerdem ihr hoher differentieller Quantenwir-
kungsgrad, der definiert ist als der Quotient aus zusatzlicher optischer Laserausgangslei-
stung und zusétzlicher elektrischer Injektionsleistung [STEF 89]:

Anzahl der zusitzlich austretenden Photonen
Anzahl der zusétzlich injizierten Elektronen
AP/hv

Alle

_ 2_j (%) (2.3)

Er liegt bei iiblichen Diodenlasern zwischen 15 und 50%. Die Steigung des linearen Bereichs
der P-I-Kennlinie oberhalb der Laserschwelle (Abbildung 2.6) liefert eine Abschitzung des
differentiellen Wirkungsgrades des Diodenlasers. Die Steigung betragt 668 pW/mA. Da-
durch ergibt sich ein differentieller Wirkungsgrad von n = 22,1%, wobei sich dieser Wert
nicht auf die Laserdiode alleine bezieht, sondern mit bereits eingebautem Reflexionsgit-
ter, das die optische Ausgangsleistung vermindert, bestimmt wurde. Der Wert fiir den
differentiellen Wirkungsgrad liegt also durchaus in einem iiblichen Bereich.
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a b c

Abbildung 2.7: Transversale Modenstruktur: Aufnahme mit einer CCD-Kamera in drei
verschiedenen Entfernungen d vom Diodenlaser; a) di = 140 mm; b) dy = 650 mm;
¢) dz = 3400 mm

Ein weiterer wichtiger Parameter eines Diodenlasers ist seine transversale Modenstruktur.
Eine Aufnahme des Laserstrahls mit einer UV-empfindlichen CCD Kamera in drei verschie-
denen Entfernungen und zwar im Abstand d; = 140 mm, dy = 650 mm und d3 = 3400 mm
zeigt die transversale Modenstruktur gut aufgelst (Abbildung 2.7). Besonders im Fern-
feld (c), sieht diese nicht wie die transversale Grundmode TEMg (englisch: transverse
electric and magnetic mode) aus. Die Ursache fiir dieses schlechte Modenprofil liegt ver-
mutlich weniger an der Laserdiode selbst, sondern viel mehr an dem zwischen Diode und
Reflexionsgitter eingesetzten Kollimator. Hier wurde nédmlich kein System verwendet, das
speziell fiir blaues Licht geeignet ist, da diese zu dem entsprechenden Zeitpunkt noch nicht
kommerziell erhiltlich waren. Die eingebaute Kollimatorlinse ist fiir 780 nm Wellenldnge
hergestellt worden. Fiir die Absorptionsspektroskopie an der Hohlkathode (siehe Kapi-
tel 3) stellt das schlechte Modenprofil kein Problem dar. Fiir Anwendungen, in denen ein
transversal schmalerer Strahl notwendig ist, wie bei der Erzeugung eines Schwebungssi-
gnals (siche Kapitel 2.4), kann man eine optische Faser als raumliches Filter benutzen und
auf diese Weise einen Teil des Laserstrahls auswéhlen. Dieses Verfahren geht natiirlich auf
Kosten der Laserleistung, besonders, da Fasern, die speziell fiir den blauen Spektralbereich
geeignet sind, zum Zeitpunkt der Durchfiihrung der entsprechenden Experimente nicht zur
Verfiigung standen. Daher wird eine Faser, die fiir Argon-Laser (A = 488 nm) hergestellt
wurde, benutzt. Es kommt zu groflen optischen Riickkopplungen durch Riickstreuungen
besonders an der Eingangsfacette der Faser, die wiederum die Frequenzstabilitiat des Lasers
storen. Um diese Riickkopplung zu minimieren, wird der Laserstrahl bei der Einkopplung
leicht dejustiert. Bei einem eingekoppeltem Laserstrahl von ca. 3 mW optischer Laserlei-
stung kann schliefllich nur noch ca. 250 pW Laserleistung ausgekoppelt werden.

2.4 Die spektrale Linienbreite

Ein fiir die Spektroskopie wichtiger Aspekt ist auflerdem die spektrale Linienbreite des
Lasers. Durch sie wird die minimal auflésbare Linienbreite der Spektren gegeben. Um
zumindest eine Abschitzung dieser Linienbreite zu erhalten, wird ein Schwebungssignal
zwischen dem Licht des blauen Diodenlasers und dem vorher fiir diesen Ubergang reali-
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sierten frequenzverdoppelten Diodenlasers [CLEV 98] erzeugt.

2.4.1 Erzeugung eines Schwebungssignals

Will man ein Schwebungssignal zwischen zwei Laserstrahlen erzeugen, so iiberlagert man
sie auf einer schnellen Photodiode. Betrachtet man den idealisierten Fall der Uberlage-

= — .
rung zweier ebener Wellen E; cos (wlt — klﬁ) und Es cos (wgt — ko7 + go(t)), wobei alle
Frequenz- und Phasenschwankungen in ¢(t) enthalten sein sollen, so gilt fiir die Intensitat
der Resultierenden [WYNA 92]:

Tes = a <E1 cos (wlt - H?) + E5 cos (wgt - k_;? - go(t)))Q
= % (E% + EQQ) +— Gleichstromanteil
+ %E% cos (2w1t — Qk_{?) + gE§ cos (ngt — 2]?2? + 2(p(t))
+ aB By cos ((w +wa) t - (k_f + k_%) 7+ (1))
+ By B cos ((wy —wa) t - (ki —k2) P — (1)) - (2.4)

S

= Schwebu?éssignalanteil

Neben dem Gleichstromanteil und dem Beitrag des Schwebungssignals finden sich nur
noch Terme, die zu hochfrequent sind, um mit einer Photodiode nachgewiesen zu werden.
Bei dem zur Uberlagerung benutzten Laser handelt es sich um einen Diodenlaser mit
A = 820 nm (IR-Bereich), der durch einen Lithiumiodat-Kristall frequenzverdoppelt wird.
Die Linienbreite des infraroten Diodenlasers liegt im Bereich von 1 MHz. Im Rahmen
dieser Arbeit soll nicht auf das Funktionsprinzip einer Frequenzverdopplung eingegangen
sowie technische Probleme bei der Stabilisierung dieses Lasers erldutert werden. Hierfiir
wird auf entsprechende Literatur, z. B. [CLEV 98] verwiesen. Die Leistung des aus der
Frequenzverdopplung resultierenden blauen Lichts liegt im Bereich von 100 pW.

Da nicht zwei gleiche Systeme vorliegen, miissen einige Dinge beachtet werden. Erst einmal
muf die Differenz der beiden Laserfrequenzen |w; — ws| kleiner sein als die elektronische
Bandbreite der Photodiode und des Verstirkers. Um dies zu gewéhrleisten, werden bei-
de Laser einzeln auf die gleiche Absorptionslinie an der Hohlkathode (siehe Kapitel 3.1)
abgestimmt. Ein Spiegel kann jederzeit wieder in den Strahlengang repositioniert werden,
um die Frequenzlage der Laser zu iiberpriifen. Dann wird der frequenzverdoppelte Laser
auf dieser Frequenzeinstellung gelassen, wahrend der blaue Diodenlaser iiber einen kleinen
Frequenzbereich langsam durchgestimmt wird, um so auf einem Spektrumanalysator das
Schwebungssignal zu finden.

Weiterhin muf} die Modenstruktur beider Laser aneinander angepafit sein. Dieser Punkt
ist hier ganz besonders schwierig zu realisieren. Wie bereits erwihnt, hat die transversale
Modenstruktur des blauen Diodenlasers wegen des eingebauten Kollimators nicht mehr
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Abbildung 2.8: Versuchsaufbau zur Erzeugung eines Schwebungssignals zwischen dem blau-
en Diodenlaser und dem frequenzverdoppelten Laser.

die Gestalt einer TEMgg-Mode, so daf hier eine Faser als rdumliches Filter benutzt wird.
Doch auch der frequenzverdoppelte Laserstrahl besitzt noch einen Restastigmatismus.
Durch eine Kombination von einer Zylinderlinse mit einer einfachen Linse wird dieser

Astigmatismus minimiert.

Das aus der Frequenzverdopplung austretende Licht ist linear polarisiert. Damit beide
Laserstrahlen wirklich die gleiche Polarisation haben, wird der Strahl des blauen Dioden-
lasers vor der Uberlagerung durch eine A\/2 - Platte gelenkt. Die Laserstrahlen werden
iiber mehrere Spiegel miteinander iiberlagert um einen optimalen Uberlapp zu erlangen,
und dann auf eine Photodiode fokussiert (Abbildung 2.8). Dabei ist darauf zu achten,
dafl der Gleichstromanteil des Signals die Photodiode nicht sittigen darf. Ein optimales
Signal-Rausch-Verhéltnis erhdlt man, wenn beide Laserstrahlen die gleiche Leistung haben.
Das resultierende Schwebungssignal wird verstdrkt und kann mit einem Radiofrequenz-
Spektrumanalysator betrachtet werden.

Die maximale Hohe des zu erwartenden Schwebungssignals kann einfach abgeschitzt wer-
den. In dem durchgefiihrten Experiment lagen folgende Laserleistungen vor der Photodiode
vor: Leistung des blauen Diodenlasers Pp;, = 10 W, Leistung aus der Frequenzverdopp-
lung Pry = 9,4 pW. Man erwartet also eine optische Leistung des Schwebungssignals
von Pypy = +/2Pp, Pry= 13,7 uW. Diese optische Leistung wird von der Photodiode (mit
Empfindlichkeit im blauen Spektralbereich von S = 0,55 A/W - 20%) detektiert und in
einen Strom I = S - Py, = 1,5 pA umgewandelt. Der Radiofrequenz-Spektrumanalysator
sollte dann nach einer Verstdrkung V um 45 dBm eine Leistung von
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I’ R
P[dBm] = 10 - log <1mW> +V = -24,4 dBm (2.5)

anzeigen.

2.4.2 Auswertung des Schwebungssignals

Abbildung 2.9a zeigt nun eine Aufnahme des Schwebungssignals zwischen den beiden La-
serstrahlen auf einem Radiofrequenz-Spektrumanalysator bei einer Auflésungsbandbreite
von 300 kHz und einer Aufnahmezeit von 100 ms pro Durchlauf. Zum Vergleich wird eine
Untergrundmessung durchgefiihrt, bei der der frequenzverdoppelte Laserstrahl blockiert
wurde (Abbildung 2.9b). Bei kleinen Frequenzen ist in beiden Aufnahmen der Gleichstro-
manteil der Uberlagerung zu erkennen. Hierbei fillt auf, daf§ der Gleichstrompeak unter
Mitwirkung des frequenzverdoppelten Lasers deutlich breiter ist, als ohne. Eine Aufnah-
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Abbildung 2.9: a.) Schwebungssignal zwischen dem blauen Diodenlaser und dem frequenz-
verdoppelten Laser. b.) Untergrundmessung ohne frequenzverdoppelten Laser.

me des Gleichstromanteils bei einer Auflssungsbandbreite von 100 kHz (Abbildung 2.10)
‘bestétigt dieses. Der gleiche Effekt konnte nicht beobachtet werden, wenn bei einer Un-
tergrundmessung statt des frequenzverdoppelten Lasers der blaue Diodenlaser blockiert
wurde. Die Breite des Signals deutet auf Intensitétsschwankungen in der Frequenzver-
dopplung, die dann von dem Detektor in Frequenzschwankungen umgewandelt werden.
Andere kleinere Peaks um die 100 MHz oder bei 200 MHz kénnen von Radiosendern oder
anderen dufleren Finfliissen herriihren.

Betrachtet man das Schwebungssignal (Abbildung 2.9), so sieht man, dafl die Hohe nicht
etwa den erwarteten P[dBm| = —24,4 dBm entspricht, sondern nur eine Héhe von ca.
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Abbildung 2.10: Gleichstromanteil a.) mit beiden Lasern b.) ohne frequenzverdoppelten
Laser

-46 dBm erreicht wird. Natiirlich wurde in der Rechnung von absolut monochromatischen
Wellen ausgegangen, wie sie sicherlich in der Messung nicht vorliegen. Auch der Uberlapp,
sowie die Modenanpassung der Laserstrahlen ist in der Rechnung idealisiert und kann so
nicht realisiert werden.

Um die Linienbreite des Peaksignals besser untersuchen zu koénnen, wurde es mit einer
Auflésungsbandbreite von 100 kHz (Aufnahmezeit 100 ms pro Durchlauf) aufgenommen
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2
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Abbildung 2.11: Schwebungssignal mit einer Auflésungsbandbreite von 100 kHz.
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(2.11). Die Halbwertsbreite des Schwebungssignals in Abbildung 2.11 betrégt ca. 8,6 MHz.

Unter Beriicksichtigung der Schwankungen im Schwebungssignal kann man damit also
sagen, dafl die spektrale Linienbreite des blauen Diodenlasers kleiner ist als 10 MHz.



Kapitel 3

Absorptionsspektroskopie am
Indium-Atom

Um die Wellenliinge des Diodenlasers exakt auf den gewiinschten Ubergang abzustimmen,
wird eine Absorptionsspektroskopie durchgefiihrt. Im folgenden werden die Eigenschaften
von Indium und die sich daraus ergebenden spektroskopischen Schwierigkeiten dargestellt,
sowie der Aufbau eines Experiments zur Absorptionsspektroskopie an einer Hohlkathoden-
lampe beschrieben. Die experimentellen Ergebnisse werden aufgefithrt und ausgewertet.

3.1 Das Element Indium

Bei Indium handelt es sich um ein silberweiflglanzendes, sehr weiches Metall. Es ist auch
an Luft und in Wasser stabil und 148t sich direkt auf metallische Oberflichen aufdampfen.
Somit verspricht es fiir die Atomlithographie die Moglichkeit, zweidimensionale Strukturen
im Nanometerbereich zu entwickeln, bei denen auf Atzprozesse verzichtet werden kann.
Indium ist ein Element der III. Hauptgruppe. Seine Ordnungszahl betragt 49, die relative
Atommasse 114,82. Es hat einen relativ niedrigen Schmelzpunkt bei 429,32 K (156,17 °C)
und einen Siedepunkt von 2353 K [EMSL 89].

Indium besitzt zwei stabile Isotope, ndmlich '°In und '!3In, die mit einer relativen Haufig-
keit von 95,7% und 4,3% im natiirlichen Isotopengemisch vorliegen. Beide Isotope haben
die Kernspinquantenzahl I = 9/2. Folgende Elektronenkonfiguration liegt im Grundzu-
stand 2P1/2 vor:

[Kr] 4d0 552 5p.

Will man mit Indium Atomlithographie betreiben, so mufi der Atomstrahl des Indiums
transversal gekiihlt werden, um moglichst gut aufgeloste Strukturen herstellen zu konnen.
Wie bereits erwéhnt ist zur Anwendung von Laserkiithlung ein geschlossenes System not-

19
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Abbildung 3.1: Termschema von “5In mit den fir die Atomlithographie wichtigen
Uberginge, einschlieflich der Hyperfeinaufspaltung.

K92}
S
(&3]

v
4
100 66,8 36,4 100 relafive

Intensitaiten
in %

Abbildung 3.2: Termschemaausschnitt des zu spektroskopierenden Ubergangs sortiert nach
steigender Frequenz (I-IV) und mit den relativen Intensititen der vier Linien versehen.
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wendig. Betrachtet man das Termschema des Indiumatoms (Abb. 3.1), so sieht man, dafl
dieses geschlossene System durch den Ubergang von dem 5% P; /2 (F = 6)-Zustand in den
52Ds /2 (F7 = T)-Zustand realisiert werden kann. Allerdings ist die Besetzungsdichte des
52 Py /2-Zustandes selbst bei hohen Temperaturen so gering, daf} sie in einem ersten Schritt
durch optisches Pumpen des 52P, /2 - Grundzustandes iiber den 625, /2 - Zustand erhéht
werden mufl. Zur Anregung dieses ersten Ubergangs wird eine Wellenlinge von 410,176
nm in Luft, was einer Vakuumwellenlénge von 410,29 nm entspricht, benétigt. Zur Berech-
nung der natiirlichen Linienbreite dieses Ubergangs muf man bedenken, daf die Atome
von dem angeregten 625, /2 - Zustand auch spontan in den 52 P /2 - Zustand tbergehen
konnen. Sind mehrere Uberginge zu verschiedenen tieferen Niveaus méglich, so ist die
gesamte spontane Ubergangswahrscheinlichkeit A; = >k Air zu betrachten. Fiir die ent-
sprechenden Ubergangswahrscheinlichkeiten gilt:

6°S1/2 = 5°Pijy : A=0,56-10° s~
6251y > 5° Py A=1,02-10%s7" . (3.1)

Die natiirliche Linienbreite des Ubergangs 148t sich dann berechnen zu:

Av = Ai = 25,15 MHz . (3.2)

2
Die Hyperfeinaufspaltung des 52P, /2 - Grundzustandes und des 625, /2 - Zustandes wurde
bereits mit hoher Genauigkeit bestimmt [ECK 57] [NEIJ 80] und ist ebenfalls im Term-
schema (Abbildung 3.1) eingetragen. Mit Hilfe der Quantenzahlen kann man die relativen
Intensititen der sich durch die Hyperfeinaufspaltung ergebenden vier Linien des Uber-

gangs bestimmen, die in Abbildung 3.2 dargestellt sind.

Fiir 1*3In ergibt sich ein analoges Termschema, wobei die Indiumlinien um 258,2 MHz
ins Rote verschoben sind. Die Isotopieverschiebung wurde ausfiihrlich von Neijzen und
Donselmann [NEILJ 80] untersucht.

Ein Problem bei der Spektroskopie von Indium ist sein sehr niedriger Dampfdruck, der
sich folgendermaflen berechnen 148t [NESM 63]:

plmbar] = 10 7577511221/ T(K] (3.3)

Bei einer Temperatur von 7' = 1265 °C wie sie bei spiteren Experimenten am Atomstrahl
(siehe Kapitel 4) vorliegt, ergibt sich also ein Dampfdruck von nur 1,9 mbar.

3.2 Die Hohlkathodenlampe

Um das Indium trotz des geringen Dampfdruckes in die Gasphase zu iiberfithren und hier
fiir eine Spektroskopie lange genug zu halten, wird eine Hohlkathodengasentladungslampe
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verwendet, wie sie bereits 1923 von Schiiler entwickelt wurde [SCHU 26]. Hierbei knnen
durch den Effekt der Kathodenzerstiubung (Sputtering) einzelne Atome durch positiv
geladene Edelgasionen, die durch das elektrische Feld beschleunigt werden, aus der Indi-
umfolie herausgeschlagen werden und liegen so als freie Atome im Plasma vor. Hier werden
sie durch das Entladungsplasma angeregt.

Bei der im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Hohlkathode handelt es sich um einen Nach-
bau eines an der Universitit der Bundeswehr Hamburg entwickelten Modells [BAIE 98].
Sie besteht aus einem 20 mm langen, axial durchbohrten (3 mm Durchmesser) Kupferzy-
linder als Kathode und ebenfalls zylindrisch und axial durchbohrten Aluminiumanoden,
die an den Stirnflichen der Kathode angebracht sind. Die Bohrung der Kathode wird mit
100 pm dicker Indiumfolie ausgekleidet. Die Kathode ist in der Mitte eines Metallrohrs
befestigt. Die Anoden sind elektrisch leitend miteinander verbunden. Abbildung 3.3 zeigt
eine Skizze dieser Beschaltung.

Isolation Indiumfolie Isolatfion

Abbildung 3.3: Aufbau der Hohlkathodenlampe

Zwischen Kathode und Anoden sowie zwischen Anoden und duflerem Metallrohr befinden
sich Keramikisolierungen, ebenfalls mit 3 mm Bohrungen versehen. Als Stromquelle dient
ein Mittelspannungsnetzgerit, das eine Spannung bis zu 1250 V bei einem Maximalstrom
von 100 mA liefert. Es kann sowohl strom- als auch spannungsbegrenzend betrieben wer-
den. Die Stromzufuhr erfolgt iiber Kupferdréhte, die durch die Isolierung zu den Anoden
reichen. Die Kupferdrihte werden wiederum durch Glasréhrchen, die in die Keramikisolie-
rungen gesteckt werden, geschiitzt. Das duflere Metallrohr, das die Kathode und Anoden
enthélt, geht an beiden Enden in Glasrohre iiber, die mit abgeschrigten Quarzfenstern va-
kuumdicht verschlossen werden. Die Abschrigung von ca. 10° soll direkte Riickreflexionen
des Laserstrahls vermeiden. Das Vakuumsystem wird iiber zwei weitere Rohrstutzen ange-
schlossen. Es besteht aus einer Drehschieberpumpe mit einen Enddruck von ca. 10~% mbar,
die iiber Wellschlduche mit der Hohlkathode verbunden ist, und einem Gaseinlaf}, der das
Tréagergas iiber einen PVC-Schlauch in die Hohlkathode leiten kann. Die Pumpe kann
durch ein Absperrventil von der Hohlkathode getrennt werden, so dafl das Trigergas ein-
gelassen werden kann. Ein Warmeleitungsvakuummeter mit einer minimalen Anzeige von
1073 mbar gibt den Druck in der Hohlkathode an. Als Trigergas der Gasentladung wird
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iiber ein Nadelventil Neon in die Hohlkathode gefiillt.

Um die Hohlkathode ist ein Behélter aus Aluminium angebracht, der mit fliisssigem Stick-
stoff zur Kiihlung der Hohlkathode gefiillt werden kann. Der Behilter besteht aus Vorder-
und Riickseite, die mit halben Bohrungen entsprechend dem Durchmesser des Metallrohres
versehenen sind, sowie einem Bodenstiick. Die einzelnen Teile werden mit herkémmlichem
Silikon zusammengeklebt, so dafl sie dicht an dem Metallrohr anliegen. Silikon hat sich
hierbei als deutlich geeigneter als der vorher benutzte Tieftemperaturkleber erwiesen, denn
beim Fiillen des Aluminiumbehéilters dehnt sich dieser ungleichmifig aus, was zum Ab-
springen des Klebers fiihrte. Nach aufien ist der Aluminiumbehilter mit Styropor isoliert.
Die Kiihlung der Hohlkathode hat mehrere Griinde. Zum einen brennt dadurch die Ent-
ladung ruhig und gleichméfig, und zum anderen bewirkt sie, daf§ das verdampfte Indium
wieder an den Kathodeninnenwénden statt an den Fenstern kondensiert und somit wieder
fur die Spektroskopie nutzbar wird. Ein anderer Vorteil der Kiihlung ist, dafl dadurch
die gaskinetische Temperatur gesenkt wird. Die Indiumatome folgen in der Hohlkathode
der Maxwell-Geschwindigkeitsverteilung. IThre Geschwindigkeit hingt somit von der gas-
kinetischen Temperatur ab. Die Absorptionsfrequenz eines Atoms, welches sich mit der
Geschwindigkeit v gegen eine Lichtwelle bewegt, ist wegen des Dopplereffekts verschoben.
Die dadurch resultierende Dopplerverbreiterung stellt ein Gauflprofil dar. Sie 14t sich
berechnen durch:

=
N

kT \:
Avp = (81n2) (W) " (3.4)
Durch die Kiihlung der Hohlkathode wird also auflerdem die Dopplerverbreiterung der
Absorptionslinien reduziert.

Die sich letztendlich ergebende Absorptionslinie besitzt ein Voigtprofil, d. h. eine Fal-
tung des Lorentzprofils, welches sich aus der natiirlichen Linienbreite ergibt, mit dem
Gauflprofil der Dopplerverbreiterung. Da allerdings davon auszugehen ist, dafl die Dopp-
lerverbreiterung erheblich gréfier ist, als die natiirliche Linienbreite, wird erwartet, daf} die
Absorptionslinien annidhernd gaufférmig sind.

3.3 Aufbau zur Absorptionsspektroskopie

Nun soll die Wellenléinge des Diodenlasers exakt auf den gewiinschten Ubergang abge-
stimmt werden. Dazu dient die Absorptionsspektroskopie an der Hohlkathode. Bei der
Absorptionsspektroskopie wird der Laserstrahl durch die Hohlkathode geleitet und iiber
einen Bereich von ca. 22 GHz durchgestimmt. Das Absorptionssignal wird von einer Pho-
todiode aufgezeichnet. Die Intensitdtsschwankungen des Lasers, die durch das Durchstim-
men des Gitters entstehen ergeben eine Dreiecksstruktur. Sie werden bei jeder Messung als
Untergrundsignal bei ausgeschalteter Hohlkathodenentladung aufgenommen. In der Aus-
wertung kann man dann das Absorptionssignal durch diesen Untergrund dividieren, um
die Intensitatsverhéltnisse der einzelnen Absorptionslinien besser betrachten zu konnen.
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Abbildung 3.4: Aufbau zur Absorptionsspektroskopie an der Hohlkathode.

AuBerdem liefert das Leuchten der Hohlkathode einen zusitzlichen Untergrund auf das
Signal, der von jeder Messung abgezogen werden muf}. Dieser wird bei brennender Entla-
dung, aber blockiertem Laserstrahl aufgenommen.

Der Laserstrahl wird als erstes durch eine Lochblende transversal begrenzt. Um die Lei-
stung des Laserstrahls unabhéingig von der Wellenldnge variieren zu koénnen, wird eine
A/2 - Platte in den Strahlengang gebracht, an dem die Polarisationsachse des Strahls
verandert werden kann. Als nichstes trifft der Strahl auf einen Polarisationsstrahlteiler, der
den Laserstrahl nach seinen Polarisationskomponenten in zwei Strahlen, ndmlich senkrecht
und parallel zur Einfallsebene aufteilt. Fiir die Spektroskopie wird nur eine Komponente
genutzt. Dreht man nun an der \/2 - Platte, so dndern sich die Polarisationsanteile des
einfallenden Strahls, wodurch dann die Leistung in dem genutzten Strahl stufenlos variiert
werden kann. Nun mufy der Laserstrahl durch die 3-mm-Bohrung der Hohlkathode justiert
werden. Damit nicht durch Streuung an den Innenwinden der Hohlkathode zu viel Licht
verloren geht, wird eine Linse mit 40 cm Brennweite benutzt. Der aus der Hohlkathode
austretende Strahl wird wieder durch eine Linse, diesmal mit sehr kurzer Brennweite, auf
die Photodiode fokussiert.

Nachdem das Waérmeleitungsvakuummeter den kleinstmoglichen Druck —anzeigt
(1072 mbar), wird die Vakuumpumpe iiber das Absperrventil von der Hohlkathode
getrennt. Nun wird Neon in die Hohlkathode eingelassen. Zwischen Kathode und Anode
wird eine Gleichstrom-Glimmentladung geziindet. Das Netzgeriat wird spannungsbegrenzt
betrieben. Der Vorwiderstand R (Abbildung 3.3) erméglicht eine Strombegrenzung, so
dafl maximal ein Entladungsstrom von 20 mA fliet. Die Entladung brennt in einem
pinkfarbenen hellen Licht, wobei die Farbe des Glimmlichts vom Trigergas und dem zu
spektroskopierenden Material abhéngt [BAIE 98].
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3.4 Auswertung des Absorptionsspektrums

Abbildung 3.5 zeigt eine Aufnahme eines Absorptionsspektrums, das bei einem Druck des
Triagergases Neon von 1 mbar und einem Entladungsstrom der Hohlkathode von 16,8 mA

entstanden ist.

Die Temperatur des Diodenlasers betrigt 20,0 °C und der Injektionsstrom variiert wahrend
eines Abstimmbereichs von ca. 48 bis 50 mA. Die Laserleistung wurde auf 0,5 W herun-
tergeregelt, damit bei der Spektroskopie keine Sattigungseffekte auftreten und auflerdem
die Photodiode im linearen Bereich arbeitet. Man kann hier gut erkennen, dafl der benutz-
te Diodenlaser iiber einen Bereich von 22 GHz modensprungfrei durchstimmbar ist. Da
der Frequenzabstand der einzelnen Linien schon aus fritheren Hyperfeinstrukturuntersu-
chungen bekannt ist (der Abstand der dufleren Linien zu den mittleren betragt jeweils 8,4
GHz und die mittleren Linien sind 3 GHz voneinander entfernt), konnte die Frequenzach-
se einfach entsprechend angepafit werden. Hierzu wurden die Hyperfeinstrukturabstinde
gegen die sich in dem Absorptionsspektrum ergebenden Linienpositionen aufgetragen und
ein Fit mit einem Polynom zweiten Grades durchgefiihrt. Auf diese Weise beachtet man,
dafl der Piezokristall nicht linear arbeitet. Dieses Polynom lieferte somit die Skalierung
der Frequenzachse.

Die Hyperfeinstruktur ist in dem Absorptionsspektrum gut aufgelost zu erkennen. Die
Linien lassen sich durch Gauflkurven annihern. Die aus dem Gauf}-Fit bestimmten Halb-
wertsbreiten der Linien sind in Tabelle 3.1 dargestellt. Diese Linienbreite entsteht vor
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Abbildung 3.5: Aufnahme eines Absorptionsspektrums an der Hohlkathode bei einem Ent-
ladungsstrom von I = 16,8 mA und einem Plasmadruck von 1 mbar. Ppaser = 0,5u W
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’ || Linienbreite/ MHz | exp. rel. Int. | theor. rel. Int. |

T 884 100 100
7 823 69,6 66,8
177 784 41,7 36,4
v 913 66,6 100

Tabelle 3.1: Linienbreiten und relative Intensititen (experimentell ermittelte und theore-
tisch errechnete) der Absorptionslinien.

allem durch den Dopplereffekt in der Hohlkathode. Eine mittlere Linienbreite von 850
MHz entspricht nach Gleichung (3.4) einer gaskinetischen Temperatur von 300 K.

Betrachtet man die Fliche der einzelnen Kurven, so kann man die relativen Intensititen
vergleichen. Auch sie sind in Tabelle 3.1 dargestellt. Man kann erkennen, dafl die relati-
ven Intensitdten nicht korrekt den theoretischen Werten entsprechen. Besonders bei der
Linie IV, also der des Ubergangs kleinster Wellenlinge, ist die Absorption zu schwach. Die
Absorption hingt im allgemeinen von der Differenz der Besetzungsdichten der Zusténde
ab. Die Besetzungsdichte der angeregten Zusténde folgt einer Boltzmann-Verteilung, die
einer Anregungstemperatur 7, von ca. 3000 K bis 4000 K entspricht [BAIE 98] (man
beachte, daf§ diese nicht der gaskinetischen Temperatur entspricht). Allerdings ist die Be-
setzungsdichte bei einer Temperatur im Bereich von T¢ in den einzelnen Hyperfeinniveaus
des 625, /2 - Zustandes sehr schwach (unter 1 %) so daf dieses nicht erklart, warum die
Linienstédrken ganz besonders in der IV. Linie so stark von der Theorie abweichen. Die
Abweichungen der Linienstirken von den theoretischen Werten lassen sich vermutlich auf
Effekte innerhalb der Hohlkathode selbst zuriickfiithren, die bestimmt werden durch den
gaskinetischen Druck sowie die Entladungsstromstérke. Schon bei kleinen Verinderungen
dieser Parameter verschieben sich die Intensitédten zueinander. Ein Grund fiir die Schwéche
der IV. Linie kénnte auch die Tatsache sein, daf} sie sich am Ende des Abstimmbereichs
befindet und somit bei kleinstem Injektionsstrom entsteht. Somit arbeitet der Laser hier
nahe an der Laserschwelle, was die Linie verkleinern konnte.

In den Absorptionsspektren sind natiirlich nur die Linien des ''®In - Isotops zu erkennen,
da die Isotopieverschiebung (258 MHz) in der Dopplerbreite der Linien verschwindet. Um
diesen Peak auch sichtbar zu machen, ist dopplerfreie Spektroskopie nétig, wie sie im
néchsten Kapitel beschrieben wird.



Kapitel 4

Dopplerfreie Spektroskopie am
Atomstrahl

Eine Moglichkeit, die Dopplerbreite der experimentell beobachteten Absorptionslinien zu
reduzieren, bietet die Spektroskopie am kollimierten Atomstrahl, die im folgenden vor-
gestellt werden soll. Hierbei wird die von dem angeregten Zustand emittierende Fluores-
zenz betrachtet. Insbesondere wird die Linienbreite der Fluoreszenzlinien in Abhéngigkeit
von der eingestrahlten Laserleistung untersucht. Weiter wird durch den Einsatz eines In-
terferenzfilters optisches Pumpen nachgewiesen. Somit 148t sich zeigen, dafl der Laser
tatsichlich geeignet ist, um im spéteren Lithographieprozefl die Atome von dem Grund-
zustand in den thermisch schwach besetzten 52P; /2 - Zustand zu pumpen.

4.1 Theorie

Die Indiumatome stromen nun aus einem Ofen in eine Vakuumapparatur. In der Va-
kuumapparatur befindet sich ein Blendensystem, das den Atomstrahl mechanisch trans-
versal kollimiert. Strahlt man einen Laserstrahl senkrecht zum Atomstrahl ein, so hingt
die Absorptionswahrscheinlichkeit fiir ein Atom von seiner Geschwindigkeitskomponente
in Laserrichtung v;, und von der Laserfrequenz w ab, die aus Sicht des sich bewegenden
Atoms Doppler-verschoben ist zu w’ = w—kvy,. Nachdem der Laser die Absorptionsstrecke
Az = x1 — z9 passiert hat, ist die Laserleistung abgesunken auf

P(w) = Pyexp [—/:2 a(w,a:)dx] . (4.1)

1

Dabei ist a(w,z) der Absorptionskoeffizient. Verschiedene Umformungen und Integratio-
nen (siehe z. B. [DEMT 93]) ergeben fiir die absorbierte Leistung AP (w):

27
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+o0 exp {f [(w —w')e/(W'vy Sinf)]Q}

AP(w) = a/ du', (4.2)

—c0 (w—w’)2+ (%’7)2

mit w' = wg + kv,. Das Linienprofil der absorbierten Leistung stellt ein Voigt-Profil dar,
also die Faltung aus einem Lorentz-Profil (homogene Linienbreite) und dem Doppler-Profil.
Allerdings ist die Dopplerbreite um den Faktor sin e, der das Kollimationsverhéltnis angibt,
reduziert. Ist der Durchmesser der Ofendffnung sehr klein, und der Atomstrahl passiert
nur eine Blende mit dem Durchmesser b im Abstand d zum Ofen, so gilt:

sine= — ~tane= — . (4.3)
v

Das heift also, je besser das Kollimationsverhiltnis, desto grofler die Reduktion der Dopp-
lerbreite.

Detektiert wird die von dem angeregten Zustand emittierte laserinduzierte Fluoreszenz,
die von einem Photomultiplier senkrecht zum Atom- und Laserstrahl aufgenommen wird.

4.2 Beschreibung der Atomstrahlapparatur

In diesem Experiment besteht die Atomstrahlapparatur aus einem groflen Metalltopf, an
dem eine Turbomolekularpumpe angeschlossen wird, die ein Hochvakuum bis zu 10~7 mbar
erzielt. Als Vorpumpe dient die gleiche Drehschieberpumpe, die auch fiir die Hohlkathode
benutzt wird. Unten an dem Vakuumtopf ist eine Effusionszelle fiir das Indium angebracht,
die bei einer Temperatur von 1265 °C betrieben wird. Das Indium wird in Form von
Granulat oder Pulver in ein Keramiktopfchen gegeben und in die Effusionszelle gesetzt.
Der Ofen besitzt eine Offnung von b; = 1 mm. Mit einem von auBen bedienbaren Shutter
kann die Ofenoffnung verschlossen werden. Direkt hinter dem Ofen befindet sich eine runde,
wassergekiihlte Kupferblende mit einem Durchmesser von 5 mm, die dafiir sorgt, daf} sich
das verdampfte Indium, welches so divergent den Ofen verlifit, dal es nicht mehr zum
Atomstrahl beitragen kann, bevorzugt hier absetzt und so nicht den ganzen Vakuumtopf
benetzt. Die Kupferblende trégt nicht zur mechanischen Kollimation des Atomstrahls bei,
da sie grofler ist als die Ofendffnung selbst und sich auerdem direkt dahinter befindet. In
spéateren Berechnungen wird sie daher vernachléssigt. Weiter werden zwei Schlitzblenden
verwendet, mit einer Offnung von 20 mm (y-Richtung) x 0,2 mm (z-Richtung) die im
Abstand von 430 mm angebracht wurden. Die erste Blende befindet sich 20 mm hinter der
Kupferblende. Das Kollimationsverhiltnis der Anordnung in z-Richtung berechnet sich
zu:

0,2 mm

— .1n—4
50 o = $65-107" (4.4)

sine ~ tane =
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Abbildung 4.1: Aufbau des Blendensystems in der Vakuumapparatur.

Der Laserstrahl wird iiber ein antireflex-beschichtetes Fenster senkrecht zum Atomstrahl
aus der z-Richtung in die Vakuumapparatur eingestrahlt, wihrend die Fluoreszenz wie-

. derum senkrecht zu Laser und Atomstrahl aus der y-Richtung mit einem Photomultiplier
betrachtet werden kann. Die Wechselwirkungszone des Lasers mit dem Atomstrahl befin-
det sich im Abstand von 120 mm hinter der letzten Schlitzblende. Um Streulicht innerhalb
der Apparatur zu reduzieren, wird der Laserstrahl in der Wechselwirkungszone mit dem
Atomstrahl in einem von innen mit Rufl geschwirzten Metallrohr gefithrt, das mit ent-
sprechenden Lochern fiir Atomstrahl und Fluoreszenzlicht versehen wurde.

Nach einer ersten Lochblende, die aus dem schlechten Modenprofil einen geeigneten Teil
ausblendet, wird der Laser erneut durch eine A/2 - Platte und einen Polarisationsstrahltei-
ler geschickt, um die Leistung stufenlos variieren zu kénnen. Anschlieflend wird der Strahl
durch eine zweite Lochblende mit sehr kleiner Offnung gelenkt, um somit das Streulicht
in der Vakuumapparatur zu reduzieren. Die Offnung wird so eingestellt, daf ein optima-
les Fluoreszenzsignal erreicht wird. Uber mehrere Umlenkspiegel gelangt der Laserstrahl
dann in die Vakuumapparatur. Auch er wird so justiert, daf} ein optimales Signal-Rausch-
Verhiltnis erzielt wird. Eine Photodiode wird hinter die Vakuumapparatur plaziert, um
somit die Transmission des Laserstrahls durch die Atomstrahlapparatur direkt aufzuneh-

men.
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4.3 Auswertung der Spektren

Abbildung 4.2 zeigt ein Spektrum aller vier Linien der Hyperfeinstruktur dieses Ubergangs.
Bei dieser Aufnahme wurde bereits das Fluoreszenzsignal durch das Transmissionssignal
auf der Photodiode geteilt, wobei vorher bei beiden Signalen ein Untergrundsignal (auf-
genommen bei geschlossenem Atomofen) abgezogen wurde. Man kann sofort erkennen,
daf} die Linienbreiten bedeutend kleiner sind, als bei dem Spektroskopieexperiment an der
Hohlkathode. Auch das Verhéltnis der Linienintensitéten hat sich verdndert. Nun ist Linie
1V, welche bei der Absorptionsspektroskopie an der Hohlkathode noch zu schwach war, die
stérkste Linie. Es ergibt sich ein Verhiltnis von 100 : 71,3 : 47,0 : 111 (zum Vergleich, das
theoretische Verhéltnis ist 100 : 66,8 : 36,4 : 100). Die Abweichungen zum theoretischen
Wert lassen sich vor allem durch Schwierigkeiten in der Aufnahme der Linien erkliren.
Die Linien sind so schmal, daf} sie nur durch wenige Punkte auf dem Oszilloskop darge-
stellt werden konnen. Es ist also durchaus moglich, dafl die Spitze einzelner Linien in der
dargestellten Aufnahme gar nicht angezeigt wird und sie somit etwas variieren.
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Abbildung 4.2: Aufnahme eines Fluoreszenzspektrums am Indium-Atomstrahl.

4.3.1 Untersuchung der Linienbreite

Untersucht man die Linienbreite des Fluoreszenzspektrums, so stellt sich die Frage, durch
welche Faktoren diese minimiert werden kann. Eine absolute untere Grenze der Linien-
breite ist gegeben durch die natiirliche Linienbreite des spektroskopierten Ubergangs, die
wie bereits erwéihnt 25 MHz betriigt. Die Blendenanordnung sollte die Dopplerbreite der
Fluoreszenzlinien fast vollstindig minimieren und somit reine Lorentzlinien liefern. Um
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Abbildung 4.3: Aufbau zur Spektroskopie am Atomstrahl mit Hilfe des Lock-In- Verstarkers.

die minimale Linienbreite der Fluoreszenzlinien zu untersuchen, ist es notig, mit kleinen
Laserleistungen bzw. kleinen Laserintensititen zu arbeiten, da grofle Intensitdten zu ei-
ner Sittigungsverbreiterung der Linien fiihren. Die Lage des Laserstrahls zum Atomstrahl
kann anhand des Fluoreszenzspektrums durch Justieren der Spiegel optimiert werden. Der
Laserstrahl trifft dann senkrecht auf den Atomstrahl, wenn das Fluoreszenzsignal maxi-
mal gegeniiber dem verbleibenden Rauschuntergrund erscheint und wenn das Signal ein
moglichst symmetrisches Lorentzprofil aufzeigt.

Um auflerdem das Signal-Rausch-Verhéltnis zu verbessern, wird ein Lock-In-Verstéarker
eingesetzt. Hierzu wird eine Modulationsfrequenz iiber einen entsprechenden Eingang auf
den Laserstrom gegeben, welches ebenfalls als Referenzsignal auf den Lock-In-Verstéirker
gegeben wird (siehe Abbildung 4.3). Dieser kann nun das modulierte Fluoreszenzsignal
phasenabhéngig verstirken und reduziert somit das Rauschen im Verhiltnis zum Si-
gnal. Der Lock-In-Verstérker liefert ein dispersives Signal, ndmlich die Ableitung der lor-
entzféormigen Fluoreszenzlinien. Stimmt man nun den Laser langsam iiber die zu untersu-
chende Linien, so kann man sehr deutliche Fluoreszenzlinien aufnehmen. Abbildung 4.4
zeigt eine Aufnahme der Linie [ des Spektrums bei einer sehr kleinen Modulationsfrequenz
von 15 kHz und einer Modulationsamplitude von 20 mV von Spitze zu Spitze. Dies sind
die Parameter, bei denen ein optimales Signal-Rausch-Verhiltnis bei kleinster Linienbreite
erzielt wird. Die Laserleistung bei dieser Aufnahme betragt 100 pW. Schaut man sich die
Linie an, so kann man den Isotopenpeak von 13In ebenfalls gut erkennen. Da die Isotopie-
verschiebung bereits bekannt ist (258,2 MHz Verschiebung des Isotopenpeaks von 13In in
den roten Spektralbereich [NEIJ 80]) kann mit Hilfe dieses Abstandes die Frequenzachse
entsprechend geeicht werden. Dies bietet eine hohere Genauigkeit der Frequenzskala, die
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Abbildung 4.4: a.) Aufnahme der Fluoreszenzlinie I mit dem Lock-In-Verstirker am Indi-
umatomstrahl. b.) Integral des vom Lock-In-Verstirker gelieferten Signals.

nétig ist, um die Linienbreite der Fluoreszenzlinien zu betrachten. Man kann annehmen,
dafl eine lineare Eichung auf einer solch kleinen Frequenzskala ausreichend genau fiir die
Bestimmung der Linienbreite ist.

Wie bereits erwihnt tritt mit wachsender Laserintensitét eine Séttigungsverbreiterung der

Linien auf, geméif
/ I
Aws = Awg - /1 + , (45)
Isat

wobei Awy die natiirliche Linienbreite des Ubergangs ohne Séttigungsverbreiterung ist und
Iyt die Sittigungsintensitit des Ubergangs ist. Fiir ein einfaches zwei-Niveausystem 148t
sich die Sattigungsintensitit aus der Lebensdauer 1/T" der Atome im angeregten Zustand
berechnen, fiir die gilt: '

whel’ mW
Isat = W - 4.7, 7@ . (46)
Bestimmt man nun die Linienbreite Aw des Fluoreszenzsignals in Abhéngigkeit von der
Laserintensitit I (Abbildung 4.5), so 148t sich eine Kurve der Form

1
Aw =a+ 25,1 MHz - 1+I— (4.7)
0

an die MefBdaten anndhern, wobei a und [y variable Parameter sind. Es ergibt
sich eine optimale Anndherung bei folgenden Werten: a = 11,20 + 0,57 MHz und
Ip = 21,0 £ 3,2 mW/cm? Der theoretische Wert fiir die Sittigungsintensitit stimmt
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Abbildung 4.5: Die Linienbreite der Fluoreszenzlinien in Abhdngigkeit von der Laserin-
tensitdt.

somit nicht mit dem durch die Fit-Funktion ermittelten Wert Iy iiberein. Dies ist aller-
dings nicht weiter erstaunlich, denn geht man allein von den Mefipunkten in Abbildung
4.5 aus, so bietet sich der Verlauf der durchgefiithrten Fit-Funktion nicht ausschliefllich
an. Ebenso gut hitte man auch einen linearen Verlauf annehmen konnen. Auflerdem geht
die errechnete Sattigungsintensitdt von einem einfachen zwei-Niveausystem aus, was bei
Indium nicht der Fall ist.

Sowohl in den Mefidaten (Abbildung 4.5), als auch in der Fit-Funktion (4.7) sieht man,
dal man bei sehr kleinen Laserintensitdten in einen Bereich bis ca. 36 MHz Linienbrei-
te gelangt, bzw. in der Fit-Funktion eine Verschiebung der Kurve durch den Parameter
a = 11,20 £+ 0,57 MHz stattfindet. Auch wenn man statt der Fit-Funktion (4.7) einen li-
nearen Verlauf annimmt, so wiirde diese auch bei sehr kleinen Laserintensititen in diesen
Bereich von 35 MHz gelangen. Das heifit also, daf} es aufler der natiirlichen Linienbreite des
spektroskopierten Ubergangs noch einen weiteren Beitrag zur Verbreiterung der Fluores-
zenzlinien gibt. Da alle sonstigen Verbreiterungen wie Sattigung und Dopplerverbreiterung
durch die sehr kleinen Laserintensitidten und den Experimentautbau ausgeschlossen wer-
den, bleibt nur noch die Vermutung, daf} die spektrale Linienbreite des Lasers tatsichlich
im Bereich der verbleibenden 10 MHz liegt. Da die spektrale Linienbreite des Lasers im
Idealfall ebenfalls ein Lorentzprofil liefert, ergibe sich aus der Uberlagerung der beiden
Lorentzprofile wieder ein Lorentzprofil, dessen Linienbreite sich aus der Summe der Ein-
zellinienbreiten ergibt. Somit wiirde man aus der Summe von der Linienbreite des La-
sers und der natiirlichen Linienbreite des Ubergangs tatsichlich auf Fluoreszenzlinien von
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35 MHz stofen. Die auf diese Weise bestimmte Linienbreite stimmt somit mit der durch
das Schwebungssignal ermittelten oberen Abschitzung der Linienbreite des Diodenlasers

iiberein (siehe Kapitel 2.4).

4.3.2 Nachweis von optischem Pumpen

Nun wird vor den Photomultiplier ein Interferenzfilter gestellt, das einen Bandpaf} fiir
Wellenlingen von 430 bis 470 nm darstellt. Das Transmissionsmaximum von 50 % besitzt
das Interferenzfilter bei einer Wellenlinge von 450 nm. Durch Einsatz dieses Filters kann
der Photomultiplier nur noch Fluoreszenz in diesem Spektralbereich detektieren. Erhalt
man nun immer noch ein Fluoreszenzsignal bei Einstrahlen des benutzen Diodenlasers,
so kann dies nur daher rithren, daf Atome aus dem angeregten 625 /2 - Zustand in den
52P; /2 - Zustand fallen, wobei Licht einer Wellenlinge von 451 nm emittiert wird.

0_
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Abbildung 4.6: Aufnahme aller vier Fluoreszenzlinien am Atomstrahl a.) ohne Interferenz-
filter. b.) mit Interferenzfilter

Abbildung 4.6 zeigt das Fluoreszenzsignal am Atomstrahl mit allen vier Linien des Uber-
gangs einmal ohne Interferenzfilter (a) und dann mit Interferenzfilter (b). Man sieht, daf
auch mit Interferenzfilter alle vier Linien gut erkennbar sind. Am Ende der IV. Linie ist
in Abbildung 4.6a ein Modensprung des Lasers sichtbar, der bei dieser Messung nicht eli-
miniert werden konnte. Dies ist vielleicht auch ein Grund dafiir, dafl die Linie IV in dieser
Aufnahme wieder sehr klein gegeniiber der Linie I wirkt. Betrachtet man nun erneut die
relativen Intensitdten, also die Flache unter den Linien, so ergeben sich die in Tabelle 4.1
dargestellten Werte.

Beachtet man, daff in Abbildung 4.6a die Fluoreszenz beider Uberginge (also bei 410 und
451 nm) beobachtet wird und in 4.6b nur 50 % der Fluoreszenz bei 451 nm, so sollte
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{ ﬂ rel. Int. in a ] rel. Int. in b [ theor. rel. Int. ‘

T 100 100 100
7 63,0 69,5 66,8
111 31,6 41,9 36,4
v 52,1 1215 100

Tabelle 4.1: Relative Intensititen der Fluoreszenzlinien (experimentell ermittelte und theo-
retisch errechnete Werte).

man aus der Summe der Intensititen der einzelnen Linien das Verzweigungsverhiltnis
der Ubergangswahrscheinlichkeiten der beiden Uberginge (entspricht 0,56 : 1,02 ~ 1 : 2)
berechnen konnen. Es ergibt sich aus den experimentellen Werten ein Verhiltnis von 1 : 3.
Das Verhiltnis der Linienstérken stimmt somit nicht mit dem Verzweigungsverhéltnis der
Ubergangswahrscheinlichkeiten iiberein. Dies lie sich bereits vermuten, wenn man sich die
in Tabelle 4.1 dargestellten Linienverhiltnisse der Fluoreszenzlinien anschaut. Hier wurden
alle relativen Intensitdten aus Abbildung 4.6a kleiner als in der Theorie bestimmt, wahrend
die relativen Intensitdten aus Abbildung 4.6b nach oben von der Theorie abweichen.

Um die Linien genauer zu untersuchen, wurde Linie I ausgewahlt und in Abbildung 4.7a
bei einer eingestrahlten Laserleistung von 125 pW dargestellt. Sowohl mit als auch ohne
Interferenzfilter 148t sich nun auch der Isotopiepeak von ''*In erkennen, womit wieder die
Frequenzachse geeicht werden kann. Normiert man die Hohe des Fluoreszenzsignals mit
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Abbildung 4.7: Aufnahme des Fluoreszenzsignals am Atomstrahl bei einer Laserleistung
von 125 pW; a.) mit und ohne Interferenzfilter. b.) mit Interferenzfilter, normiert auf die
Héhe des Signals ohne Interferenzfilter zum Vergleich der Linienbreiten.
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Filter auf die des Signals ohne Filter (Abbildung 4.7b), so ergibt sich fiir beide Signale die
gleiche Halbwertsbreite der Linien.

Auch bei sehr kleinen Laserleistungen von 5 puW ist mit eingesetztem Filter noch ein
Fluoreszenzsignal erkennbar, wie Abbildung 4.8 zeigt. Allerdings verschwindet nun der
Isotopiepeak im Untergrund.

0,8-
ohne Interferenzfilter
g
= 06
T
£
]
— 04+
ﬁ ] mit Interferenzfilter
g 0,2
N
£
S 0,04
[
-072 L T —r T 1 T 1
-200 0 200 400 600 800
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Abbildung 4.8: Aufnahme des Fluoreszenzsignals am Atomstrahl bei einer Laserleistung
von & pW mit und ohne Interferenzfilter.

Auf diese Weise kann also gezeigt werden, daf§ tatsichlich optisches Pumpen des Grund-
zustandes iiber den 625’1/2 - Zustand in den 52P3/2 - Zustand moglich ist und sogar bei
kleiner Laserleistung nachgewiesen werden kann.



Kapitel 5

Frequenzstabilisierung auf die
Hohlkathode

Damit mit dem Diodenlaser erfolgreich Atomlithographie betrieben werden kann, ist es
notwendig, dafl er iiber den Zeitraum der Belichtungsdauer moglichst wenig von der ent-
sprechenden Ubergangsfrequenz abweicht. Um dies zu erlangen, wird der Laser aktiv auf
eine Absorptionslinie an der Hohlkathode stabilisiert. Die Stabilitit des Lasers wird an
Hand der Allan-Varianz untersucht.

5.1 Theorie

Betrachtet man den Laser als harmonischen Oszillator, so kann man seine momentane
Auslenkung (entspricht dem momentanen elektrischen Feld) V (¢) beschreiben durch:

V(t) = [Vo + €(t)] - sin [2mvot + @(t)] (5.1)

wobei Vj und v die nominelle Amplitude und Frequenz sind. Seien weiter die relativen Am-
plitudenschankungen ¢(t) und Phasenschwankungen ¢(¢) klein gegeniiber den nominellen
Werten. Die momentane Frequenzfluktuation y(t) eines Oszillators sei definiert durch:

_et) _v(t)—w , (5.2)

27y 0

wobei g die nominelle Laseroszillationsfrequenz ist. Die Frequenzstabilitat eines Lasers
kann nun auf zwei verschiedene Weisen betrachtet werden. Einmal in der Frequenzdoméne
und dann in der Zeitdoméne [BARN 71].
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Frequenzdoméne

Ein Maf fiir die Frequenzstabilitit in der Frequenzdoméne ist die spektrale Dichte der
relativen Frequenzfluktuationen S,(f). Mit Hilfe eines Spektrum-Analysators kann die
spektrale Rauschleistungsdichte Sy (f) eines Signals bestimmt werden und dann durch

k2
Sy(f) = ;gSU(f) (5.3)

in die spektrale Dichte der relativen Frequenzfluktuationen umgerechnet werden. Hierbei
ist k£ ein Konversionsfaktor, dessen Ermittlung spéter erldutert wird.

Zeitdomaéne

Ein Maf fiir die Frequenzstabilitit in der Zeitdoméne ist die Allan-Varianz [ALLA 66].
Hierzu betrachtet man zeitliche Mittelwerte der Frequenzfluktuationen iiber ein Zeitinter-
vall 7:

Ye = T 2TV T

Die Allan-Varianz ist nun der unendlich zeitliche Mittelwert iiber die quadratische Abwei-
chung zweier aufeinanderfolgender Mittelwerte der Frequenzfluktuationen 7y:

_ —\2
02(7) = <(y’“+—129i> . (5.5)
Experimentell 148t sich keine unendliche Mefireihe durchfiihren, so dafl man sich auf eine
Mittelung iiber m endliche quadratische Abweichungen beschrénkt und so mit folgender
Néherung arbeitet:

o2 (r,m) ~ 1 (Tnz_:l (Th41 —?k)Z) (5.6)
y7 m\i=1 2 . '

Mit Hilfe der Allan-Varianz lassen sich die im Fehlersignal vorherrschenden Rauschprozesse
leicht analysieren und nach ihrer Abhéngigkeit von der Mittelungszeit 7 (siehe Tabelle 5.1)
identifizieren [BARN 71].

Umrechnung von der Frequenzdomiine in die Zeitdomine:

In den folgenden Experimenten soll nur die Frequenzstabilitit in der Frequenzdoméne mit
Hilfe eines Frequenz-Analysators aufgenommen werden. Da sich allerdings die physikali-
sche Natur der Rauschprozesse an Hand der Allan-Varianz untersuchen 148t, ist es sinnvoll,
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f Rauschprozesse ‘ Allan—Standardabweichunﬂ
Random walk der Frequenzfluktuationen oy(7) o T2
Flicker-Rauschen der Frequenzfluktuationen oy(7) = konst.
weifles Rauschen der Frequenzfluktuationen oy (1) oc 7712
Flicker Rauschen der Phasenfluktuationen | o,(7) o< 7~ 'vkonst. + Int
weifles Rauschen der Phasenfluktuationen oy (7) oc 771
Drift oy(T) o T

Tabelle 5.1: Die vorherrschenden Rauschprozesse in der Allan-Standardabweichung oy, (T)
in Abhdngigkeit zur Mittelungszeit 7.

die spektrale Dichte der relativen Frequenzfluktuationen S, (f) in die Allan-Varianzen um-
zurechnen. Nach Cutler [CUTL 66] gilt:

(52) =/0°°sy%—i{;) af . (5.7)

5.2 Stabilisierung auf die Hohlkathode

Zur Stabilisierung des Diodenlasers auf die Absorptionslinie I an der Hohlkathode wird der
Aufbau des Spektroskopieexperiments folgendermafien erweitert (Abbildung 5.1). Der von
dem Strahlteiler bisher noch ungenutzte Strahl dient nun als Referenzsignal, um eventuelle
Schwankungen der Laserintensitit aus dem Absorptionssignal zu eliminieren. Hierzu wird
dieser Strahl ebenfalls auf eine Photodiode gelenkt und die beiden Photodiodensignale
subtrahiert. Das resultierende Signal wird durch Einstellung der Photodiodenverstirkung
so justiert, dafl die Flanke der Absorptionskurve I die Nullinie auf halber Hohe des Signals
schneidet. Dieser Nulldurchgang entspricht nun der Frequenz, auf die der Laser stabilisiert
werden soll. Das Signal dient als Regelsignal fiir einen Regelverstérker, einer sogenannten
Lock-Boz, bestehend aus einem Proportionalverstiarker und einem Integrationsverstirker.
Das Ausgangssignal der Lock-Box wird direkt auf den Piezokristall des Lasergitters ge-
geben. Weicht die Laserfrequenz nun von dem Sollwert ab, so regelt die Lock-Box die
Gitterposition entsprechend nach, so daf} die Frequenzabweichung korrigiert wird.

Das Absorptionssignal wird auflerdem mit Hilfe eines Spektrum-Analysators untersuchs.
Dieser kann direkt die spektrale Rauschleistungsdichte Sy (f) aufzeichnen, die mit Glei-
chung (5.3) in die spektrale Dichte der relativen Frequenzfluktuationen umgerechnet wer-
den kann. Der Konversionsfaktor k ist die Steigung des bereits verstirkten Fehlersignals
(Abbildung 5.2). Bei der beschriebenen Stabilisierung gilt k£ = 1,49 - 10° Hz/V.

Da mit dem Spektrum-Analysator nur 400 Melpunkte pro gewahltem Frequenzbereich auf-
genommen werden kénnen, werden vier Spektren verschiedener Frequenzbereiche, ndmlich
bis 24 Hz, 195 Hz 1,56 kHz und 12,5 kHz aufgezeichnet und anschlielend in einem Spek-
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Abbildung 5.1: Aufbau der Stabilisierung des Diodenlasers auf die Hohlkathode.

trum dargestellt. Abbildung 5.3 zeigt ein so aufgenommenes Spektrum fiir den stabilisier-
ten und fiir den nicht stabilisierten Laser.

Man kann erkennen, dafl die Kurve der relativen Frequenzfluktuationen des stabilisierten
Lasers im Bereich bis zu 100 Hz bis zu zwei Groflenordnungen unterhalb der des nicht
stabilisierten Lasers liegen. Bei hoheren Frequenzen kann der Piezokristall die hochfre-
quenten Fluktuationen nicht mehr nachregeln, die Kurven verlaufen anndhernd gleich.
Mit Gleichung (5.7) kann man nun die spektrale Dichte der Frequenzfluktuationen in die
Allan-Varianz in Abhéngigkeit von der Mittelungszeit 7 umrechnen (Abbildung 5.4).
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Abbildung 5.2: Das bereits verstirkte Fehlersignal. Die Steigung des Signals im Regelpunkt
liefert den Konversionsfaktor k.
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Abbildung 5.3: Die spektrale Dichte der relativen Frequenzfluktuationen Sy(f) des nicht
stabilisierten Diodenlasers und des auf die Hohlkathode stabilisierten Diodenlasers.
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Abbildung 5.4: Die Allan-Standardabweichung des nicht stabilisierten Diodenlasers und
des auf die Hohlkathode stabilisierten Diodenlasers.
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Die Standardabweichung des nicht stabilisierten Lasers liegt iiber den gesamten Mefibe-
reich um ca. 1 MHz. Fiir den stabilisierten Laser setzt bei einer Mittelungszeit von ca. 1 ms
die Regelung ein. Die Kurve zeigt von nun an bis zu einer Mittelungszeit von ein paar 100
ms ein 7~ '-Verhalten, was nach Tabelle 5.1 auf weiles Rauschen der Phasenfluktuationen
zuriickzufiithren ist. Das Frequenzrauschen ist also, wie man es bei einem frequenzstabi-
lisierten Diodenlaser erwartet, weitgehend unterdriickt. Bei einer Mittelungszeit von 1 s
nimmt die Kurve des stabilisierten Lasers ihr Minimum an. Die Standardabweichung be-
trdgt hier nur noch ca. 25 kHz. Bei hoheren Mittelungszeiten dominiert die Drift der
Frequenz. Diese wird vor allem durch dufiere Einfliisse, wie Temperaturschwankungen be-
stimmt.

Es 148t sich also sagen, dafl die Frequenzfluktuationen des Diodenlasers durch die Stabili-
sierung auf die Hohlkathode um mehrere Gréfilenordnungen herabgesetzt wurden und die
Rauschprozesse auf Phasenrauschen und Drift reduziert wurden.
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Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurden zuerst die fiir die Spektroskopie relevanten Charakteristi-
ka des blauen Diodenlasers untersucht und dargestellt. Von ganz besonderem Interesse war
hierbei die spektrale Linienbreite des Lasers, da sie fiir die Spektroskopie einen limitieren-
den Faktor darstellen kann. Die Laserlinienbreite wurde an Hand eines Schwebungssignals
zwischen dem Licht des blauen Diodenlasers und dem des ebenfalls auf die gleiche Fre-
quenz abgestimmten frequenzverdoppelten Lasers untersucht. Diese Messungen ergaben
eine obere Schranke fiir die Laserlinienbreite von 10 MHz.

Als nichstes wurde die Absorptionsspektroskopie von Indium an der Hohlkathode vorge-
stellt. Mit Hilfe dieser Spektroskopie wurde der Diodenlaser auf den fiir die Atomlitho-
graphie ersten relevanten Ubergang abgestimmt. Spéter wurde eine Frequenzstabilisierung
des Diodenlasers auf die Hohlkathode durchgefiihrt.

Ein Fluoreszenzspektrum wurde mit dopplerfreier Spektroskopie am Indium-Atomstrahl
aufgenommen. Hier wurde die Linienbreite in Abhéngigkeit von der eingestrahlten Laser-
intensitdt untersucht. Die Linienbreite ist bei kleinen Intensitdten zusétzlich zur natiirli-
chen Linienbreite des Ubergangs durch die spektrale Linienbreite des Lasers begrenzt. Die
spektrale Laserlinienbreite wurde hierbei auf ebenfalls 10 MHz bestimmt. Mit Hilfe eines
Interferenzfilters konnte auflerdem das fiir die Atomlithographie wichtige optische Pumpen
nachgewiesen werden.

Ein néchster Schritt wire nun der Versuch, Atomlithographie mit Indium zu betreiben,
indem man das Licht des blauen Diodenlasers als Lithographiemaske nutzt. Hierzu kann
die im Rahmen dieser Arbeit beschriebene Vakuumapparatur um die Einrichtung einer
optischen Stehwelle erweitert werden. Das mechanische Blendensystem wiirde sicherlich
in einem ersten Versuch zur Kollimation des Atomstrahls ausreichen. Die Durchfithrung
solcher Experimente scheiterte bisher daran, dafl noch einige optische Elemente, wie Fasern
und Isolatoren fiir den benétigten Frequenzbereich, nicht erhéltlich waren.

Anschlielend sind noch zwei weitere Laserquellen aufzubauen, und zwar mit A = 451 nm
und A = 325 nm. Beide sollen durch Frequenzverdopplungen realisiert werden. Besonders

43



44 KAPITEL 6. ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK

problematisch ist hierbei der Laser bei A = 325 nm, denn dieser soll den eigentlichen
Lithographieiibergang bilden, wofiir eine Leistung von einigen mW benétigt wird.

Stehen erst einmal alle Laserquellen zur Verfiigung, so kann die transversale Kollimation
des Atomstrahls durch eine optische Melasse erweitert werden. Dann sollte es moglich
sein, Atomlithographie mit Indium zu betreiben und zweidimensionale Strukturen im Na-
nometerbereich, durch Verwendung einer optischen Stehwelle als Lithographiemaske, auf
ein Substrat aufzudampfen.
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