Kapitel 1

Einleitung und
Motivation

Die Erfindung und die sich daran anschliefende Entwicklung des
Lasers in den 1960er-Jahren hat die wissenschaftliche Welt revolu-
tioniert. Dadurch eroffnete sich die Moglichkeit, viele Konzepte, die
zuvor nur theoretisch beschrieben werden konnten, praktisch zu
erforschen und zu demonstrieren [1].

Sechzig Jahre spiter liegt die Anzahl von wissenschaftlichen Ver-
offentlichungen bei tiber 1,2 Millionen (Web of Science)* respektive
grofier 5,1 Millionen Eintrdge (Google Scholar)?, in die auch weitere
Literatur einbezogen wurde. Diese Zahlen alleine verdeutlichen
die Signifikanz fiir den gesamten Bereich der Wissenschaft, wobei
es dariiber hinaus auch eine klare Relevanz unter wirtschaftlichen
sowie gesamtgesellschaftlichen Aspekten gibt.

So kommen Laseranwendungen in Wirtschaftszweigen wie der
Medizintechnik oder Fertigungstechnik eine immer grofiere Be-
deutung zu [2]. Im gesamtgesellschaftlichen Kontext betrachtet
konnen insbesondere diodenlaserbasierte Systeme ihre grofsen Vor-
teile durch Kostenskalierung ausspielen: Sobald sich eine etablierte

'Schlagwortsuche "Laser” tiber die Webseite "https:/ /www.webofscience.com",
20.12.2021

2Schlagwortsuche "Laser" tiber die Webseite "https://scholar.google.de",
20.12.2021
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Anwendung am Markt durchgesetzt hat und eine hohe Nachfra-
ge entsteht, erfolgt die Fertigung auf Waferebene, wodurch grofse
Stiickzahlen kosteneffizient gefertigt werden konnen.

Beispielhaft sei hier der durch Medienkonsum getriebene Ein-
satz von Diodenlasern genannt. Sowohl die CD als auch die DVD
und schliefllich auch die Blu-Ray-Disc haben allesamt einen Mas-
senmarkt bedient. Die fortschreitende technologische Entwicklung
hatte zur Folge, dass die Anforderungen an grofiere Speichermedien
bei endnutzerkompatiblen Kosten stetig bedient werden konnten
[3]-

Im Kontrast dazu stehen laserbasierte Technologien in Wissen-
schaft und Forschung, welche hiufig andere Laserquellen wie zum
Beispiel Titan:Saphir-Laser oder Faserlaser einsetzen. Solche La-
ser sind aufgrund ihrer Komplexitdt mit hoheren Kosten verbun-
den. Zwei dieser Felder sind die Terahertzspektroskopie und Zwei-
Photonen Polymerisation. Analog zu [4] wurde eine Patentrecherche
durchgefiihrt, welche die wirtschaftliche Relevanz demonstriert. Fiir
das jiingere Feld der Zwei-Photonen Polymerisation werden hierbei
1249 Treffer3, fiir den Terahertzbereich tiber 58000 Treffer4 ermittelt.
Die Kosten eines Terahertzsystems fallen zu 50 % auf das beteiligte
Lasersystem [4] und es kann dartiber hinaus davon ausgegangen
werden, dass ein dhnlicher Bezug fiir die Zwei-Photonen Polymeri-
sation besteht. Es existiert also neben offensichtlichen Vorteilen fiir
den Einsatz von Diodenlasern, wie zum Beispiel der geringeren Bau-
grofie, ein grofles wirtschaftliches Potential, wenn man sich dafiir
entscheidet, Diodenlaser in diesen Technologiefeldern einzusetzen.

Im Rahmen dieser Arbeit werden Diodenlaser im Kontext der
kontinuierlichen Teahertzspektroskopie, der Terahertz Zeitbereichs-
spektroskopie sowie der Zwei-Photonen Polymerisation analysiert,
und der Einsatz demonstriert.

3Recherche iiber 'https:/ /depatisnet.dpma.de’, Schalgworte 2PP oder Zwei Pho-
tonen Polymerisation in Titel oder Volltext, 20.12.2021.

4Recherche iiber "https:/ /depatisnet.dpma.de’, Schalgworte THz oder Terahertz
in Titel oder Volltext, 20.12.2021.




Kapitel 2

Aufbau der Arbeit

Diese Arbeit unterteilt sich in fiinf Blocke: Zundchst erfolgt eine
Zusammenfassung der Grundlagen mit Bezug zum Laserbetrieb.
Die jeweiligen Grundlagen der betrachteten Anwendungsgfelder
werden anschlieflend in den einzelnen Kapiteln kurz behandelt.

Die erste betrachtete Anwendug ist die kontinuierliche Tera-
hertzspektroskopie. In diesem Kapitel wird ein Y-formig verzweig-
ter Diodenlaser ausfiihrlich im optischen sowie im Terahertzbereich
charakterisiert. Hierbei wird gezeigt, dass die vom Laser erzeugte
Differenzfrequenz sich durch Andern des Laserstroms verstimmen
lasst. Anschlieflend folgt als Anwendungsdemonstration die unab-
hédngige Bestimmung von Probendicke und Brechungsindex von
HRFZ-5Si Wafern.

Das néchste Anwendungsfeld ist die Zwei-Photonen Polymerisa-
tion (2PP). Es wird zunédchst ein modengekoppeltes Diodenlasersys-
tem mit externem Resonator, Trapezverstiarker und Pulskompressor
zur 2PP verwendet. Unter Einsatz dieses Systems werden Linien-
strukturen mittels 2PP gefertigt. Hiebei wird der 2PP-Prozess auf
den Einfluss der mittleren optischen Leistung sowie der Laserpuls-
lange analysiert. Dariiber hinaus wird auch die Fertigung einer
komplexen 3D-Struktur mittels Diodenlaser demonstriert. Abschlie-
Bend wird gezeigt, dass auch kompakte monolithisch integrierte
modengekoppelte Diodenlaser zur 2PP geeignet sind.

Zur gepulsten Terahertz-Zeitbereichsspektroskopie (TDS) wird
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zunédchst der Einfluss der optischen Pulsldnge in einem Standard
TDS-System betrachtet. Da solche Systeme mit mechanischer Verzo-
gerungsstrecke inhdrent langsam sind, wird ein asynchron optisch
abgetastetes TDS-System mit zwei modengekoppelten Diodenlasern
als Alternative demonstriert. Weiterhin wird eine Methode zum Er-
zeugen eines spannungskontrollierten Zeitversatzes auf Basis eines
elektronischen Phasenschiebers demonstriert. Das Kapitel endet mit
der Demonstration und Analyse von hybrider Modenkopplung von
monolithischen Lasern.

Alle drei Anwendungskapitel folgen dabei der Unterteilung
in Grundlagen, experimentellem Aufbau, Methoden, Ergebnissen
und abschlieffender Zusammenfassung und Diskussion. Am En-
de der Arbeit werden die Ergebnisse zusammengefasst und ein
Gesamtfazit gezogen.
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Grundlagen

In diesem Kapitel soll das grundlegende Funktionsprinzip von
Diodenlasern dargelegt werden. Hierzu erfolgt zuerst eine Einord-
nung in den zeitlichen Kontext der Erforschung und Entwicklung
von Lasern im Allgemeinen.

Anschlieflend wird das Grundprinzip von kantenemittieren-
den Diodenlasern erldutert und die fiir diese Arbeit relevanten
Lasertypen vorgestellt. Hierzu zdhlen sowohl modengekoppelte
Diodenlaser mit externem Resonator, monolithisch realisierte mo-
dengekoppelte Diodenlaser sowie Laser mit Y-formig verzweigtem
Resonator und Schlitzen, welche spektral selektive Riickkopplung
bewirken.

3.1 Laser

Prinzipiell funktionieren alle Laser nach demselben Prinzip: ein
Material (gasformig, fliissig oder Festkorper), welches durch Ener-
gieeintrag Verstarkung im gewdiinschten (optischen) Spektralbereich
aufweist wird in einer optischen Riickkoppeleinrichtung angeord-
net. Das Material wird tiblicherweise Verstirkungsmedium genannt,
den Energieeintrag bezeichnet man als Pumpen und die Riickkop-
peleinrichtung wird Resonator genannt [5].

Dises Prinzip wurde fiir Mikrowellenoszillatoren bereits im Jahr
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1953 durch C. Townes, ].P. Gordon und H.J. Zeiger demonstriert und
wurde MASER (Microwave Amplification by Stimulated Emission of
Radiation) genannt [6]. Die erste Umsetzung im optischen Teil des
elektromagnetischen Spektrums mit einem Rubinkristall als Verstar-
kungsmedium folgte 1960 durch T. Maiman und wurde [6] folgend
optischer MASER genannt [7], wobei sich inzwischen LASER (Light
Amplification by Stimulated Emission of Radiation) durchgesetzt
hat. Die ersten Diodenlaser folgten bereits 1969 in Form einer Einzel-
Heterostruktur [8] und 1970 als Doppel-Heterostruktur basierter
Laser [9].

3.1.1 Pumpprozess

Aus dem Akronym LASER kann bereits abgeleitet werden, dass
eine Verstdarkung von Licht durch stimulierte Emission stattfindet.
Neben Verstarkung gibt es in einem Laser jedoch auch Absorption
und Spontane Emission als Prozesse mit Photonenbeteiligung. Diese
drei Prozesse sind fiir ein Zwei-Niveau-System in Abbildung 3.1
dargestellt [5].
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Abbildung 3.1: Interaktion zwischen Elektronen und Photonen: stimulierte Absorpti-
on (links), spontane Emission (mitte) und stimulierte Emission (rechts). Gestrichelte
Linien stellen Energieniveaus (E; /;), griine Kugeln die Elektronen und rote Wellen
die Photonen (mit i x v = AE = E; — Eq) dar.

Diese Prozesse konkurrieren miteinander. Die Wahrscheinlich-
keiten der drei Prozesse konnen mit Hilfe der Einsteinkoeffizienten
Apy fiir spontane Emission, By, fiir Absorption und By fiir sti-
mulierte Emission beschrieben werden. Sofern keine energetische
Entartung der Energieniveaus E; /, vorliegt, sind die Wahrschein-
lichkeiten fiir Absorption und stimulierte Emission gleich und es

6 3.1. Laser
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gﬂt B1p = B [10].

Weiterhin besteht eine Abhédngigkeit der Prozesse von den Be-
setzungszahlen der beteiligten Zustdnde N; und N. Die photonen-
induzierten Prozesse, also stimulierte Absorption und stimulier-
te Emission, hdngen zusétzlich von der Photonendichte p(f) als
Funktion der relevanten Frequenz f ab. Hieraus kann die zeitliche
Anderung von N, beschrieben werden als [11]

d
N2 _ ANy — By Nop(f) + BiaNip(f). (3-1)

dt
Da Bj; gleich By gilt, kann die Verstarkung nur fiir den Fall N, >
Nj tiberwiegen. Dieser Zustand wird Besetzungsinversion genannt.

In einem Zwei-Niveau-System ist dies insbesondere fiir optische
Pumpprozesse nicht moglich. Aus Gleichung 3.1 ist ersichtlich, dass
N, nur durch Absorption grofier wird. Selbst wenn eine Verrin-
gerung durch spontane Emission vernachldssigt wird, wiirde sich
N, durch stimulierte Emission verringern. Im besten Fall kdnnte
dann Ny = Nj erreicht werden. Es werden daher typischerweise
Drei-Niveau-Systeme (z.B. Rubin-Laser) oder Vier-Niveau-Systeme
(z.B. Neodym:Glas-Laser) eingesetzt, in denen untere und obere
Pump- und Laserlevel entsprechend getrennt sind, sodass eine Be-
setzungsinversion erreicht werden kann [12].

Die Besetzungsinversion wird durch den sogenannten Pumppro-
zess, also durch gezielten Energieeintrag, erreicht. Art und Weise
des Prozesses werden durch das eingesetzte Verstirkungsmedium
im Laser bestimmt.

3.1.2 Verstirkungsmedium

Das Verstarkungsmedium ist der Kernbestandteil eines Lasers. Es
bestimmt durch das Materialspezifische Verstarkungsspektrum in
welchem Frequenzbereich eine Emission stattfinden kann. Dartiber
hinaus wird durch das Medium bestimmt, welcher Pumpprozess
fiir den Energieeintrag genutzt werden kann.

So werden zum Beispiel die Pumpprozesse fiir Gaslaser (z.B.
HeNe, CO,) oft tiber elektrische Gasentladungen und fiir Festkor-

3.1. Laser 7
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perlaser (z.B. Titan : Saphir, Nd : Yag) optisch {iber Blitzlampen
oder andere Lasersysteme realisiert [13]. Im Gegensatz dazu bieten
Diodenlaser den grofSen Vorteil, dass sie direkt tiber Strominjektion
in einen pn-Ubergang elektrisch gepumpt werden konnen [14].

Im Kontext von Diodenlasern ist bei der Materialauswahl die
Bandstruktur entscheidend. Es wird zwischen direkten und indi-
rekten Halbleitern unterschieden. Im Falle des direkten Halblei-
ters kann ein Interbandiibergang eines Elektrons vom Energiemini-
mum im Leitungsband zum Energiemaximum im Valenzband allein
durch Interaktion mit einem Photon stattfinden. Bei indirekten Halb-
leitern ist zusétzlich noch ein Impulsausgleich zum Beispiel durch
ein Phonon notwendig, weswegen ein Laserprozess nur in direkten
Halbleitern realisiert werden kann. Als Materialsysteme kommen
III/V-Halbleiterverbindungen zum Einsatz, welche je nach ange-
strebter Emissionswellenldnge ausgewdahlt werden. So wird zum
Beispiel fiir eine Emission im Bereich von 1550 nm InGaAsP auf
einem Substrat aus InP verwendet [14].

3.1.3 Resonator

Der Resonator sorgt fiir die Riickkopplung der optischen Emissi-
on in das Verstirkungsmedium selbst und besteht im einfachsten
Fall aus zwei Spiegeln, welche zum Beispiel durch den Brechungs-
indexiibergang an den Grenzfldchen eines Festkorpers realisiert
werden koénnen. Eine Laseroszillation kann nur fiir die Frequen-
zen stattfinden welche die Resonatorbedingung erfiillen: Bei einem
vollstindigen Umlauf muss ein Phasenversatz entstehen, der einem
Vielfachen m von 27 entspricht [15].

Der Abstand zwischen den Frequenzen vr, welche die Reso-
natorbedingungen erfiillen, wird auch freier Spektralbereich (free
spectral range, FSR) genannt und kann aus der Resonatorgeometrie
bestimmt werden [15]

o

1/F:2><n><L

(3-2)

wobei ¢y die Lichtgeschwindigkeit,
n der Brechungsindex im Resonator

8 3.1. Laser
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung der spektralen Abhangigkeit von Verstar-
kung (griin), Verlusten (rot), Bereich moglicher Laseroszillation (schraffiert) und
Resonatormoden nach [13].

und L die Resonatorldnge sind.

Die Qualitdt des Resonators bzw. die Selektivitit, also die spek-
trale Breite der erlaubten Frequenzen, wird durch die Finesse (F)
beschrieben und ergibt sich aus den Reflexionsgraden der Endspie-
gel:

po Vinxrnl (33)

1—|r X1y '

wobei 11/, die Reflektivitdt des jeweiligen Spiegels darstellen

[15]. Ein einfacher Resonator aus zwei planparallelen Spiegeln wird

auch Fabry-Perot Resonator genannt. Die Transmission T durch den
Fabry-Perot Resonator ist:

1
T = .
(142 x £)2 xsin?(m x &) G-4)

v die betrachtete Frequenz,
F die Finesse des Etalons,
11,7 die Reflektion der jeweiligen Oberfldche des Etalons,
und vr der freie Spektralbereich sind [15].

3.1. Laser 9
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Damit der Laserprozess einsetzt, ist es erforderlich, dass der
Gewinn fiir eine Resonatormode die im Resonator auftretenden
Verluste wie zum Beispiel durch Streuung, Absorption und Aus-
kopplung, ausgleicht.

3.2 Diodenlaser

Diodenlaser werden durch mikrotechnologische Prozessierung und
Strukturierung von Halbleitern hergestellt. Allgemein gibt zwei
grundsétzlich verschiedene Arten von Diodenlasern: Kantenemit-
ter (edge emitter), bei denen die Lichtausbreitung parallel zu den
aufgewachsenen Materialschichten liegt und die Emission aus der
gebrochenen Kristallkante erfolgt, und Oberflichenemitter (vertical-
cavity-surface-emitting-laser, VCSEL) bei denen die Emissionsrich-
tung senkrecht zu den Materialschichten ausgerichtet ist [16]. Im
Rahmen dieser Arbeit wurden nur Laser des ersten Typs verwen-
det. Sofern die Angabe einer Richtung fiir eine Erkldarung dienlich
erscheint, wird mit z die Ausbreitungsrichtung des Lichts, mit x die
Wachstumsrichtung der Diodenlaserstruktur und mit y die laterale,
zu x senkrechte Richtung bezeichnet.

Die Grundstruktur eines Diodenlasers bildet ein pn-Ubergang,
welcher das elektrische Pumpen durch Strominjektion erlaubt. Zu
den Anfangen der Diodenlaserentwicklung war es die grofite Her-
ausforderung eine (bei Raumtemperatur) stabile, dauerhafte La-
dungstragerinversion zu erzeugen, da ein Grofiteil der Ladungs-
trager aus dem Ubergangsbereich in den p- respektive n- dotier-
ten Bereich diffundierte [11]. Dieses Problem wurde 1971 durch
das Prinzip der Doppel-Heterostruktur geldst [9]. Eine Doppel-
Heterostruktur besteht aus einem Material geringer Bandliicke zwi-
schen Materialien groferer Bandliicke, welche den pn-Ubergang
bilden.

Da der Brechungsindex mit steigender Bandliicke sinkt, wird
durch eine solche Struktur sowohl die rdaumliche Verteilung der
Ladungstrédger als auch die vertikale Fithrung der Photonen erreicht
[11].

Durch moderne Wachstumsverfahren wie zum Beispiel Mole-
kularstrahlepitaxie oder metallorganische chemische Gasphasen-

10 3.2. Diodenlaser





