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Geschrieben steht: »Im Anfang war das Wort!«
Hier stock ich schon! Wer hilft mir weiter fort?
Ich kann das Wort so hoch unmdglich schdtzen,
Ich muf es anders tibersetzen,

Wenn ich vom Geiste recht erleuchtet bin.
Geschrieben steht: Im Anfang war der Sinn.
Bedenke wohl die erste Zeile,

Daf deine Feder sich nicht iibereile!

Ist es der Sinn, der alles wirkt und schafft?

Es sollte stehn: Im Anfang war die Kraft!
Doch, auch indem ich dieses niederschreibe,
Schon warnt mich was, daf ich dabei nicht bleibe.
Mur hilft der Geist! Auf einmal seh ich Rat
Und schreibe getrost: Im Anfang war die Tat!

Faust, 1808
Johann Wolfgang von Goethe (1749-1852)
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Zusammenfassung
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hoher Finesse

Die rasant fortschreitende Entwicklung von schmalbandigen Laserstrahlungsquel-
len mit groflen Ausgangsleistungen hat auf dem Gebiet der Absorptionsmessung zur
Entwicklung neuer Methoden und Techniken gefiihrt, die erfolgreich z. B. in den Be-
reichen Umweltanalytik, Molekiilphysik und Prozefigasanalytik in der optischen und
mikroelektronischen Industrie eingesetzt werden.

Dabei besteht ein Hauptproblem darin, bei méglichst geringen geometrischen Ab-
messungen moglichst grofie Absorptionsldngen zu verwirklichen. Durch einen optischen
Resonator konnen herkommliche Vielfachreflexionszellen zur Realisierung grofier Ab-
sorptionsldangen, die fiir einen Nachweis auch geringer Absorptionen notwendig sind,
ersetzt werden.

In der vorliegenden Arbeit werden die Entwicklung und der Aufbau eines laserspek-
troskopischen Mefisystems beschrieben, bei dem das Lasersystem durch das Pound-
Drever-Hall-Verfahren auf einen Fabry-Perot-Resonator stabilisiert wird. Die Ande-
rung der Transmission durch den Einflul des absorbierenden Gases im Resonator wird
als Meflsignal zur Partialdruckbestimmung verwendet. Durch die Stabilisierung der
Laserfrequenz auf den Resonator lassen sich auch cw-Lasersysteme mit geringen Aus-
gangsleistungen zur Absorptionsspektroskopie verwenden.

Fiir die experimentelle Realisierung wurde ein optisch riickgekoppelter Diodenlaser
in Littrow-Konfiguration im Wellenldngenbereich um 850 nm eingesetzt, dessen Wel-
lenldnge sich um 415 nm durchstimmen lief}. Mit Hilfe eines Piezotranslators wurde
die Resonatorldnge so variiert, dafl die Laserfrequenz iiber die Absorptionslinie des im
Vakuumgefafl befindlichen Gases durchgestimmt wurde. Eine erste Demonstration des
MeBprinzips erfolgte durch Messungen an der R(7)-Linie vom Ubergang (2v,+vy-+vs)
von Acetylen (CyHy) bei einer Wellenliinge von 847,46517 nm (11799,895 cm™!).

Mittels einer geeigneten Kurvenanpassung an das spektral aufgeloste Absorptions-
profil wurden seine Parameter sowie deren Abhéngigkeit vom Partialdruck im Bereich
0,1 kPa bis 10 kPa bestimmt. Fiir den Druckverbreiterungsanteil des Linienprofils, das
auBerdem Dopplerverbreiterung zeigt, wurde die erwartete lineare Abhéingigkeit der
Halbwertsbreite vom Acetylendruck gefunden. Der zugehorige Druckverbreiterungsko-
effizient wurde zu (84,5 £ 1,2) MHz/ikpa bestimmt. Auch der aus dem Frequenzintegral
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iiber die Absorptionslinie gewonnene Linienabsorptionskoeffizient wachst erwartungs-
geméf linear mit dem Druck. Damit ist der Nachweis erbracht, dafl Mef3- und Aus-
werteverfahren wohl verstanden und tatsichlich zur Partialdruckbestimmung geeignet
sind.



Abstract

Key words
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The rapid development of high power laser systems with high spectral resolution
supports new methods and applications of absorption spectroscopy. These methods are
widely used in molecular spectroscopy, in trace gas measurements and in industrial
process gas analysis.

In this connection, it is often a problem to obtain large absorption lengths in
combination with small geometrical dimensions. This can be realised with a multipath
reflection cell. Instead a Fabry-Perot cavity can also be used to increase the absorption
length in order to detect weak absorption signals.

The present work describes the development and setup of a laser-spectroscopic
absorption measurement system based on a laser the frequency of which is locked
to a Fabry-Perot resonator with variable length by means of a Pound-Drever-Hall
control circuit. The system uses the change of the resonator transmission caused by an
absorbing gas to determine the partial pressure of the gas. Locking the laser frequency
to the resonance frequency of the cavity allows to employ low-power cw lasers for
absorption spectroscopy.

The experimental setup used an external-cavity diode laser in Littrow configuration
tunable around a wavelength of 850 nm over a tuning range of 15 nm. The cavity
length was changed by means of a piezo translator. In this way, the laser frequency was
swept over a molecular line profile of the absorbing gas. The method was demonstrated
to work successfully by spectrally resolved measurements of the absorption line profile
of the (2v;+vy+wv3) transition of acetylene (CoHsy) at 847,46517 nm (11799,895 cm™1).

With a least-square fit of a suitable theoretical line shape to the measured line-
profile values, the line-profile parameters and their variation with the acetylene pres-
sure were obtained in the range from 0,1 kPa to 10 kPa. The line is subject to Doppler
and pressure broadening. The pressure-broadening half width was found to be propor-
tional to the acetylene pressure, as expected. The corresponding pressure-broadening
coefficient was determined as (84,5 4+ 1,2) MHz/kpa. The total (frequency-integrated)
line-absorption coefficient was also found to increase linearly with increasing pressure.
This shows that the measurement and evaluation procedure are well understood and
the method can in fact be applied for partial pressure measurement.
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1 Einleitung

Mit dem rasant fortschreitenden Minaturisierungsprozefl auf den Gebieten der Nano-
und Biotechnologie wachsen auch die Anforderungen an die Nachweismdoglichkeiten
kleinster Stoffmengen und Spurengase. Neben Methoden zur Detektion kleinster Stoff-
verunreinigungen oder Reaktionsprodukte in der Atmosphérenforschung [I], der Me-
dizin oder industriellen Fertigungsprozessen, ist auch der zuverlédssige Nachweis von
Restgasen unter Vakuumbedingungen von Interesse [2]. Dabei ist in der industriellen
Fertigungtechnik oft nur der Partialdruck des Gases relevant, das den Ablauf eines
chemischen Prozesses bestimmt.

Es liegt nahe, zum Nachweis optisch transparenter Stoffe spektroskopische Nach-
weismethoden zu verwenden, deren Empfindlichkeit durch die Verwendung schmalban-
diger Laserstrahlungsquellen in den letzten Jahrzehnten erheblich verbessert werden
konnte [B]. Angetrieben durch den sténdig steigenden Bedarf an zuverldssigen und
kostengiinstigen Lasersystemen fiir den Einsatz in der wissenschaftlichen Forschung,
der Medizin und der Informationstechnologie, wurde eine Vielzahl durchstimmbarer
Diodenlaser entwickelt, mit denen sich der Spektralbereich von 500 nm bis ca. 40 um
abdecken ldt. Bedingt durch die kompakte Bauweise, die gute Durchstimmbarkeit
und den hohen Wirkungsgrad sind Laserdioden hervorragend fiir den Einsatz in der
Absorptionsspektroskopie geeignet.

Fiir die in einer Messung nachweisbaren Absorptionskoeffizienten ist das Signal/
Rausch-Verhiltnis von zentraler Bedeutung [@]. Daher kénnen kleine Signale nur bei
kleinen Rauschkomponenten detektiert werden. Zum Nachweis kleiner Absorptions-
koeffizienten 148t sich die Absorptionslange zur Erhohung der Signalstidrke durch die
Verwendung einer Herriott-Zelle [5] vergroBern. Mit einem solchen System kénnen sehr
genaue Messungen von Linienstérken und Partialdriicken im Fein- und Hochvakuum
vorgenommen werden [6]. Die mit einer optischen Verzogerungsleitung realisierbaren
Absorptionslingen werden durch die proportional zur Anzahl der Reflexionspunkte
entstehenden Streulichtanteile begrenzt [[].

Zur Realisierung weitaus groflerer optischer Weglédngen lassen sich Resonatoren
verwenden, mit denen vor allem in der Cawvity-Ring-Down-Spektroskopie Wegléingen
im Kilometerbereich erzielt werden [R]. Die hierfiir erfoderlichen Spiegelreflektivititen
von mehr als 99,99 % lassen sich nur durch die Verwendung dielektrischer Spiegelbe-
schichtungen realisieren. Dadurch wird der verfiigbare Spektralbereich im wesentlichen
auf Absorptionsmessungen an den schwachen Obertoniibergéingen beschréankt. Bei der
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Cavity-Ring-Down-Spektroskopie wird der Einflu} eines Absorbers auf den Verlauf
der Cavity-Ring-Down-Zeit zur Messung der Absorption verwendet. Dazu ist es er-
forderlich, ein gepultes Lasersystem zu verwenden oder das Lasersystem nach dem
Anschwingen des Resonators ,abzuschalten® [9, 0.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde untersucht, wie sich der Einfluff eines absorbieren-
den Gases auf die Transmission eines optischen Resonators zum Aufbau eines Systems
zur Partialdruckmessung verwenden lé83t. Dabei wurde vor allem auf eine kompak-
te Bauweise im Hinblick auf spitere Anwendungsmoglichkeiten wert gelegt. Bei der
experimentellen Realisierung wurde die Frequenz eines in der Littrow-Konfiguration
optisch riickgekoppelten Diodenlasers mit Hilfe der Pound-Drever-Hall-Regelung auf
einen im Vakuumgefifl befindlichen Resonator stabilisiert. Durch eine Léngenénderung
des Resonators mit Hilfe eines Piezotranslators lief sich die Frequenz des Lasersystems
durchstimmen. Erste Obertonabsorptionsmessungen wurden am Acetylen (CoHs) im
Wellenléngenbereich um 847 nm in einem Druckbereich von 0,1 kPa bis 10 kPa durch-
gefiihrt.



2 Theorie

2.1 Molekiilspektren

Neben der aus der Atomphysik bekannten Elektronenanregung werden bei einer Ener-
gieaufnahme eines Molekiils, vor allem Schwingungs- und Rotationsbewegungen um
die Gleichgewichtslage der Atome angeregt, deren Energiezustéinde analog zur Elektro-
nenanregung gequantelt sind. Der Spektralbereich der Anregungsenergien reicht von
den Radiofrequenzen mit einigen kHz bis in den Bereich der Rontgen- und «-Strahlung
mit etwa 10'® Hz. Bei der Beschreibung der Bewegungsvorginge im Molekiil werden
die Atome in einem vereinfachten Modell als Massenpunkte angenommen, die durch
masselose elastische Federn zusammengehalten werden. Eine schematische Darstellung
der unterschiedlichen Schwingungs- und Rotationsniveaus in zwei verschiedenen elek-
tronischen Anregungszustianden I und II ist in [Abb. 2.1 enthalten. Im wesentlichen
konnen drei Arten von Spektren unterschieden werden:

Rotationsspektren sind Ubergiinge zwischen zwei Rotationsniveaus, die beide zum
gleichen Schwingungsniveau und Elektronenzustand gehoren. Bei einem solchen
Ubergang dndert sich nur die Rotationsquantenzahl .J. Die Rotationsspektren
liegen im Mikrowellen- bis fernen Infrarotbereich.

Rotations-Schwingungs-Spektren bestehen aus Ubergéngen, bei denen sich auch das
Schwingungsniveau des angeregten Rotationsniveaus éndert. Somit ist eine ent-
sprechende Anregung mit der Anderung der beiden Quantenzahlen J und v ver-
bunden, wobei v die quantisierten Schwingungsniveaus kennzeichnet. Die Spek-
tren der Rotations-Schwingungs-Ubergéinge liegen im Infraroten und bestehen
aus einer Vielzahl von Banden. Die Banden werden durch Gruppen eng beiein-
ander liegender Linien gebildet, die auch als Bandenlinien bezeichnet werden.

Elektronenspektren entstehen bei einer Anderung des elektronischen Zustandes.
Hierunter fallen alle nach den Auswahlregeln erlaubten Ubergange, bei denen
sich neben den Quantenzahlen J und v die den Elektronenzustand bezeichnende
Quantenzahl dndert. Dieses Bandensystem enthilt alle Schwingungsbanden des
betreffenden Elektroneniiberganges, mit den jeweiligen Rotationsstrukturen.
Das eigentliche Bandenspektrum des Molekiils wird durch die Bandensysteme
aller erlaubten Elektroneniibergénge des Molekiils gebildet.
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Potential U(r)

Kernabstand r

Abb. 2.1: Dargestellt ist das Termschema eines Molekiils mit den Schwingungsniveaus v, den
Rotationsnievaus J und den elektronischen Anregungszustéinden (I und II). Die drei einge-
zeichneten Pfeile entsprechen (von links nach rechts) Ubergingen im Rotations-, im Rotations-
Schwingungs- und im Elektronen-Spektrum des Molekiils. Wie in der Molekiilphysik weitge-
hend iiblich, wird der energetisch hohere Term zuerst genannt, so dafl die Quantenzahlen des
oberen Niveaus mit einem Strich, die des unteren Niveaus mit zwei Strichen bezeichnet werden.

Die gesamte Anregungsenergie I eines Molekiils 148t sich in guter Niherung additiv

aus den drei Anteilen
E — Eel + Evib + Erot (21)

zusammensetzen. Die einzelnen Energieanteile unterscheiden sich jeweils um ca. 2 Zeh-

nerpotenzen [LT]:
E.> Eu > B (2:2)

2.1.1 Rotationsspektren

Als einfachstes Modell fiir eine anschauliche Erklarung von Rotationsspektren 148t sich
das Modell eines starren Rotators mit gequantelten Drehimpulsen

L=mn/JJ+1) (J=0,1,2,..) (2.3)

verwenden, dessen Energieeigenwerte durch

2

B - ;—@ J(J+1) = Bhe J(J + 1) (2.4)
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mit der Rotationskonstanten

h
B=— 2.
8m2cO (2:5)
gegeben sind. Das Tragheitsmoment
0 =m, R’ (2.6)

ist durch die reduzierte Masse m, und den Abstand R der Atome gegeben. Beim
Ubergang vom starren zum nicht-starren Rotator wird beriicksichtigt, daB sich der
Atomabstand R und damit auch das Trigheitsmoment © bei hoheren Rotationsener-
gien durch Zentrifugalkrifte vergroflert und die Rotationkonstante B mit wachsender
Rotationsquantenzahl J kleiner wird. Besonders einfach 148t sich dies mit dem Term-
wert

F(J) = = 2.7
(/) = = 2.7)
in der Form
F(J)=BJ(J+1) —D[J(J+1)]? (2.8)
—_———
Zentrifugaldehnung

unter Verwendung der Zentrifugal-Dehnungskonstanten D formulieren.

Uber ein spektroskopisch beobachtbares Rotationsspektrum verfiigen nur polare
Molekiile mit einem permanenten Dipolmoment, das sich fiir einen ortsfesten Betrach-
ter periodisch @ndert. Nur Ubergénge mit AJ = +1, bei denen sich der Drehimpuls
des Molekiils um A éndert, sind optisch erlaubt.

2.1.2 Schwingungspektren

Aus den Bewegungen der Atome um ihre Gleichgewichtsabstéinde R, resultieren die
Schwingungsspektren. Einem ersten Ansatz, der Beschreibung des Schwingungspoten-
tials durch einen harmonischen Oszillators, kann man bereits die Auswahlregel

Av = +1 (2.9)
entnehmen. Fiir groBe Auslenkungen 148t sich hiaufig das Morse-Potential [I]
V(R) = D, (1 — exp[—a(R — R.)]) (2.10)

als geeignete Ndaherung verwenden. Durch D, wird die Dissoziationsenergie beschrieben

(Abb. 2.2), die spezifische Molekiilgrofie

We (2.11)
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enthélt die Schingungsfrequenz w. der harmonischen Oszillationen bei sehr kleinen
Auslenkungen. Fiir die Schwingungsenergie erhélt man

E., = hw, (v + %) — X hw, (v + %)2 (2.12)

mit der Anharmonizitatskonstante
T, = i%ZZ. (2.13)

Mit GILZT2 148t sich leicht durch
G@y:fi (2.14)

der entsprechende Termwert finden.

Obertonschwingungen

Bei einem streng harmonischen Molekiilpotential wéren nach der Auswahlregel nur
Ubergiinge zwischen benachbarten Schwingungsniveaus erlaubt, so da nur Fundamen-
talschwingungen angeregt werden konnten. Bei Berticksichtigung der Anharmonizitét
des Potentials insbesondere bei héheren Energien sind auch Uberginge moglich, bei
denen sich die Schwingungsquantenzahl starker éndert:

Av==+1,23,... (2.15)

Eine Anregung aus dem Grundzustand in einen hoheren Schwingungszustand wird
als Obertonschwingung bezeichnet, da ihre Frequenz in etwa einem Vielfachen der
Fundamentalfrequenz entspricht. Fiir das Auftreten dieser Obertone ist die Anhar-
monizitit des Potentials verantwortlich, wobei die Ubergangswahrscheinlichkeit mit
wachsender Ordnung der Oberschwingung stark abnimmt.

Normalschwingungen

Zur Beschreibung der Normalschwingungen eines Molekiils mit N Atomen sind 3N
Raumkoordinaten erforderlich. Je drei Koordinaten beschreiben eine Rotation um den
Massenschwerpunkt bzw. eine Translationsbewegung des Molekiils, so daf sich die Zahl
der eigentlichen Schwingungsfreiheitsgrade

Z=3N—6 (2.16)

ist. Ein lineares Molekiil, bei dem eine Rotation um die Molekiilachse mit keiner Be-
wegung der Atome oder des Massenschwerpunktes verbunden ist, verfiigt {iber einen
Schwingungsfreiheitsgrad mehr, so daf sich fiir ein solches Molekiil

Z=3N-5 (2.17)
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Energie

Abb. 2.2: Potentialkurve des anharmo-
nischen Oszillators (Morse-Potential). Als
Vergleich ist gestrichelt die Potentialkurve des
harmonischen Oszillators eingezeichnet. Die

Dissoziationsenergie aus dem Minimum der
Re Kernabstand r Potentialkurve wird mit D, bezeichnet.

Y

Normalschwingungen ergeben. Die Normalschwingungen eines Molekiils kénnen unab-
héngig voneinander angeregt werden, wobei die Atome mit der gleichen Frequenz und
fester Phase zueinander schwingen. Jeder Normalschwingung 148t sich eine bestimmte
Schwingungsfrequenz zuordnen.

Kombinationsschwingungen

Neben den Grund- und Oberschwingungen treten noch weitere, meist schwichere
Ubergénge auf, die ndherungsweise durch eine Anderung von Quantenzahlen verschie-
dener Fundamentalschwingungen beschrieben werden konnen.

Vo = 01 V1 £ a9 -vV9£as-v3E... mit a; €N (2.18)

Diese Kombinationsschwingungen haben eine geringe Ubergangswahrscheinlichkeit,
die nur durch die Anharmonizitdten im Potential bestimmt wird. Als Folge der An-
harmonizitit liegt die Ubergangsfrequenz der Kombinationsschwingung, wie bei der
Obertonschwingung, nicht genau bei dem nach [GI._2.T8 berechneten Wert, sondern
etwas darunter.

2.1.3 Rotations-Schwingungs-Spektren

Durch kombinierte Rotations- und Schwingungsbewegungen innerhalb eines Molekiils
entstehen Rotations-Schwingungs-Spektren, bei denen die Quantenzahlen J und v um

AJ=+1 und Av=+1 (2.19)
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gedndert werden. Entsprechend der Auswahlregel entsteht fiir AJ = +1 ein R-Zweig
und fiir AJ = —1 ein P-Zweig im Rotations-Schwingungs-Spektrum. Reine Schwin-
gungsiibergénge, bei denen sich die Rotationquantenzahl J nicht dndert, sind nur in
Spezialfillen zu beobachten, so dafl zwischen den beiden Zweigen eine Liicke entsteht.

Zwischen den Rotations- und Schwingungsbewegungen innerhalb eines Molekiils
kommt es zu Wechselwirkungen, da der Atomabstand nicht nur von den Zentrifugal-
kriaften abhéngt, sondern auch vom Schwingungszustand. Als sichtbare Auswirkung
dieser Rotations-Schwingungs- Wechselwirkung nimmt der Linienabstand im R-Zweig
vom Zentrum aus gesehen ab, im P-Zweig hingegen zu.

2.2 Absorptionsspektren

Bei der Absorptionsspektroskopie wird bestimmt, in welchem Mafle Licht einer Wel-
lenldnge A bzw. einer Wellenzahl v = 1/x durch eine Probe transmittiert wird. Der
spektrale Transmissiongrad

I(7)

Iy(v)
des untersuchten Mediums ist das Verhéltnis der Intensitdt I unmittelbar nach dem
Verlassen des Mediums zur eingestrahlten Intensitét 1.

Bei homogenen Medien wird die Absorption makroskopisch durch das Lambert-
Beersche Absorptionsgesetz

1(7,1) = Iy(9)e @l = [(p)e—o@n! (2.21)

T(7) (2.20)

beschrieben. Es beschreibt die Abnahme der eingestrahlten Intensitét Iy einer mono-
chromatischen Lichtquelle der Wellenzahl 7 nach der Absorptionsldnge [, wobei die
eigentlichen Absorptionseigenschaften des Mediums durch den linearen Absorptions-
koeffizienten «(v) beschrieben werden. Abweichungen vom im allgemeinen sehr gut
erfiillten Lambert-Beerschen Gesetz sind moglich, wenn die anfangliche Teilchenzahl
im Grundzustand durch Anregung langlebiger Zustdnde geéndert wird. Auch Wech-
selwirkungen der Molekiile untereinander fithren genau wie Streuung oder Reflexionen
zu Abweichungen im Absorptionsverhalten.
Der linearen Absorptionskoeffizent a(7) ist durch

a(v)=oc(v)n (2.22)

mit dem spektralen Absorptionsquerschnitt o(v) und der Teilchendichte n verkniipft.
Der Absorptionsquerschnitt ist ein Maf fiir die Flache, die ein absorbierendes Molekiil
in der geometrischen Optik ausblenden wiirde.

In der Umgebung der Resonanzfrequenz eines molekularen Ubergangs mit der un-
gestorten Wellenzahl 7y variieren der Absorptionskoeffizient und der Absorptionsquer-
schnitt stark und beschreiben eine Absorptionslinie. Form und Breite einer Absorp-
tionslinie sind abhéngig von &ufleren experimentellen Bedingungen, wie Druck und
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Temperatur. Es ist daher sinnvoll, den Absorptionsquerschnitt in einen frequenzun-
abhéngigen Faktor & und eine Linienformfunktion oder ein Linienprofil ¢(r — )
aufzuteilen:

o(v)=8-¢(v—1yp). (2.23)
Mit der Normierung
/ P —1p)dv =1 (2.24)
a8t sich die Linienstérke als das Integral
S = / o(v)dv (2.25)

darstellen, wodurch die alternative Bezeichnung integraler Absorptionskoeffizient zu
erklaren ist. Das Lambert-Beersche Absorptionsgesetz 148t sich mit der eingefiihrten
Linienstérke in der Form

[(5,0) = Iy - exp|~S - ¢(7 — 1) -1 - [] (2.26)

darstellen, wobei die Linge [ in [cm] angegeben wird, die Teilchenzahldichte n in
[Molekiil/cm?], ¢(7 — i) in [cm] und die Linienstirke S in [em/Molekiil]. Die einzel-
nen Beitrédge zur Form und Breite der Absorptionslinie werden durch das Linienprofil
beriicksichtigt und sind gauf- oder lorentzformig bzw. ergeben sich bei gleichzeiti-
gem Auftreten verschiedener Verbreiterungsmechanismen aus der Faltung zwischen
den Einzelprofilen.

2.2.1 Natiurliche Linienbreite

Die endliche Lebensdauer eines angeregten Zustandes fiihrt zu einer Linienverbreite-
rung, da auf Grund der Heisenbergschen Unschérferelation die endliche Lebensdauer
eines angeregten Zustandes mit einer Energieunschéirfe verbunden ist. Die natiirliche
Linienbreite setzt sich fiir Ubergéinge zwischen zwei Zustinden i und j aus den Le-
bensdauern beider Zustédnde in der Form

1 1 1 1
= — =Y. - 2.27
" 2m Ty (Ti + Tj) 2T ( )

zusammen, wobei ,, die volle Linienbreite (FWHM) bei halber Maximalintensitét ist.
Das Linienprofil bei natiirlicher Linienverbreiterung wird durch die Lorentzfunktion

7”/27r

R e

(2.28)

beschrieben.
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2.2.2 Dopplerverbreiterung

Befindet sich ein Gas mit der Temperatur 7" im termischen Gleichgewicht, haben die
Geschwindigkeiten der Molekiile eine Maxwell-Boltzmann-Verteilung. Durch den mit
der Bewegung der Atome verbundenen Dopplereffekt wird eine gaufiférmige Verbrei-
terung der Absorptionslinie verursacht, die durch

— — 2
¢d=i\/1n—26>{p [—an(V_VO) ] (2.29)
Ya ¥V T Yd

beschrieben wird. Die Linienbreite ist durch

7 8kgT'In 2 v, T/K
e = <@> S a 7161072 JT/K (2.30)
c m cm~t\[ m/u

gegeben, wobei 7, die Wellenzahl des Uberganges im Maximum der Absorption, kg
die Boltzmann-Konstante und m die Masse bezeichnet. ¢ ist die Lichtgeschwindigkeit
und u die atomare Masseneinheit.

2.2.3 Druckverbreiterung

Elastische Stofe zwischen den Atomen oder Molekiilen fithren zur Druckverbreiterung,
die sich bei Driicken oberhalb von 200 Pa deutlich bemerkbar macht. Ein elastischer
StoB éndert nicht die Zustdnde der beteiligten Atome, stort aber die relative Phase
zwischen dem elektromagnetischen Strahlungsfeld und der molekularen Oszillation.
Die Druckverbreiterung fiihrt zu einer Linienbreite

. 4 pDM
T = Vre mkiT'

wobei Dj; den Molekiildurchmesser und p den Druck angibt. Bei einem Gasgemisch
mit n unterschiedlichen Gasen 14t sich die resultierende Druckverbreiterung durch

(2.31)

Yo = Z Cipi (2.32)
i=1

bestimmen, wobei die jeweiligen Partialdriicke p; und die molekiilspezifischen Druck-
verbreiterungskoeffizienten ¢; zu verwenden sind.
Die Linienform der Druckverbreiterung wird durch die Lorentzfunktion

Yp/2m

7 — ) + (w/2)?

b = (2.33)

beschrieben.
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2.2.4 \Voigtprofil

Beim gleichzeitigen Auftreten mehrerer Verbreiterungsmechanismen resultiert ein Li-
nienprofil, das sich aus der Faltung

Dees(7) = / P (7)o (7 — 7') AT (2.34)

ergibt. Fiir die Uberlagerung von zwei unabhéngigen Lorentzfunktionen ist die resul-
tierende Formfunktion ebenfalls eine Lorentzfunktion, deren Linienbreite

Yees = M1+ V2 (2.35)

sich durch Addition der einzelnen Linienbreiten ergibt. Ebenso ergibt die Uberlagerung
zweier Gauflifunktionen wieder eine Gauflifunktion als Linienprofil. Die Linienbreite der
resultierenden Funktion ist in diesem Fall

Yeeo = VN2 + 727 (2.36)

Aus der Faltung einer Lorentz- und einer Gauflfunktion, die z. B. bei gleichzeiti-
gem Auftreten von Doppler- und Druckverbreiterung zu verwenden ist, resultiert das

Voigtprofil
/2In2/m
¢v($7 y) = 7/ V(iL’, y) ) (237)
Vd
wobei mit V(x,y) die Voigt-Funktion
+00 42
Yy e
V == ———dt 2.38
@=L [ = (2.35)

definiert wird. Dabei ist o
v — 1
xr=1VIn2 s (2.39)
Vd
der auf die Dopplerbreite 74, normierte Abstand von der Linienmitte 7jy. Der Voigtpa-
rameter

y=+vmz 2 (2.40)
Yd

gibt das Verhéltnis von Lorentz- zu Dopplerbreite an. Zur Berechnung der Linienbreite
des Voigtprofils kann in guter Naherung

Yo = 0, 53467, + /0, 21667,2 + 7,42 (2.41)

verwendet werden [L3].
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3.1 Das MeBprinzip

Im Experiment soll der in einer Vakuumkammer herrschende Partialdruck p eines
Gases aus der gemessenen spektralen Transmission des Mediums bestimmt werden.
Unter der Annahme eines homogenen Mediums, d.h. die Temperatur, der Partial-
und der Totaldruck sind konstant, 148t sich fiir monochromatische Lichtquellen die
Teilchenzahldichte n aus GI—2-21 durch

o=z (77 31)

bei bekannter Wegstrecke [ gewinnen. Mit der Teilchenzahldichte n ist der Partialdruck
p iiber die Temperatur 7" und die Boltzmann-Konstante kg in der Form

p=nksT (3.2)
verkniipft. Der Partialdruck l&8t sich unter Verwendung der in [GI._2.25 definierten
Linienstarke durch T ()

_ et () 3.3
"7 o =)l “(um &

bestimmen. Umgekehrt kann bei bekanntem Partialdruck die Linienstéirke S bestimmt
werden. Fiir die Bestimmung der Linienstirke mufl der Partialdruck aus einer Total-
druckmessung bestimmt werden. Hierfiir wird die Vakuumkammer auf einen Basis-
druck moglichst weit unter dem zu messenden Druck evakuiert, dann wird das reine
Mefgas eingelassen. Problematisch bei diesem Verfahren ist der Einflufl von Gasver-
unreinigungen und der Isotopenzusammensetzung auf den Mefiwert, da sie zwar einen
Beitrag zum Totaldruck, nicht aber zum Absorptionssignal liefern.

Wird zur Verlangerung des Absorptionsweges ein Resonator verwendet, so ist neben
der spektralen Absorption bzw. Transmission des Mediums auch die Transmission
des Resonators zu beriicksichtigen. Das geschieht zweckméfigerweise mit Hilfe der
entsprechenden Transferfunktion.

3.2 Fabry-Perot-Resonatoren

Damit sich in einem optischen Resonator ein stationdres Strahlungsfeld ausbilden kann,
muf sich die Phase des elektromagnetischen Feldes auf den Spiegelflichen nach jedem
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Umlauf reproduzieren. Nur wenn die optische Resonatorlange

A
L=gq = 3.4
75 (3.4)
ein ganzzahliges Vielfaches ¢ der halben Wellenldnge A ist, konnen sich im Resonator
durch konstruktive und destruktive Interferenz stehende Wellen bilden, die an den
Spiegeloberflichen Knotenpunkte besitzen. Die Ordnungszahl ¢ gibt die Anzahl der
Schwingungsbéduche im Resonator an. Der Abstand der dquidistanten Resonanzfre-

quenzen
c

Afrsn = 5T
wird als freier Spektralbereich bezeichnet. Eine weitere den Resonator charakterisie-
rende Grofle ist die Finesse. Sie gibt das Verhéltnis des freien Spektralbereiches zur
Resonatorlinienbreite A frwiy an und ist durch

F_ A frsr _ Ty/T1T2 (3.6)

B AfFWHM 1 T

mit den Amplitudenreflexionskoeffizienten r; und ro der verwendeten Spiegel ver-
kniipft.

Zur Darstellung des an den Resonatorspiegeln reflektierten elektromagnetischen
Feldes ist es zweckméfig, die trigonometrischen Funktionen in ihrer komplexen
Schreibweise zu verwenden. Ein oszillierendes elektrisches Feld E(t) 148t sich damit
auf folgende Weise beschreiben:

(3.5)

E(t) = Eycos(wt 4 ¢) = Re[Ee™!] = /o[ Ee™! + E*e™™!]. (3.7)

Die Darstellung der komplexen Amplitude E als Vektor in der komplexen Ebene wird
als Phasor-Diagramm bezeichnet [14]. Amplitude und Phasenwinkel des Phasors sind
durch Amplitude und Phase des realen Feldes gegeben. Geméafl der géingigen Praxis
wird im Folgenden zur weiteren Vereinfachung das elektromagnetische Feld in der
komplexen Form

E(t) = Ee™! (3.8)

geschrieben, mit der Vereinbarung, als physikalisches Resultat den Realteil dieser Dar-
stellung zu verstehen.

3.2.1 Transferfunktionen

Bei der Herleitung der Transferfunktionen, die das vom Resonator reflektierte oder
transmittierte Feld mit dem einfallenden Lichtfeld verkniipfen, wird die Beeinflussung
der Phase durch Beugung an den Spiegelbegrenzungen vernachléssigt. In der Praxis
ist eine solche Naherung fiir Spiegelabmessungen gerechtfertigt, die grofl im Vergleich
zum Strahldurchmesser sind. Zur Bestimmung der Reflexion 7" und Transmission 1%
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Abb. 3.1: Schematische Darstellung eines Fabry-Perot-Resonators. Der Anschaulichkeit hal-
ber sind die an der Interferenz beteiligten Teilstrahlen rdumlich getrennt dargestellt. E, be-
zeichnet die Summe der reflektierten Teilstrahlen, E; gibt die Summe der transmittierten
Teilstrahlen an.

des Resonators miissen alle Feldkomponenten, die vom Resonator reflektiert werden
oder diesen nach beliebigen Umlaufen wieder verlassen, phasenrichtig aufsummiert
werden ([Abb. 3.1)). Zu beachten ist, daf eine am optisch dichteren Medium reflektierte
Feldkomponente einen Phasensprung von 7 erfiahrt. Die Amplitudenkoeffizienten fiir
Reflexion und Transmission der einzelnen Spiegel werden durch r; o und ¢; 5 beschrie-
ben. Die Energieerhaltung fordert 7% +¢? = 1, wobei sonstige Verluste vernachlissigbar
sein sollen.

Als Transferfunktionen fiir das am Resonator reflektierte bzw. das transmittierte
Feld ergeben sich

2 2L > 2L@\ " t%?‘geiﬁL%
T (w) =1 — tiree “re riree e ) =1y — — 3.9
(W) =r1 — tiry §%<12 e e S CY)
T w > DT WA\ tltgeiiL%
T (w) = tite L Z (rlrge_ﬂL?) = T (3.10)

" 1 —ryrpe™%e

mit dem optischen Spiegelabstand L = n - Ly, der sich aus dem geometrischen Spie-
gelabstand Ly durch Multiplikation mit der Brechzahl n des Mediums zwischen den
Spiegeln ergibt. Daraus ergeben sich fiir die reflektierte und transmittierte Intensitét
die Transferfunktionen:

Rl + RQ — 2\/ RlRQ COS(2L%)
1 —2yRiRycos (2L2) + RiRy

H"(w) = T (w)]* = (3.11)

N7,

H'w) = [T"(w)]* = ,
(W)= [T7w) 1= 2R Ry cos (2L2) + Ry R,

(3.12)
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wenn im Medium zwischen den Spiegeln keine Absorption bei der betrachteten Fre-
quenz auftritt. Dann ist die Brechzahl n und mit ihr auch der optische Spiegelabstand
reell. Mit R; = r? und 7; = t7 werden die entsprechenden Intensititskoeffizienten der
Spiegel bezeichnet, so daf} sich die Energieerhaltung durch R +7 = 1 ausdriicken 1a8t.

3.2.2 Resonator mit Absorption

Fiir einen Resonator, zwischen dessen Spiegeln sich ein absorbierendes Medium mit
dem Absorptionskoeffizienten «(7) befindet, gelten [GI. 3.9 und [GI._3.1( unveréndert.
Allerdings wird in diesem Fall die Brechzahl komplex,

n=mn-—ik (3.13)
und auch der optische Spielgelabstand wird eine komplexe Grofe:
L=n-Ly. (3.14)

Eine einfallende ebene elektromagnetische Welle E(t) = Ejexp(iwt) hat dementspre-
chend nach einmaligem einfachen Durchlaufen des Resonators das elektrische Feld

L

E(t, Ly) = Ege“(t="8) = Fye=wriwt=n) (3.15)

Diese Gleichung zeigt, dafl der Imaginérteil der komplexen Brechungzahl die Absorp-
tion und der Realteil die Dispersion der elektromagnetischen Welle im Medium be-
schreibt. Die zugehorige Intensitét ist

I(ly) = Tye 2% . (3.16)

Der Vergleich von [GI. 3.1G mit dem Lambert-Beerschen Gesetz ([GI. 2.21]) ergibt den
Zusammenhang zwischen dem imaginédren Anteil x, der Brechzahl und dem Absorpti-
onskoeffizienten a: w

a= 25; =drr/ )N . (3.17)

Dabei bezeichnet Ay die Wellenldnge der Strahlung im Vakuum, Ay = 27¢/w. Die
Transferfunktion ((GI._3.1() kann in diesem Fall also auch in der Form

—a(p) 52 —i2nnLo
tr—\ __ S 2 tltge
T (V) - 1 — e_a(ﬁ)L0r1T2€—i47rl77]L0 (318)

geschrieben werden.

Neben der nach [GI._3.§ zu erwartenden Abhéngigkeit der Linienbreite von den
Spiegelreflektivitiaten, ist [Abb. 3.7 zu entnehmen, dafl die Reflexion des Resonators
fiir

Rl =v- RQ = 67204(17)L . RQ (319)
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Abb. 3.2: Werden die Durchgangsverluste eines Resonators v- Ry bei konstanter Reflektivitét
des Eintrittsspiegels R; = 80 % variiert, so wird die Transmission des Resonators im Fall der
Impedanzanpassung (v - R = 80 %) maximal.

minimal ist, wobei v den Verlustfaktor pro Resonatorumlauf angibt. Der Fall minimaler
Reflexion wird als Impedanzanpassung bezeichnet, bei dem das eingestrahlte Lichtfeld
im verlustfreien Fall vollstdndig durch den Resonator transmittiert wird.

Wird z. B. durch eine Pound-Drever-Hall-Regelung ([Abschnitt 3.4.2) sichergestellt,
daB sich die Laserfrequenz und der Resonator in Resonanz befinden, so ist in [GI._3.17

Cos <2Lg> =1
c

immer erfiillt. Fiir schwache Absorption reicht es aus, die Exponentialfunktion in eine
Potenzreihe zu entwickeln und die lineare Naherung zu verwenden. Dann wird bei glei-
chen Spiegelreflektivititen R; = Ry = R die Transferfunktion fiir die vom Resonator
transmittierte Intensitat durch

(1 — (i) Lo)T?

) = awLR?

(3.20)

Resonanz

beschrieben.

3.2.3 Resonanzfrequenzen und transversale Modenstruktur

Neben einer rein energetischen Betrachtung ist fiir das Verstédndnis vom Resonator
die Verteilung der Gesamtenergie auf die einzelnen longitudinalen und transversalen
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Abb. 3.3: Fiir stabile Resonatoren
mufl das Produkt g; - go grofler

—

symmetrisch-konfokaler

als Null sein, so daB entweder <\{> Resonator
beide g-Parameter positiv oder

beide negativ sein miissen. Einige symmetrisch-konzentrischer

Resonatoren und ihre Lage im Resonator

g-Diagramm sind hier gezeigt.

Resonatormoden von Bedeutung. In vielen Fillen ist es notwendig gezielt einzelne
Resonatormoden anregen zu konnen, damit sich eine stabile, kontrollierte Energiever-
teilung im Resonator ausbilden kann.

Fiir eine stationédre Feldverteilung miissen sich Amplitude und Phase nach jedem
Umlauf reproduzieren. Mit Hilfe einer Matrizendarstellung des Resonators [I4] 148t sich
die Suche nach den Resonanzfrequenzen und die Beschreibung der Resonatorstabilitét
in ein Eigenwertproblem iiberfithren. Fiir die Resonanzfrequenzen gilt

fqmn =

c +m—|—n+1
or \ ¢

- arccos w/glgg) , (3.21)

wobei die optische Resonatorldange mit L bezeichnet wird. Die Indizes m, n bezeichnen
die Ordnung der transversalen Mode TEM,,,,, die Ordnung der longitudinalen Mode
wird durch ¢ bezeichnet. Die g-Parameter ([Abb. 3.3) werden durch die Resonatorlénge
und die Kriimmungsradien p; der Spiegel definiert,

L

Die Resonanzfrequenzen werden durch die axiale und transversale Ordnung der
Mode festgelegt. Bei einem plan-parallelen Fabry-Perot-Resonator (g;=¢2=1) wird die
die Resonanzfrequenzen nur durch die axiale Ordnungszahl ¢ bestimmt. Bei einer An-
ndherung an den Ursprung des g-Diagramms wird der Frequenzunterschied zwischen
den einzelnen transversalen Moden zu einer festen axialen Ordnung ¢ immer gréfer
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Abb. 3.4: Transversale Moden fiir verschiedene stabile Resonatoren.

und entspricht im Grenzfall des konfokalen Resonators (g;=g,=0) genau dem halben
axialen Modenabstand (Abb. 3.4). Alle Moden, die die Bedingung

g+m+n+1=%2 keN (3.23)

erfiillen, besitzen deshalb die gleiche Resonanzfrequenz. Man spricht in diesem Fall
von Frequenzentartung.

Um sicherzustellen, daf§ innerhalb der Linienbreite des Resonators nicht mehre-
re transversale Moden anschwingen, mufl die Modenstruktur beim Resonatordesign
beriicksichtigt werden. In einem Resonator lassen sich zwei Lichtfelder nur bis auf
ganzzahlige Vielfache des freien Spektralbereiches unterscheiden. Es ist daher sinn-
voll, einen effektiven Modenabstand A fy; zweier Moden TEM, .0, und TEMg,m,n,
einzufiihren.

arccos ,/
Afyr = Afesrirac ((m1 —mg +ny — ng) - %) (3.24)
Die Funktion frac(z) gibt dabei den nicht ganzzahligen Teil der Variablen = an. Bei der
Bestimmung eines minimalen Modenabstandes A f); zur Grundmode des Resonators
tritt das Problem auf, dafl zu jeder beliebigen unteren Schranke A fj;min transversale
Moden der Ordnung m und n existieren, fiir die

arccos /g1 go (3.25)

(e

AfM,min > AfFSRfraC ((m + n)fg) mit fg =
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erfiillt ist. Nur in den beiden Spezialfillen

0 pl R t =gy=1
f, - { planarer Resonator, g1 = g (3.26)

1 konzentrischer Resonator, g; = go = —1

ist immer frac((m + n)f,) = 0. Im Fall f; = 1/2 (konfokaler Resonator, g; = g» = 0)
ist frac((m + n)f,) = 0 oder /2 und die Moden sind somit frequenzentartet [T4].

In der Praxis ist es ausreichend, nur den Frequenzabstand kleiner transversaler
Modenordnungen zu beriicksichtigen, da bereits durch eine nur wenig optimierte Mo-
denanpassung hchere Moden mit grolem m + n in ihrer Intensitat soweit unterdriickt
werden, daf3 sie sich nicht stérend auswirken.

Die Bereiche, in denen ein vorgegebener minimaler Frequenzabstand A fy; mi, der
hoheren transversalen Moden fiir die im Experiment verwendeten Resonatorspiegel
mit einem Kriimmungsradius von 850 mm nicht unterschritten wird, sind in [Abb. 3.5
fiir unterschiedliche Spiegelabsténde dargestellt. Beriicksichtigt werden nur die Spie-
gelabstiande, bei denen eine Abweichung innerhalb der Fertigungstoleranzen nicht zum
Unterschreiten des Modenabstandes fithrt. Als Toleranzwert wurde 2 mm angenom-
men. Deutlich zu erkennen ist die Abhéngigkeit von der maximalen Modenordnung
m + n und vom minimalen Frequenzabstand.

40 T T T T | T
— m+ n<10
35— —— m+ n<20 _|
— m+ n<30
30— — - c— - _
N
T
=, 251 —
©
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Abb. 3.5: Resonatorlingen fiir die ein minimaler Frequenzabstand von 5, 10, 20 und 30 MHz
fiir hohere transversale Moden der Ordnung n+m nicht unterschritten wird. Der Kriimmungs-
radius p der verwendeten Spiegel betrigt 850 mm.
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’/ Loch zur Evakuierung

Abb. 3.6: Schematische Darstel-
lung des Resonatoraufbaus zur
Absorptionsmessung. Durch einen
Piezotranslator 148t sich die Resona-

) i torlinge maximal um AL = 4,2 yum
V Zerodur-Zylinder Piezotranslator

variieren.

Fiir den im Experiment verwendeten Resonator (Abb. 3.G) wurde eine Bauldnge
von 150,3 mm gewahlt. Der Resonatoraufbau besteht aus einem ZERODUR-Zylinder
der Firma SCHOTT mit einer Lange von 138 mm, auf dem ein Piezo-Aktuatorstapel
der Firma PI CERAMIC mit einer Lange von 12,01 mm aufgeklebt ist. Der Piezotrans-
lator hat eine Kapazitdt von 580 nF und eine maximale Ausdehnung von 4,2 pym bei
250 V. Die Ansteuerung erfolgt iiber den HV-Verstérker SQV1/1000 der Firma PIE-
ZOMECHANIK. Die verwendeten Resonatorspiegel haben einen Kriimmungsradius von
p =850 mm und eine Reflektivitiat von R =99,6 %. Daraus berechnet sich eine Fines-
se von F =780, ein freier Spektralbereich von A frsx =1 GHz, sowie eine Linienbreite
von A feway = 1,2 MHz.

3.2.4 Strahldurchmesser

Fiir eine gute Strahlanpassung miissen Ort und Durchmesser der Strahltaille fiir die
Resonatorgrundmode bestimmt werden. Mit Hilfe der g-Parameter lassen sich diese
beiden Grofien leicht darstellen [I6]. Bezeichnet [ den Abstand vom Ort der Strahltaille
entlang der optischen Achse ([Abb. 3.7), dann ist der GauBstrahlradius w(l) durch

[ AL 1—
w(l) =wey |1+ U mit wy = — - 919:(1 = 9192) (3.27)
20 T g1+ g2 — 26192
gegeben, wobei die Rayleighldinge
2
Tw;
ad 1 3.28
<0 b\ ( )

den Abstand vom Ort der Strahltaille angibt, bei dem sich der Strahlradius um den
Faktor v/2 vergroBert hat. Fiir viele Anwendungen ist es hilfreich, wenn der Resonator
eine grofle Rayleighldnge hat, da dann die Strahleinkopplung weniger empfindlich auf
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Abb. 3.7: Verlauf eines Gaufistrahls in einem symmetrischen Resonator.

Positionsfehler der Einkoppeloptik reagiert. Mit der Grofie

o (d=g)e
9192 — 29192
&8t sich bestimmen, ob der Ort der Strahltaille innerhalb oder auflerhalb des Reso-
nator zu finden ist, da sie die Lage der Strahltaille relativ zum Spiegel 1 angibt. Fiir
positive L; liegt die Strahltaille links vom Spiegel 1, fiir negative Groflen rechts davon.
Die transversale Ausdehnung der Grundmode auf den Resonatorspiegeln wird durch
oM 9
7\ gi(1 — g192)

Ly = (3.29)

: mit 4,5 =1,2 undi#j (3.30)
bestimmt.

Der in [ABDb. 3.4 skizzierte symmetrische Resonator hat bei einen Spiegelabstand
von 150,3 mnm und einem Kriimmungsradius der Spiegel von 850 mm einen Taillen-
druchmesser von 0,51 mm. Der Strahldurchmesser auf den Resonatorspiegeln betragt
0,53 mm. Nach einer Rayleighldnge von 240 mm hat sich die Flache des Strahls ver-
doppelt.

3.3 Das Lasersystem

3.3.1 Die Laserdiode

Bei einem Halbleiterlaser wird die fiir den Laserbetrieb notwendige Besetzungsinversi-
on nicht zwischen zwei diskreten Zustédnden aufgebaut, sondern zwischen zwei Energie-
niveaus mit einer kontinuierlichen Verteilung. Wird an einen pn-dotierten Halbleiter
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Abb. 3.8: pn-Ubergang einer Laserdiode ohne eine duBere Spannung (a) und mit Besetzungs-
inversion bei (b). Die Besetzungsinversion wird durch eine in Durchlafrichtung anliegende
dufere Spannung erzeugt (nach [I7]).

eine Spannung mit &hnlicher Gréfle wie die Energieliicke zwischen Leitungs- und Va-
lenzband in Durchlaflrichtung angelegt, so produziert man einen Flufl von Elektronen
von der n-Region bzw. einen Fluf von Lochern von der p-Region in den pn-Ubergang
(ABb. 3.§). Auf diese Weise wird eine aktive Zone mit einer Besetzungsinversion er-
zeugt, in der sowohl Elektronen als auch Locher vorhanden sind. Die Energie E' = h- f
der bei der Rekombination entstehenden elektromagnetischen Strahlung wird durch
die Bandliicke bestimmt, welche sich durch die Wahl der Halbleitermaterialien und
der Dotierung in weiten Grenzen variieren laf}t.

Der schematische Aufbau eines Diodenlasers ist in [Abb. 3.9 dargestellt. Der Laser-
resonator wird durch die beiden planparallelen Stirnflichen des Halbleitermaterials ge-
bildet und sorgt dafiir, dafl oberhalb des Schwellstromwertes die Rekombination in der
aktiven Zone iiberwiegend durch stimulierte Emission hervorgerufen wird. In der Regel
werden diese Flachen nicht verspiegelt, da aufgrund der hohen Brechzahl der Halb-
leiter bereits eine Reflexion von ca. 32% am Halbleiter-Luft-Ubergang auftritt. Zur
Unterdriickung von Laseroszillationen in unerwiinschte Richtungen haben die beiden
anderen Endflachen des Laserkristalls eine rauhe Oberflache. Bedingt durch den asym-
metrieschen Resonatoraufbau, bei dem die Abmessungen senkrecht zum pn-Ubergang
deutlich kleiner sind als parallel dazu, entsteht durch Beugung ein elliptisches Strahl-
profil, dessen Offnungswinkel bis zu 30° betragen kann.

Die Wellenlinge einer Laserdiode kann mit den Parametern Strom und Tempe-
ratur durchgestimmt werden. Durch eine Temperaturerh6hung wird die Bandliicke
vergroflert, was zu einer Verringerung der emittierten Wellenlénge fiithrt. Gleichzeitig
andert sich auch die optische Resonatorlinge L, so dal die Zentrumswellenldnge A,
des Verstiarkungsprofils verschoben wird. Durch eine Erhéhung des Injektionsstroms
werden die Besetzungsinversion und die Brechzahl erhoht und dadurch die Laserlei-
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Abb. 3.9: Schematischer Aufbau
eines pn-Diodenlasers. Der Laserreso-
nator wird durch die beiden planpar-
allelen, optisch polierten Stirnflichen
gebildet.

stung vergroflert. Aus der Brechzahldanderung resultiert eine Abnahme der emittierten
Wellenlénge. Die optische Resonatorlidnge L dndert sich weder durch eine Tempera-
turinderung AT noch durch eine Stroménderung Al synchron mit der Wellenlénge
Au, 80 dafl nach einer kurzen Durchstimmphase die maximale Verstdarkung bei einer
benachbarten longitudinalen Mode liegt, auf der dann Laseroszillation einsetzt. Nur
durch geschickte Modifikationen ist es moglich, den Laser iiber einen gréfleren moden-
sprungfreien Durchstimmbereich zu betreiben.

3.3.2 Gitterstabilisierter Diodenlaser

Durch optische Riickkopplung lassen sich die Durchstimmeigenschaften einer Laser-
diode erheblich verbessern [I8, I9]. Bei einem Aufbau in Littrow-Konfiguration wird
ein Reflexionsgitter fiir die Riick- und Auskopplung verwendet. Das Gitter mufl dabei
so eingestellt werden, dafl die erste Beugungsordnung zuriick in die Laserdiode reflek-
tiert wird. Dabei durchlauft sie die fiir die Kollimation des Laserstrahls notwendige
Optik und wird modenangepaflt in den Laserresonator zuriickfokussiert. Da die Riick-
kopplung des Gitters deutlich stéirker als die Riickkopplung der Frontfacette ist, wird
auf diese Weise ein neuer Resonator bestehend aus Riickfacette und Gitter gebildet.
Die Laserschwelle, d. h. der Injektionsstrom bei dem die Laseroszillation beginnt, wird
durch die optische Riickkopplung deutlich gesenkt und dient als Justagekriterium. Der
freie Spektralbereich dieses neuen, wenige Zentimeter langen Resonators ist deutlich
kleiner als derjenige des Laserdiodenresonators mit einer Linge von etwa 500 pm und
besitzt eine hohere Finesse. Durch die vergleichsweise geringe Linienbreite des neu-
en Resonators lafit sich die Linienbreite der emittierten Laserstrahlung von nahezu
100 MHz einer freilaufenden Laserdiode auf etwa 1 MHz reduzieren.

Bezogen auf die Gitternormale ist die vom Gitter unter dem Winkel « reflektierte
Wellenlénge durch

2d - sin «
A=

k

gegeben, wobei k die Beugungsordnung des Gitters und d die Gitterkonstante an-
gibt. Fiir das im Experiment verwendete Gitter mit einer Strichzahl von 1800 mm™*

(3.31)
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ergibt sich eine Gitterkonstante von d = 4,17 - 10~7 mm. Durch Anderung des Git-
terwinkels &ndert sich die reflektierte Wellenldnge und die emittierte Strahlung laft
sich auf diese Weise durchstimmen. Bei dem im Experiment verwendeten Diodenla-
sersystem DL 100 der Firma TurtOpTICS ist fiir diese Zwecke ein Piezotranslator mit
einer Kapazitiat von 400 nF vorhanden, der in einem Spannungsbereich von -30 V bis
+200 V angesteuert werden kann. Der Piezotranslator hat eine maximale Léngenaus-
dehnung von 5 pm. Bedingt durch die Anderung des Gitterneigungswinkels erfihrt
die vom Gitter direkt reflektierte und ausgekoppelte Strahlung einen geringen Strahl-
versatz von 107* rad iiber den Durchstimmbereich des Piezotranslators. Angesteuert
wird der Piezotranslator durch den mitgelieferten Scan Controller SC 100. Es han-
delt sich dabei im wesentlichen um einen Frequenzgenerator, mit dessen Hilfe sich
Durchstimmrate und Durchstimmbereiche einstellen lassen. Durch die frequenzselek-
tiven Eigenschaften des Gitters lassen sich so {iber das gesamte Verstarkungsprofil der
Laserdiode modensprungfreie Durchstimmbereiche realisieren. Der maximal moden-
sprungfreie Durchstimmbereich wird durch die Ankopplung des externen Resonators
an die Laserdiode bestimmt. So 148t sich beim verwendeten Diodenlasersystem ein mo-
densprungfreier Durchstimmbereich von 10 GHz nur dann realisieren, wenn auch die
Zentrumswellenldnge )\, des Verstdarkungsprofils synchron zum Gitterneigungswinkel
verandert wird. Hierfiir muf} die feed forward-Regelung des Scan Controllers entspre-
chend angepaft werden. Bei dieser Regelung wird {iber den internen Bus der Laseran-
steuerung der Injektionsstrom geméfl der am Gitter anliegenden Spannung geéndert,
wodurch die optische Resonatorlénge geéindert und eine Verschiebung der Wellenlénge
A, erzielt wird. Das Modensprungverhalten eines gitterstabilisierten Diodenlasers wird
bestimmt durch die Kopplung zwischen dem externen Resonator und der Laserdiode
sowie durch die Zentrumsfrequenz des Verstarkungsprofils \,. Eine Beschreibung der
komplexen Zusammenhinge zwischen diesen Parametern findet sich in der Literatur
[20, 21].

Durch eine antireflexbeschichtete Austrittsfacette der Laserdiode 148t sich der Ein-
fluB des Laserdiodenresonators im optisch riickgekoppelten System deutlich reduzieren.
In einem solchen Aufbau liefert die Laserdiode in erster Linie das Verstarkungsmedium
fiir den Laserbetrieb. Der Resonator wird fast vollstdndig durch das Reflexionsgitter
und die nicht entspiegelte Riickfacette der Laserdiode gebildet. Ein deutliches Merk-
mal einer entspiegelten Laserdiode ist neben der stark reduzierten Ausgangsintensitét
die Verschiebung der Laserschwelle (Abb. 3.10).

Die experimentellen Anforderung an das Diodenlasersystem bestehen in der mo-
densprungfreien Durchstimmbarkeit iiber einen Bereich von 10 GHz bei einer frei
wéhlbaren Zentrumswellenldnge. Diese beiden Bedingungen lieflen sich mit der zu-
néchst verwendeten Laserdiode IDL-30S-850D mit einer Zentrumswellenlénge von
851,7 nm und einer maximalen Ausgangsintensitit von 22 mW nicht gleichzeitig er-
fiillen. Erst durch die deutlich besseren optischen Eigenschaften einer von der Fima
SACHER LASERTECHNIK antireflexbeschichteten Laserdiode vom Typ SDL-5411-G1
lief3 sich der gewiinschte modensprungfreie Durchstimmbereich bei der zu untersuchen-
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Abb. 3.10: Durch eine Beschichtung der Austrittsfacette wird bei einer entspiegelten Laser-
diode die Laserschwelle zu hoheren Injektionsstromen verschoben. Dariiber hinaus wird die
Laserintensitét reduziert.

den Absorptionslinie realisieren.

Die Restreflektivitit der Laserdiode wird mit R < 8-107° bei 850 nm spezifi-
ziert. Durch die mit der Antireflexbeschichtung verbundene Anderung der optischen
Eigenschaften wird die Ausgangsintensitit des gitterstabilisierten Lasersystems nicht
mehr durch die Laserdiode, sondern durch den externen Resonator bestimmt. Es ist
darauf zu achten, daf§ die Laserdiode nicht oberhalb des vom Hersteller empfohlenen
maximalen Injektionsstrom betrieben wird. Aulerdem darf die im Resonator umlau-
fende Intensitdat die Zerstorschwelle der Laserdiode nicht iibersteigen. Zur besseren
Kontolle der umlaufenden Leistung empfiehlt es sich, Laserdioden mit einer internen
Photodiode zu verwenden. Eine solche Photodiode detektiert die durch die Riickfa-
cette emittierte Strahlung, die als Anhaltspunkt fiir die im Resonator umlaufenden
Leistung verwendet werden kann.

Die Laserdiode wird bei einem Injektionsstrom von 25 mA mit einer Ausgangsin-
tensitdt von 6,5 mW betrieben. Zur Ansteuerung dient der Stromregler DCC 100 der
Firma TurOpTICS. Das Stromrauschen ist kleiner als 15 pA bei 1 MHz Bandbreite.
Zur Temperaturstabilisierung ist der Laserkopf auf einem Peltierelement montiert, das
iiber den Temperaturregler DTC 100 angesteuert wird. Als Temperatursensor dient
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ein AD590. Der Regler hat eine maximale Ausgangsleistung von 25 W und einen
Einstellbereich von 0 bis 50 °C. Die Langzeitdrift ist kleiner als 5 mK.

3.4 Laserstabilisierung

In vielen experimentellen Situationen ist es erforderlich, mit Hilfe einer elektronischen
Regelung die Frequenz eines Lasersystems auf einen optischen Resonator zu stabilisie-
ren [22]. Eine sehr verbreitete Methode ist die Pound-Drever-Hall-Stabilisierung, bei
der das Strahlungsfeld in seiner Phase moduliert wird. Es soll nun dargestellt werden,
wie sich damit ein Regelkreis zur Frequenzstabilisierung aufbauen 148t.

3.4.1 Phasenmodulation

Bei einer Phasenmodulation wird die optische Weglénge, die ein Lichtfeld durchquert,
periodisch mit der Modulationsfrequenz 2 gedndert. Bei Verwendung eines elektroop-
tischen Modulators (EOM) erzeugt eine Wechselspannung Brechungzahldnderungen
in einem elektrooptischen Kristall, die eine periodische Anderung der Lichtlaufzeit zur
Folge haben (Abb. 3.11)). Zur Beschreibung des resultierenden Lichtfeldes und seiner

Frequenzkomponenten durch

E(t) — Eoei(thrM sin(§2t))
EoeiwteiM sin(0t) <332)

= B [ Jo(M)+2)  Jo(M) cos (2kQt)
k=1

+2i i Jor_1 (M) sin ((2k — 1)Qt) | (3.33)
k=1

werden fiir beliebige Modulationsindizes M die Besselfunktionen [23] benotigt. In den
meisten praktischen Fiéllen ist es ausreichend sich auf eine Betrachtung kleiner Modu-
lationsindizes M < 1 zu beschrianken, fiir die sich die zweite Exponentialfunktion in
GI. 332 gut durch eine Reihenentwicklung nach M beschreiben 1483t:

N 1
M) — 1 4 M sin (Qt) — 5M2 sin? (Qt) + O(M?) . (3.34)
Terme hoherer Ordnung in M koénnen ebenso vernachldssigt werden wie Terme, die
hohere Harmonische der Modulationsfrequenz () enthalten. In dieser Naherung ergibt

sich nach trigonometrischen Umformungen fiir ein phasenmoduliertes Lichtfeld folgen-
de Néherung:

M2\ M i
Bl = £ (1= T ) &+ By @ e e
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Abb. 3.11: (a) In einem elektrooptischen Phasenmodulator wird die optische Weglénge ent-
lang der Ausbreitungsrichtung durch eine anliegende Spannung geéindert. (b) Zur Erzeugung
hoher Spannungsamplituden 148t sich eine periodische Spannung iiber einen Transformator in
einen Schwingkreis einspeisen, dessen Kapazitit durch den EOM selbst gebildet wird.

Zusétzlich zur urspriinglichen Laserfrequenz, die man in diesem Zusammenhang als
Tragerfrequenz bezeichnet, sind zwei neue Frequenzkomponenten mit entgegengesetz-
ten Vorzeichen im Abstand der Modulationsfrequenz €2 entstanden. Die Frequenzkom-
ponente bei w — ) wird als unteres, die bei w + () als oberes Seitenband bezeichnet.

Der im Experiment verwendete elektrooptische Modulator LM 0202 PHAS der
Firma GSANGER wird mit einer Modulationsfrequenz von 10 MHz betrieben. Der
Laser-Modulator hat eine Kapazitit von 82 pF und eine */2-Spannung von 160 V bei
488 nm. Der EOM ist in einen elektrischen Schwingkeis eingebaut, dessen Kapazi-
téat er bildet. Die Modulationsfrequenz wird induktiv eingekoppelt (Abb. 3.11). Als
Leistungsverstarker wird der RFA-108 der Firma ISOMET CORPORATION mit einer
Bandbreite von 10 MHz bis 150 MHz und einer Verstédrkung von 10 dB verwendet.

3.4.2 Das Pound-Drever-Hall-Verfahren

Beim Pound-Drever-Hall-Verfahren [24] zur Frequenzstabilisierung eines Lasersystems
auf einen Resonator wird das vom Resonator reflektierte, phasenmodulierte Lichtfeld
mit einer Photodiode detektiert. Das in einem Mischer demodulierte Photodiodensig-
nal wird als Fehlersignal fiir eine nachfolgende Regelung verwendet. Die Modulations-
frequenz 2 ist so zu wiahlen, daB sie kleiner als der freie Spektralbereich und grofler als
die Linienbreite des Resonators ist. Ein verwertbares Fehlersignal entsteht dann, wenn
sich die Amplitude eines Seitenbandes @ndert oder eine der Frequenzkomponenten
phasenverschoben wird.

Fiir die mathematische Beschreibung des Fehlersignals werden die drei Frequenz-
komponenten des eingestrahlten elektromagnetischen Lichtfeldes aus [GI._3.35 und de-
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ren Reflexion am Resonator betrachtet. Die von einer Photodiode detektierte Intensitat

M . M 2
ro= I ‘TT(w) T+ Q)N — T (w0 — Qe
M? M?
_ 5. [m(w)\? + M - o

+M Re [T (W) T (w+ Q) =T (W) T (w — Q)] cos(Qt)

Aw,Q)
—M Im [T"(w)T" (w + er— T (w)T" (w — Q)] sin(§2)

/

=:D(w,N)
M2
BN Re [T (w — Q)T"(w + Q)] cos(202))

A b 770 - )77 (0 + )] sin(20) (3.36)

muf} zur Gewinnung des Fehlersignals mit einem Lokaloszillator der Frequenz 2 demo-
duliert werden. Die Funktionsweise des Lokaloszillators 148t sich mathematisch durch

1
cos((Q2 + AQ)t) - cos(Q + ) = 3 [cos(AQt — @) + cos((2Q + AQ)t + )] (3.37)
Si;gal Mi;crher

beschreiben, wobei mit ¢ eine einstellbare Phase zwischen den beiden Signalen und mit
AS eine Storung bezeichnet wird. Je nach gewé#hlter Phase setzt sich das resultierende

Signal

5= % (A(w, Q) sin(p) — D(w, Q) cos(p)) (3.38)

aus Dispersionssignal D(w, ) bzw. Absorptionssignal A(w,{2) zusammen. Die Dis-
persions- und Absorptionsstrukturen fiir Triger und Seitenbéander in [ADb. 3.T7 lassen
sich fiir Seitenbandabsténde die grof3 gegeniiber der Resonatorlinienbreite sind klar
voneinander trennen. Aus dem Disperionsprofil D(w, §2) 148t sich die Linienbreite des
Resonators aus dem Abstand von Maximum zu Minimun ablesen, aus dem Absorp-
tionsprofil A(w,2) der Seitenbandabstand. Fiir ein Regelsignal eignet sich bei einem
groflen Verhéltnis von Seitenbandabstand zur Linienbreite von z. B. 1 = 10 besonders
das Dispersionssignal, da es von den beiden Signalen in der Néhe der Resonanz die
groflere Steigung hat und somit ein gréferes Fehlersignal erzeugt. Liegt der Seitenban-
dabstand im Bereich der Resonatorlinienbreite (¢ = 1), so liefert das Absorptionspro-
fil das steilere Diskriminatorsignal . Da die Auswahl zwischen dem Absorptions- und
Dispersionssignal iiber die Phaseeinstellung ¢ beim elektrischen Demodulationsprozef3
getroffen wird, kann je nach Bedarf das eine wie auch das andere Signal verwendet
werden.
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Abb. 3.12: Berechnete Dispersions- und Absorptionssignale der Pound-Drever-Hall-Regelung
flir unterschiedliche Modulationsfrequenzen. Durch 9 wird das Verhéltnis der Modulationsfre-
quenz €2 zur Linienbreite A fpwun angegeben.

Die experimentelle Realisierung der Pound-Drever-Hall-Regelung ist in [Abb. 3-13
schematisch dargestellt. Der verwendete Mischer, in dem neben einem Phasenschieber
auch der Osziallator mit einer Frequenz von 10 MHz integriert ist, wurde im Labor
LANGENEINHEIT der PTB konstruiert und gebaut. Die Eingangs- und Ausgangsimpe-
danzen betragen 50 {2 und sind somit auf die verwendeten BNC-Leitungen abgestimmt.

Fiir die Regelung der Laserfrequenz werden die beiden Stellgréfen Gitterwinkel
und Diodenstrom verwendet. Der Injektionsstrom wird fiir die Regelung schneller Fre-
quenzkomponenten im Bereich von 1 kHz bis 100 kHz genutzt. Hierfiir wird das Aus-
gangssignal des Mischers mit dem Vorverstirker SR560 von STANFORD RESEARCH
SYSTEMS verstiarkt und die Grenzfrequenzen fiir den Tief- bzw. Bandpafl werden ein-
gestellt. Die Grenzfrequenzen miissen je nach verwendeter Laserdiode entsprechend der
experimentellen Situation geéndert werden. Die Ausgangsspannung wird genutzt, um
mit Hilfe einer Feld-Effekt-Transistor-Schaltung (FET-Schaltung) den Diodenstrom
proportional zur anliegenden Spannung zu modulieren. Diese ,,Stromklau-Schaltung*
[25] wirkt wie ein modulierbarer Widerstand, iiber den, je nach anliegender Span-
nung, Strom von der Laserdiode abgezweigt wird. Eine Diodenschutzschaltung sorgt
dafiir, dafl es zu keiner Zerstérung der Laserdiode durch Spannungsspitzen kommen
kann. Durch die Schutzschaltung wird die maximal anliegende Spannungsamplitude
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Abb. 3.13: Schematische Ubersicht der Regelkomponenten zur Laserstabilisierung

auf 1,4 V begrenzt. Fiir eine optimale Ansteuerung der FET-Schaltung ist die Phasen-
lage am Mischer so einzustellen, daf§ fiir einen durchgestimmten Resonator die Breite

der Transmission maximal wird ([Abb. 3.14).

Die Ansteuerung des Gitterwinkels erfolgt mit Hilfe des PID-Reglers PID 100 in
Verbindung mit dem Scan Controller SC 100 der Firma TuiOpTicS. Das Regelsig-
nal wird iiber den internen Bus vom Regler an den Scan Controller weiter gegeben,
der dann die eigentliche Ansteuerung des Piezotranslators {ibernimmt. Durch einen
Tiefpal werden Regelschwingungen aufgrund von Eigenresonanzen des Piezotransla-
tors verhindert. Die Regelparameter und Zeitkonstanten der Proportional-, Integral-
und Diffentialregelung lassen sich voneinander getrennt festlegen. Dariiber hinaus sind
das Vorzeichen der Regelung und der Regelpunkt frei einstellbar. Der Regler verfiigt
iiber eine automatische Relock-Funktion, die versucht, innerhalb eines einstellbaren
Aussteuerbereiches automatisch einen Regelpunkt zu finden. Der Bereich ist so zu
wiéhlen, dafl ein kompletter freier Spektralbereich des Resonator iiberstrichen wird. Ist
die Grenze des Aussteuerbereiches erreicht, wird der Integrationskondensator kurz-
geschlossen und der Regler beginnt in der Mitte des Aussteuerbereiches erneut einen
Regelpunkt mit maximalem Regelhub fiir positive und negative Regelsignale zu suchen.
Das von einer Photodiode detektierte Transmissionssigal des Resonators gestattet der
Logik des Reglers, die Grundmode mit der grofiten transmittierten Intensitiat von ho-
heren transversalen Moden des Resonators zu unterscheiden. Dazu wird am Regler ein
minimaler Spannungswert als Schwelle fiir das Transmissionssignal eingestellt, der bei
der automatischen Wahl des Regelpunktes iiberschritten werden mufl. Der Spannungs-
wert ist so zu wihlen, dafl nur fiir eine Stabilisierung auf die Grundmode die Schwelle
fiir das Transmissionssignal iiberschritten wird.
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Abb. 3.14: Die Phasenlage des Pound-Drever-Hall-Fehlersignals ist genau dann optimal ein-
gestellt, wenn bei durchgestimmtem Resonator die Breite der Transmission maximal ist.

3.5 Versuchsaufbau

Der gesamte Aufbau fiir die Absorptionsmessungen ist in [Abb. 3.15 dargestellt. Einige
der verwendeten Komponenten werden im folgenden ausfiihrlicher beschrieben.

3.5.1 Wellenlangenbestimmung

Die Wellenlédnge der emittierten Laserstrahlung wird mit Hilfe des WAVELUX II der
Firma METROLUX bestimmt. Zu diesem Zweck wird nach dem Diodenlaser-Isolator
DLI 1 der Firma GSANGER iiber einen Polarisationsstrahlteiler ein geringer Teil der
Laserstrahlung ausgekoppelt. Ohne einen Diodenlaser-Isolator 148t sich bei dem ver-
wendeten Wavemeter kein stabiler Laserbetrieb gewihrleisten.

Der Diodenlaser-Isolator nutzt den Faraday-Effekt eines optischen Mediums aus,
bei dem die Polarisationsebene durch den Einflul eines parallel zur Ausbreitungsrich-
tung anliegenden magnetischen Feldes gedreht wird. Das auf diese Weise optisch aktive
Medium befindet sich zwischen zwei Polarisationsstrahlteilern, die um 45° gegenein-
ander gedreht sind. Dieser Winkel entspricht der Drehung der Polarisationebene im
optischen Medium. Da die Rotationsrichtung durch das magnetische Feld festgelegt
ist, kann der Isolator nur in einer Richtung durchlaufen werden und wirkt so als op-
tische Diode. Die Polarisationsebene fiir zuriick reflektierte Laserstrahlung wird im
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Photodioden

V.~

Abb. 3.16: Schematische Darstel-
lung des Wellenléingenmefgerétes.
Durch eine interferometrische Lén-
genmessung werden die durch eine
Anderung der Spiegelpositionen ent-
stehenden Interferenzstreifen fiir die (o &)
zu bestimmende Wellenlénge ausge-

zahlt und mit einem Referenzlaser
bekannter Wellenlénge verglichen. | S

Diodenlaser-Isolator gerade so gedreht, dafl sie am zweiten Polarisationsstrahlteiler
abgeblockt wird. Da Diodenlasersysteme auf optische Riickkopplung extrem empfind-
lich reagieren, ist sogar eine zweistufige optische Diode erforderlich, durch die sich eine
Isolation von 60 dB erreichen 148t. Die beiden Isolatorstufen sind so aufgebaut, daf
der Laserstrahl die optische Diode ohne Polarisationsdrehung und Strahlversatz wieder
verlafit. In einer solchen Konfiguration dient der Polarisator am Ausgang der ersten
Stufe zugleich als Eingangspolarisator der zweiten Stufe. Zur optimalen Anpassung an
die verwendete Laserwellenlinge kann der Winkel des mittleren Polarisators justiert
werden. Zu diesem Zweck wird der Diodenlaser-Isolator in Sperrichtung betrieben und
auf das Minimum der transmittierten Intensitét justiert.

Zur Bestimmung der Wellenldinge werden die Positionen der Endspiegel eines
Michelson-Interferometers (Abb. 3.16) periodisch verfahren und die Anzahl N, der
dabei entstehenden Interferenzstreifen wird ermittelt. Simultan werden die Ny.ne
Interferenzstreifen gezéhlt, die ein He-Ne-Laser mit der bekannten Wellenlénge von
633 nm erzeugt. Aus dem Anzahlverhéltnis der von den beiden Lasern erzeugten
Interferenzstreifen 1&83t sich nach

NHefNe

)\CC = )\He—Ne : Nx

(3.39)

die gesuchte Wellenldnge errechnen. Es ist zu beachten, dal durch diese Messung,
die bei Atmosphéirendruck erfolgt, die Wellenlédnge der Laserstrahlung in der Umge-
bungsluft bestimmt wird. Um daraus die Vakuumwellenldnge zu berechnen, muf die
Voreinstellung des Gerétes gedndert und statt der Brechzahl der Luft die des Vakuums
eingegeben werden. Dariiber hinaus ist die Dispersion der Luft in einem Korrekturfak-
tor zu beriicksichtigen. Die Mefunsicherheit wird mit 0,015 cm™! bzw. 500 MHz bei
einer Wellenlédnge von 633 nm abgeschétzt.
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Abb. 3.17: Strahlanpassung mit einem anamorphotischen Prismenpaar

3.5.2 Anamorphotische Strahlanpassung

Bedingt durch die Resonatorgeometrie einer Laserdiode hat die Grundmode eines Di-
odenlasersystems ein elliptisches Strahlprofil. Zur Beschreibung der Strahlcharakteri-
stik 148t sich der Strahl in zwei Gaufstrahlen zerlegen, deren Strahleigenschaften durch
die grofie und kleine Halbachse ©, bzw. O der Ellipse charakterisiert werden [26]. Fiir
die optimale Einkopplung in den Resonator ist ein kreissymmetrischer Laserstrahl mit
einer gaufiférmigen Intensitatsverteilung erforderlich. Dies konnte mit Hilfe zweier Zy-
linderlinsen erreicht werden. Ist jedoch das Verhéltnis zwischen den beiden Halbachsen
bekannt, so kann auch alternativ zu Zylinderlinsen mit Hilfe eines anamorphotischen
Prismenpaars ein kreissymmetischer Laserstrahl erzeugt werden. Bei der Verwendung
des Prismenpaars wird durch eine geometrische Scherung der Strahldurchmesser paral-
lel zur Ausbreitungsebene reduziert (JAbb. 3.17), der Strahldurchmesser senkrecht zur
Ausbreitungsebene bleibt unveréndert. Der Reduktionsfaktor wird durch die verwen-
deten Prismen festgelegt und mufl mit dem Verhéltnis der Halbachsen iibereinstimmen.
Die Prismen werden im Brewsterwinkel zum linear polarisierten Laserstrahl justiert.
Fiir die géngigsten Achsenverhiltnisse sind Prismenpaare kommerziell erhéltlich. Die-
ses Verfahren ist im hier beschriebenen Meflaufbau verwendet worden.

3.6.3 Das Vakuumsystem

Das Vakuumsystem ist in [ADD. 3.1§ dargestellt. Es besteht aus einem zylindrischen
Kessel mit 26 cm Durchmesser und 25 cm Hohe. Der Boden der Vakkumkammer
besteht aus einer Lochrasterplatte zur Montage der optischen Komponenten. Alle
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Abb. 3.18: Schematische Darstellung der Vakuumkammer. Je vier Flansche sind in Hohen
von 100 mm und 132 mm iiber der Bodenplatte angebracht. Die beiden Flanschsysteme sind
um 45° gegeneinander gedreht.

Flansche sind in CONFLAT-Norm hergestellt und metallgedichtet. In einer Héhe von
13,2 mm {iber dem Boden befinden sich die Ein- und Austrittsfenster fiir den La-
serstrahl. Die Fenster bestehen aus einem beidseitig entspiegeltem BK7-Keilsubstrat
(Keilwinkel = 0,5°) mit einem Durchmesser von 3/s” und sind mit Hilfe von HELI-
COFLEX-Dichtungen der Firma DEUTSCHE CARBONE AG montiert worden. Als Va-
kuumpumpsystem dient eine Turbomolekularpumpe TURBOVAC 150 CSV der Firma
LEYBOLD mit einer vorgeschalteten Drehschieberpumpe vom Typ 2 DSE des VEB
MLW LABORTECHNIK ILMENAU. Zur Druckmessung wird ein MKS-Baratron mit ei-
nem 1000-Torr-MeSkopf vom Typ 690A13TRA verwendet. Die Temperaturmessung
erfolgt iiber einen Pt100-MeBwiderstand, der durch ein Multimeter vom Typ 34401 A
der Firma HEWLETT PACKARD ausgelesen wird. Fiir den Gaseinlafl wird ein Gasdo-
sierventil verwendet, an das die Gasflasche angeschlossen wird.

3.5.4 MeBwertaufnahme

Die vom Resonator reflektierten und transmittierten Intensitdten werden jeweils mit
Hilfe einer Silicium-Photodiode detektiert, deren Photostrom intern in ein Spannungs-
signal umgewandelt wird. Dargestellt werden die Spannungswerte mit einem 4-Kanal-
Speicheroszilloskop vom Typ TDS 510 A der Firma TEKTRONIX. Die hohe Abtastra-
te des Oszilloskops von 5 - 108 Abtastungen pro Sekunde wird im verwendeten High
Resolution Mode dazu genutzt, als MeBwert den Mittelwert aus vielen Abtastungen
eines kurzen Zeitintervalls zu ermitteln. Die Anzahl der Mittelungen pro Meiwert wird
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durch
Abtastrate des Oszilloskops

Punkte pro Spektrum - Mefifrequenz

Anzahl der Mittelungen =

festgelegt. Zur Ansteuerung des Oszilloskops wird ein Rechner mit einer IEEE-Karte
verwendet. Mit einem LABVIEW-Programm lassen sich die MefSwertaufnahme starten
und die Mefiwerte auslesen. Fiir die Melwertaufnahme werden mit Hilfe eines Tiefpas-
ses schnelle Frequenzkomponenten aus den Photodiodensignalen herausgefiltert. Die
Grenzfrequenz von 75 Hz liegt zwei Grofenordnungen iiber der Durchstimmfrequenz
des Systems. Als weitere Meflsignale werden das von einer Photodiode detektierte
Transmissionssignal eines Frequenzmarkers und die zur Durchstimmung des System
verwendete Spannung aufgenommen.






4 Durchfiihrung der Messungen

4.1 Die untersuchte Absorptionslinie

Fiir die Bestimmung des Partialdruckes aus dem gemessenen Absorptionsprofil ist es
vorteilhaft, eine isolierte Spektrallinie zu untersuchen. Bei der Auswertung lafit sich
dann nach der Methode der kleinsten Fehlerquadrate in einer Marquardt-Levenberg-
Fitprozedur [27] ein Linienprofil anfitten. Aufwendige Rechenverfahren, bei denen
iiberlappende Profilfunktionen angepafit werden miissen [28], konnen so vermieden
werden. Mit dem verwendeten Lasersystem wurde die Absorptionslinie R(7) der Kom-
binationsschwingung (2v;+ve+v3) des Acetylens (CoHs) bei einer Wellenldnge von
847,46517 nm (11799,895 cm™!) untersucht. Charakteristisch fiir eine solche Kombi-
nationsschwingung ist die geringe Ubergangswahrscheinlichkeit, die durch die Anhar-
monizitat des Potentials bestimmt wird. Mit Hilfe der Molekiildatenbasis HITRAN 96
[29] wurde tiberpriift, daf im Durchstimmbereich der untersuchten Linie keine weiteren
Absorptionslinien fremder Gase zu erwarten sind.

Das Acetylen-Molekiil gilt als Paradebeispiel eines nichtpolaren, linearen, mehrato-
migen Molekiils. Die sieben Schwingungsfreiheitsgrade fiir eine vieratomiges, lineares
Molekiil fithren hier durch die jeweils zweifache Entartung der Deformationsschwingun-
gen vy und vs auf fiinf Normalschwingungen ([Tab. 4.1 und [Abb. 4.1)). Die Bindungslan-
ge bleibt bei den Deformationsschwingungen im Gegensatz zu den Streckschwingungen
v1, vo und vy anndhernd konstant, dafiir tritt eine Anderung des Bindungswinkels auf.

Verwendet wurde in Aceton gelostes Acetylen, das als ,,Schweifigas” bei der Firma
LINDE erhéltlich ist. Die Reinheit des Gases bezogen auf die Acetylenfiillung wird

Bezeichnung > \ Tab. 4..1: Linienpositionen der Kombinati-
onsschwingung (2v14va+wvs) des Acetylens
[em™] [nm] (C2Ho) [0

R(1) 11787,426 848,36164

R(5) 11795,938 847,74945
R(6) 11797,936  847,60589
R(7)
R(8)

11799,895 847,46517
11801,806 847,32794
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mit 99,5% angegeben. In welchem MafBle sich Aceton und sonstige Fremdstoffe im
entnommenen Gas befinden, ist nicht bekannt und kann je nach verwendeter Gasflasche
variieren. Die Reinheit des verwendeten Gases kann auf 98 % abgeschétzt werden [301].

4.2 Laserstrahlparameter

Fiir eine kontrollierte Strahlfithrung ist eine genaue Kenntnis der Ausbreitungspara-
meter der Laserstrahlung notwendig. Neben der Ausgangsintensitit sind daher das
Intensitétsprofil in Abhéngigkeit vom Strahlort und die Frequenzverteilung der La-
serstrahlung zu bestimmen. Ob vom Lasersystem ausschliellich Strahlung einer Fre-
quenzkomponente emittiert wird, 148t sich mit Hilfe eines konfokalen Fabry-Perot-
Resonators ([Abb. 4.9) iiberpriifen, dessen Lange durch einen Piezotranslator gedndert
wird. Dazu wurde ein Fabry-Perot-Resonators mit einer Lange von 50 mm benutzt;
die verwendeten Spiegel haben eine Reflektivitdt von 99,85 %. Damit ergibt sich ein
freier Spektralbereich von 1,5 GHz und eine Linienbreite von 20 MHz. Das verwendete
Lasersystem wird standardméafig so betrieben, dafl nur Strahlung der Grundmode mit
einer Frequenzkomponente emittiert wird.

Zur Bestimmung des Intensitétsprofils wird ein SUPER BEAMALYZER der Firma
MELLES GRIOT verwendet. Mit ihm werden die beiden Halbachsen des elliptischen
Strahlprofils in unterschiedlichen Abstéinden zum Laserkopf bestimmt. Aus den ermit-
telten Daten werden durch Kurvenanpassung mit einer Gaufifunktion Ort und Durch-

messer der beiden Strahltaillen bestimmt (Abb. 4.3).
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Abb. 4.2: Damit zwei benachbarte Wellenldngen noch als getrennte Transmissionspeaks er-
scheinen, muf} die Linienbreite des verwendeten Resonators moglichst gering sein. Gleichzeitig
sollte der freie Spektralbereich grofl sein, da nur solche Frequenzen gemessen werden kénnen,
deren Frequenzdifferenz innnerhalb des freien Spektralbereichs liegt.
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Abb. 4.4: Mit Hilfes des Pound-Drever-Hall-Fehlersignals 148t sich die Linienbreite des Reso-
nators aus dem Transmissionssignal bestimmen.

4.3 Reflektivitiat der Spiegel

Aus der experimentell bestimmten Linienbreite des in [AbD. 3.6 dargestellten Resona-
tors 148t sich die Reflektivitit der Spiegel bestimmen. Zu diesem Zweck wird die Léange
des Resonators durch eine am Piezotranslator anliegende Dreieckspannung so geén-
dert, dafl das Transmissionsmaximum des Resonators durchfahren wird. Als Mefsi-
gnale dienen die Transmission des Resonators und das Fehlersignal der Pound-Drever-
Hall-Regelung. Das Lasersystem ist dabei nicht auf den Resonator stabilisiert. Die
charakteristische Form des Fehlersignals ([Abb. 4.4) gestattet eine Bestimmung des
wahrend der Mefzeit durchfahrenen Frequenzintervalls. Die experimentell bestimmte
Linienbreite von 1,3 MHz ist in guter Ubereinstimmung mit der aus [Gl. 3.5 und [GL. 3.6
zu erwartenden Linienbreite von 1,2 MHz. Die fiir die Berechungen zugrundegelegte
Spiegelreflektivitit von 99,6 % wurde dem Bedampfungsprotokoll der Spiegel entnom-
men. Die experimentell bestimmte Spiegelreflektivitit ergab sich zu (99,59 + 0,02) %.

4.4 Modenanpassung

Um in optischen Resonatoren nur eine transversale Mode anzuregen, ist es notwendig,
den Kriimmungsradius der Wellenfronten und den Strahldurchmesser des eingekoppel-
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ten Laserstrahls sorgféltig an die gewiinschte Mode anzupassen. Im Experiment wird
ein System aus drei Linsen zur Modenanpassung verwendet. Die ersten beiden Linsen
mit den Brennweiten 150 mm und 38 mm bilden ein Teleskop, das den Laserstrahl-
durchmesser von 2,7 mm auf 0,65 mm reduziert. Eine weitere Linse der Brennweite
300 mm pafit den Laserstrahl an die Grundmode des Resonators an. Ist der Eingangs-
strahl nicht griindlich justiert und an die transversale Form der Grundmode angepafit,
wird eine Vielzahl hoherer transversaler Moden angeregt, deren Resonanzfrequenzen
sich nach [GI._3.21] von der Grundmode unterscheiden. Fiir die spektroskopischen Un-
tersuchungen ist es wiinschenswert, dafl die Energie im Resonator nur in einer Mode
gespeichert wird, da dann die transmittierte Laserstrahlung nur aus einer Frequenz-
komponente besteht.
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Abb. 4.5: Darstellung der anschwingenden Resonatormoden in logarithmischer Darstellung,
(a) mit und (b) ohne Modenanpassung.

Um die Modenanpassung zu optimieren, wird das Transmissionssignal (Abb. 4.5)
bei Durchstimmung der Resonatorlange betrachtet. Zur Identifizierung der anschwin-
genden Resonatormoden dient der Vergleich mit einer berechneten Modenkarte
(Abb. 4.G6), aus der die Frequenzabstéinde der einzelnen Moden zur Grundmode
ersichtlich ist. Die Linse zur Modenanpassung wird so justiert, daf} die Anzahl und
Starke der hoheren transversalen Moden deutlich reduziert wird. Bei griindlicher
Justage lafit sich die Transmission fiir die Grundmode deutlich erhéhen und das
Anschwingen hoherer transversaler Moden unterdriicken. Die Linse ist dann richtig
justiert, wenn die Transmission der Grundmode ihr Maximum erreicht hat. Im
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Abb. 4.6: Berechnete transversale Modenabsténde fiir einen Resonator der Lange 150,3 mm.
Der Kritmmmungsradius der Spiegel betrégt 850 mm.

Experiment konnte so die Transmission um den Faktor 2.8 gesteigert werden, so dafl
75% der einfallenden Intensitit durch den Resonator transmittiert wurden.

4.5 Absorptionsprofilmessung

Wiéhrend der Messungen muf} sich die verwendete Apparatur in einem Zustand be-
finden, der einen modensprungfreien Betrieb des Lasersystems iiber den gesamten
Durchstimmbereich von 6,5 GHz gewéhrleistet.

Der Ablauf einer Messung erfolgt nach folgendem Schema:

1. Der Gitterwinkel des Lasersystems wird so justiert, daf die Zentrumsfrequenz des
Lasers nicht mehr als £20 GHz von der ungestorten Frequenz der Absorptions-
linie abweicht. Durch Einstellung der Diodentemperatur wird eine Anpassung der
Zentrumsfrequenz bis auf +3 GHz erreicht. Bei Erhohung der Diodentemperatur
um 0,1 °C vergréfert sich die Laserfrequenz um 15 GHz. Die Feineinstellung der
Laserfrequenz wird mit Hilfe des Piezotranslators am Gitter vorgenommen. Der
Gitterneigungswinkel wird so verdndert, dafl die Laserfrequenz bis auf +500 MHz
mit der Zentrumsfrequenz der Absorption {ibereinstimmt.

2. Die Laserfrequenz wird durch eine an den Piezotranslator angelegte Spannung
kontinuierlich um 6,5 GHz geéndert. Dabei wird iiberpriift, ob sich das System
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modensprungfrei im Single-Mode-Betrieb durchstimmen 148t. Die beobachtete
Anderung der Laserausgangsintensitit muf kleiner als 5% sein. LaBt sich die
Laserfrequenz nicht mit diesen Bedingungen durchstimmen, werden Gitterwinkel
und Temperatur neu angepaft.

. Das Pin-Hole wird so justiert, dafl iiber den gesamten Durchstimmbereich des
Lasersystems die mittlere transmittierte Intensitdat maximal wird. Dies ist in der
Regel dann der Fall, wenn die Zentrumsfrequenz des Lasers das Pin-Hole mit
den geringsten Verlusten passiert.

. Die Modenanpassung der Laserstrahlung an die Grundmode des Resonators wird
so vorgenommen (AD 1.9), daB die transmittierte Intensitdt maximal wird.

. Durch die Pound-Drever-Hall-Regelung wird die Laserfrequenz auf den Resona-
tor stabilisiert. Die moglichen Arbeitspunkte der Regelung liegen jeweils um den
freien Spektralbereich des Resonators (1 GHz) auseinander. Arbeitspunkt und
Resonatorldnge werden so gewéhlt, dafl die Zentrumsfrequenz des stabilisierten
Lasersystems etwa mit der Mittenfrequenz der Absorptionslinie iibereinstimmt.

. Der Lénge des Piezotranslators am Resonator wird durch eine angelegte Hoch-
spannung periodisch gedndert und die Parameter der Regelung werden so ange-
paflt, dal die Laserfrequenz iiber den gesamten Durchstimmbereich von 6,5 GHz
auf den Resonator stabilisiert bleibt.

. Bei vernachlassigbar kleinem Druck in der Vakuumkammer wird eine Referenz-
messung durchgefiihrt.

. Danach wird die Vakuumkammer bei ausgeschalteter Regelung iiber ein Gasdo-
sierventil mit dem gewiinschten Acetylendruck befiillt. Nachdem der Laser auf
den Resonator stabilisiert ist, wird durch eine Langendnderung des Resonators
die Laserfrequenz auf die Zentrumsfrequenz der Absorptionslinie abgestimmt.
Das Signal eines Frequenzgenerators wird dann zur Durchstimmung der Reso-
natorldange und der Laserfrequenz verwendet. Als Mefsignale werden Reflexions-
und Transmissionssignal des Resonators, sowie die am Piezotranslator anliegende
Spannung aufgezeichnet, damit die Signale den einzelnen Durchstimmbereichen
zugeordnet werden kénnen. Zugleich wird das Transmissionssignal des Frequenz-
markers aufgenommen, um eine Frequenzskalierung vornehmen zu kénnen.

Als Beispiel zeigt [Abb. 4.7 diese Mefidaten fiir eine Messung bei einem Ace-
tylendruck von 1 kPa. Die hier interessierende Absorptionslinie ist im Trans-
missionssignal (ganz oben) dreimal erfafit. Im Reflexionssignal macht sich die
Absorptionslinie bei diesem Acetylendruck praktisch nicht bemerkbar, so dafl
fiir die Auswertung der Messung nur das Transmissionssignal verwendet wurde.
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Abb. 4.7: Gesamtdarstellung einer Messung mit einer Scan-Frequenz von 0,35 Hz und einem
Durchstimmbereich von 6,2 GHz.



5 Auswertung

Zur Auswertung der aufgenommenen MeBsignale (Abb. 4.7) muf zunéichst die Zeitskala
mit Hilfe der Frequenzmarken in eine Frequenzskala umgewandelt werden. Anschlie-
Bend wird aus dem registrierten Transmissionssignal nach geeigneter Normierung das
gesuchte Absorptionslinienprofil extrahiert.

5.1 Frequenzskala

Bei den durchgefithrten Messungen wird die Linge des Resonators durch eine am
Piezotranslator anliegende Dreieckspannung U(t) gedndert. Die Pound-Drever-Hall-
Regelung sorgt dafiir, daf3 die Laserfrequenz so durchgestimmt wird, dafl zu jedem
Zeitpunkt die Resonanzbedingung erfiillt ist. Um die zeitliche Anderung der Laserfre-
quenz fiir jede Messung genau bestimmen zu konnen, wird im Experiment ein konfoka-
ler Resonator als Frequenzmarker verwendet. Der Frequenzabstand zweier aufeinander-
folgender Transmissionsmaxima ist durch den freien Spektralbereich A frsrx gegeben,
der fiir den verwendeten Resonator mit 50 cm Bauldnge 150 MHz betrégt. Zur Auswer-
tung der Transmissionssignale des Frequenzmarkers miissen die Zeitintervalle zwischen
den Transmissionsmaxima bestimmt und den entsprechenden Frequenzédnderungen zu-
geordnet werden. Danach werden durch eine Kurvenanpassung mit einem Polynom 3.
Grades Durchstimmrate und Durchstimmbereich ermittelt. Nach der Bestimmung von
v(t) wird die Zeitskala der MeBdaten in eine Frequenzskala konvertiert (Abb. 5.1]), wo-
durch auch Nichtlinearitdten im Durchstimmverhalten korrigiert werden. Damit im
resultierenden Datensatz die Me3punkte bei dquidistanten Frequenzintervallen vorlie-
gen, werden bei der Konvertierung die Me3punkte interpoliert.

Zur automatisierten Aufteilung der Mefiwerte (Abb. 4.7) in Durchstimmintervalle
entsprechend der anliegenden Dreieckspannung U(t) sowie der Konvertierung auf
eine Frequenzskala mit anschlieBender Interpolation dient ein AWK-Skript (Ab]
kchnitt A.2.1)). Die erforderliche Kurvenanpassung wird automatisch im Progamm
GNUPLOT vorgenommen.

Durch die vergleichsweise geringe Linienbreite des Frequenzmarkers von 380 kHz
148t sich tiber den Durchstimmbereich neben 7(¢) im tibrigen auch die Modenstruktur
des Lasers bestimmen.
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Abb. 5.1: Konvertierung der Zeitskala in eine lineare Frequenzskala.

5.2 Kurvenanpassung

Allgemein ist die durch einen Resonator transmittierte Intensitiat I iiber die Trans-
ferfunktion H® mit der eingestrahlten Intensitéit Iy durch

I'(v) = H'(v) - Io(v) (5.1)

verkniipft. Die Transferfunktion ist fiir schwache Absorption, wie sie hier bei allen Mes-
sungen vorliegt, in [GI._3.20 angegeben. An dieser Stelle sei darauf hingewiesen, dafl
in den in [Abschnitt 3.2.1] vorgestellten Transferfunktionen die Frage der Einkoppelef-
fizienz unberiicksichtigt bleibt. Die Einkoppeleffizienz ist davon abhéingig, wie gut die
eingekoppelte Laserstrahlung in Strahldurchmesser und Kriimmungsradius der Pha-
senfront mit der angeregten Resonatormode iibereinstimmt. Der nicht modenangepaf-
te Teil der Laserstrahlung wird vom Resonator direkt reflektiert, so dafl der Resonator
in Transmission als Frequenz- und Moden-Filter wirkt. Da der gesuchte Absorptionsko-
effizient o(7) allein aus der gemessenen transmittierten Strahlung gewonnen wird, sind
im MefBsignal zunéchst die Intensitdtsédnderungen der transmittierten Laserstrahlung
zu beriicksichtigen und zu korrigieren, die — auch bei volligem Fehlen von Absorption
— beim Durchstimmen durch eine Anderung der Strahleinkopplung verursacht wer-
den. Die Anderung in der Modenanpassung wird durch den beim Durchstimmen des
Lasersystems auftretende Strahlversatz verursacht. Er entsteht, da die Wellenléngen-
dnderung beim Littrow-Aufbau durch eine Anderung des Gitterwinkels hervorgerufen
wird, wobei sich ebenfalls der Auskoppelwinkel #ndert. Selbst kleine Anderungen im
Auskoppelwinkel fithren am rdumlichen Filter zu einer Intensitéitséinderung, da das
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Filter je nach Strahllage mehr oder weniger gut passiert wird. Dariiber hinaus wird
auch die Strahlqualitéit beeinflufit, die einen direkten Einflufl auf die Modenanpassung
hat. Es ist daher erforderlich, die bei einer Absorptionsmessung fiir die transmittierte
Strahlung gewonnenen Daten auf die Werte einer Referenzmessung I(7) bei vernach-
léssighar kleinem Partialdruck des absorbierenden Gases, zu normieren:

(5.2)

Diese normierte transmittierte Intensitat wére im Idealfall reproduzierbarer Durch-
stimmung des Lasers proportional zu H*(7). In der Praxis miissen allerdings zunécht
die Frequenzskalen von Absorptions- und Referenzmessung zur Deckung gebracht wer-
den. Anschliefend ist, wie sich zeigt, eine weitere geringe Korrektur erforderlich, um
eine langsame Drift der Laserausgangsintensitit zu beriicksichtigen. Beim verwende-
ten Aufbau werden die Durchstimmamplitude und die Durchstimmfrequenz fiir jede
Messung fest vorgeben. Die Anfangs- und Endfrequenzen einer Messung lassen sich
auf ca. 350 MHz genau einstellen. Die Frequenzverschiebung zwischen Absorptions-
und Referenzmessung ist bei der Auswertung zu beriicksichtigen und auszugleichen.
Hierfiir stand keine Automatisierung zur Verfiigung. Ein hilfreiches Kriterium bei der
Angleichung der Frequenzskalen ist die Beriicksichtigung der Kurvenform sowie der
wiederkehrenden Etalon-Strukturen, die wiahrend jeder Mefireihe reproduzierbar auf-
treten (Abb. 5.7 (a) und (b)).

Aus den auf die Referenzmessung normierten Daten werden anschlieend durch
eine Marquardt-Levenberg-Fitprozedur mit der aus [GI._3.20 und [GI._5.2 folgenden

Funktion A -
1— (v — 1
1) = ARG ZWT e (5.3
(1—(1—Alp)-o(r —1)))R)
in der fiir ¢(v — ) ein Voigtprofil verwendet wird, die gesuchten Parameter Zen-
trumsfrequenz 7, Halbwertsbreite der Druckverbreiterung ,, Dopplerbreite v, und

die Apparateempfindlichkeit A(p) bestimmt. In

A(p) =S -n(p) - Lo (5.4)

sind die Linienstirke S, die nach [GI. 3.2 partialdruckabhéngige Teilchendichte n(p)
und der geometrische Spiegelabstand Ly zusammengefafit. Somit wird die Apparate-
empfindlichkeit A(p) in der Einheit [cm™'] angegeben. Fiir die Spiegeltransmission 7
und Reflexion R werden die bekannten Daten der verwendeten Spiegel eingesetzt. Fiir
die zusétzlich in [GI. 5.3 auftretende Funktion K (7) wird der lineare Zusammenhang

K@) =ay+a-(v— 1) (5.5)

angesetzt. Mit diesem Korrekturfaktor wird der verbleibende Fehler bei der Normie-
rung auf die Referenzmessung bertiicksichtigt, der durch eine langsame Anderung der
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Laserausgangsintensitit relativ zur Referenzmessung entstehen kann (Abb. 5.7 (c)),
so daf schlieBlich I*

norm

/K proportional zu H* ist (Abb. 5.3).

Bei der Kurvenanpassung ist zunéchst auch die Dopplerbreite ~, als ,freier” Fit-
parameter verwendet worden. Es zeigte sich dann, dafy der ermittelte Wert im gesam-
ten untersuchten Druckbereich mit geringer Unsicherheit konstant ist und (853,7 +
5,9) MHz betrégt (JAbb. 5.4). Das ist in guter Ubereinstimmung mit dem theoreti-
schen Wert von 858,33 MHz (GL. 2.30) fiir CoHs bei einer Temperatur von 298 K.
Daher verwendet die entgiiltige Auswertung (Abb. 5.5) durchgehend den festen, theo-
retischen Wert fiir ~,.
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Abb. 5.5: Darstellung (a) der mittels einer Kurvenanpassung bestimmten Anteile der Dopp-
lerbreite 4, der Druckverbreiterung v, und die Gesamtlinienbreite des Voigtprofils, sowie (b)
die Apparateempfindlichkeit in Abhéngigkeit des Partialdrucks.



6 Ergebnisse und Diskussion

6.1 Druckverbreiterungskoeffizient

Fiir die Auswertung wird bei der Kurvenanpassung ein Voigtprofil verwendet, dessen
Linienbreite sich aus den Linienbreiten des Gauf}- und des Lorentzanteils zusammen-
setzt. Aus der durch die Anpassung erhaltenen Lorentzbreite 148t sich nach [GI.2.32
der Druckverbreiterungskoeffizient

Com, = 2 (6.1)

Pcon,

bestimmen. )
Fiir die R(7)-Linie des (2v;+wvy+v3)-Ubergangs im Acetylen ergibt sich aus den
durchgefiithrten Messungen im Druckbereich von 0,1 kPa bis 10 kPa der Druckverbrei-

terungskoeffizient
MHz

kPa ’

wenn man, wie in [Abb. 6.1 dargestellt, fiir die tiber dem Druck aufgetragenen Halb-
wertsbreiten die Ausgleichsgerade durch den Koordinatenursprung bestimmt.

Copn, = (84,5 +1,2) (6.2)

6.2 Reproduzierbarkeit der Messungen

Im Mittelpunkt des Interesses bei der Anfertigung dieser Arbeit stand die Frage, ob
sich das Konzept eines durch das Pound-Drever-Hall-Verfahren stabilisierten Resona-
tors prinzipiell zur Messung von Partialdriicken im Vakuumbereich eignet. Neben der
konzeptionellen Demonstration ist dafiir auch die Frage nach der Reproduzierbarkeit
der Messungen von Bedeutung. In [Abb. 6.2 sind vier unabhéngige Mefireihen darge-
stellt. Wahrend die Messungen 2 bis 4 gute Reproduzierbarkeit demonstrieren, weicht
Messung 1 auffillig von den anderen Messungen ab. Zwischen der Messung 1 und den
iibrigen Messungen wurde im experimentelle Aufbau der Durchmesser der verwende-
ten Lochblende des Raumfilters von 15 pum auf 25 pum vergroBert und die Optik zur
Modenanpassung optimiert. Der Justagefehler 148t sich mit 16 % abgeschatzen.

In [ABD. 6.3 ist die Justageabhéngigkeit des gemessenen Absorptionsprofils durch
den Vergleich der Residuen zweier Messungen dargestellt, d.h. der relativen Abwei-
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Abb. 6.2: Dargestellung der Apparateempfindlichkeit fiir vier unabhingige Messungen.
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Abb. 6.3: Vergleich der Residuen zweier unabhéingiger Messungen

chungen der einzelnen MeBwerte von dem durch die Fitprozedur bestimmten Linien-
profil. Die besonders stark bei Messung 2 auftretenden Etalon-Strukturen erschweren
bei kleinen Driicken eine Bestimmung der Fitparameter bei der Kurvenanpassung.

6.3 Nachweisempfindlichkeit

Mit einer Messung bei einem CyHsy-Partialdruck von pe,p, = 200 Pa wurde das in
dargestellte Absorptionssignal der R(7)-Linie des Ubergangs (2v;-+vy-+uvs)
erhalten und auf die Referenzmessung normiert. Die relative Absorption in der Lini-
enmitte betragt

Io() — 1()

In(mp)

bei einem Signal/Rausch-Verhéltnis von 2,1. Daraus ergibt sich fiir die relative Ab-
sorption eine Nachweisempfindlichkeit von

= 0,0094 (6.3)

Omin = 4,5 - 1077 (6.4)

bei einem Signal /Rausch-Verhéltnis von 1:1. Der kleinste nachweisbare Absorptions-

koeflizient 148t sich daraus mit der durch
2FL 1
Ly=2Th_¢ (6.5)

™ m AfFWHM
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Abb. 6.4: Normiertes Transmissionssignal des Resonators fiir einen Partialdruck von 0,2 kPa.

definierten effektiven Resonatorlinge angeben [32], wobei ¢ die Vakuumlichtgeschwin-
digkeit, Ly die Resonatorlédnge und F die Finesse ist. Mit der effektiven Resonatorldnge
von 75 m folgt fiir den hier verwendeten Resonator ein minimal nachweisbarer Absorp-

tionkoeffizient von
Qin = 6107 ecm™. (6.6)

Die angegebene effektive Resonatorldnge von 75 m nach [GI. 6.3 gilt zwar streng genom-
men nur fiir den absorptionsfreien Fall, sollte aber auch fiir den in dieser Abschétzung
betrachteten Fall sehr schwacher Absorption einen brauchbaren Néherungswert dar-
stellen.

Wenn das Signal/Rausch-Verhéltnis nicht verbessert werden kann und die Reso-
natorlédnge nicht vergroflert werden soll, um den kompakten Aufbau zu erhalten, kann
eine Verbesserung der Nachweisempfindlichkeit immer noch durch eine Erhéhung der
Finesse erreicht werden, fiir die die Reflektivitdt der Resonatorspiegel verbessert wer-
den miiite. Eine andere Moglichkeit besteht darin, gezielt nach einer Absorptionslinie
mit besonders grofler Linienstérke zu suchen und die Messungen an dieser Linie durch-
zufithren.



7 Ausblick

Die vorliegende Arbeit beschreibt den Aufbau und die Funktionsweise eines Absorp-
tionsmefsystems, bei dem die Frequenz eines Diodenlasersystems durch die Pound-
Drever-Hall-Regelung auf einen Resonator variabler Linge abgestimmt wird, sowie
dessen Verwendung zur Partialdruckmessung im Fein- und Grobvakuum. Die Mefler-
gebnisse zeigen, dafl das System fiir diese Aufgabenstellung geeignet ist. Nach dieser
ersten erfolgreichen Demonstration ergeben sich mehrere Mdoglichkeiten zur weiteren
Optimierung.

Als erstes sollte der Einflufl der Justierung auf die Meflunsicherheit und die auftre-
tenden Etalon-Effekte untersucht werden. Mit einer Modifikation der Mewertaufnah-
me lielen sich dann iiber mehrere Spektren gemittelte Absorptionsprofile aufnehmen,
aus denen die Linienstdrke und der Druckverbreiterungskoeffizient zuverlassiger be-
stimmt werden konnten. Hierbei wére auch die Temperaturabhéngigkeit als zusétzliche
MeBgroBe der Linienstérke zu beriicksichtigen.

Fiir andere industriell interessante Anwendungsmoglichkeiten wire die Ubertrag-
barkeit des Mefiverfahrens auf andere Molekiile zu untersuchen. Der im jeweilige Auf-
bau fiir Untersuchungen nutzbare Frequenzbereich wird durch den Durchstimmbereich
der verwendeten Laserdiode und die Reflektivitiat der Resonatorspiegel bestimmt. Eine
Anpassung an die jeweils zu untersuchende Absorptionslinie ist daher stets erforder-
lich.

Zur Verbesserung der Meflempfindlichkeit 148t sich die Finesse des Resonators wei-
ter erhohen oder alternativ die Resonatorliange vergroffern. Hier gilt es, den Aufbau
den technischen Anforderungen unter Beriicksichtigung der Realisierbarkeit anzupas-
sen. In diesem Zusammenhang bleibt zu untersuchen, bis zu welchem Verhéltnis zwi-
schen Resonator- und Laserlinienbreite eine Pound-Drever-Hall-Regelung ohne Pro-
bleme realisierbar ist.

Besonders reizvoll wire ein Ausbau des Experiments mit einer zweiten Modulati-
onsfrequenz im Bereich von 1 GHz. Diese Frequenz wire so auf den freien Spektralbe-
reich des Resonators abzustimmen, dafl dieser fiir die Tragerfrequenz und die beiden
neu entstehenden Seitenbénder im resonanten Zustand transparent ist. Als Meflsignal
liele sich dann der dispersive Einflul einer Molekiilresonanz auf die Frequenzkompo-
nenten verwenden, der im demodulierten Transmissionssignal sichtbar wird. Auf diese
Weise lieflen sich Real- und Imaginérteil der komplexen Brechzahl simultan messen
und auswerten, so daf ein direkter Vergleich der Mefmethoden moglich wire.






A Programme

A.1 Voigt-Algorithmus von Z. Shippony

Der hochprézise Voigt-Algorithmus von Z. Shippony und W.G. Read wurde von den
Autoren im Quelltext zur Verfiigung gestellt. Dieser FORTRAN-Algorithmus und eine
normierte Gauf- und Lorentzfunktion wurden in das Datenauswerteprogramm GNU-
PLOT implementiert. Gnuplot erméglicht nichtlineare Fits nach der Methode der klein-
sten Fehlerquadrate, wofiir der Marquardt-Levenberg-Algorithmus verwendet wird.
Die Ergidnzungen wurden an das Ende der Datei specfun.c angehéngt:

/*
* Mathematical constants
*/
#define LNPI 1.14472988584940016
#define LNSQRT2PI 0.9189385332046727
#ifdef PI
#undef PI
#endif
#define PI 3.14159265358979323846
#define PNT68 0.6796875
#define SQRTPI 1.7724538509055160272981674833411451827975
#define SQRT_TWO 1.41421356237309504880168872420969809 /* JG x/
#ifndef sqr
#define sqr(x) ((x) * (x))
#endif

#ifndef SQRTLN2
#define SQRTLN2 0.832554611158
#endif

double gauss(double x, double s)
/* normalized gauss-profile (integral = 1)x*/
{
return SQRTLN2/ (SQRTPIxs)*exp(-log(2)*sqr(x/s));
}

void f_gauss()
{

struct value a;
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struct value b;

/* int_error("can only do gauss functions of reals",NO_CARET);

(void) pop(&a);
pop (&b) ;
push( Gcomplex(&a,gauss(real (&b),real(&a)),0.0) );
}

double lorentz(double x, double s)
/* normalized lorentzian profile (integral = 1)*/
{
return s/PI/(sqr(x)+sqr(s));
/* Lorentz width HWHM x/
}

void f_lorentz()
{
struct value a;
struct value b;

(void) pop (&a);

pop (&b);

push( Gcomplex(&a,lorentz(real (&b),real(&a)),0.0) );

}

double voigt(double x, double width_lorentz, double width_gauss)

/* normalized voigt-profile (integral = 1) */

*/

/* many thanks to Zvi Shippony for sending me the source code, published in: */

/* Z. Shippony and W.G. Read: A highly accurate voigt function algorithm,
/* J. Quant. Spectrosc. Radiat. Transfer Vol. 50, No. 6, pp. 635-646, 1993

{
extern double voigt_(double*,double*); /* Voigt-function V(xx,yy) */
double gv; /* line shape function */
double yy = SQRTLN2 * width_lorentz / width_gauss;
double xx = SQRTLN2 * x / width_gauss;
gv = SQRTLN2 * voigt_(&xx,&yy) / (SQRTPI * width_gauss);
return gv;
¥

void f_voigt()

{
struct value a;
struct value b;
struct value x;
(void) pop(&a);
(void) pop(&Db);

*/
*/
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(void) pop(&x);
push( Gcomplex(&a,voigt(real(&x),real(&b),real(&a)),0.0) );

A.2 Auswertung der Spektren

A.2.1 Datei: split3.awk

# ‘split3.awk’ -- Rolf Niepraschk, 2000/03/24, 3.6

#

# Erzeugt aus Dateien "foo.dat" und "foo_a.dat" drei neue Dateien "foo-1.dat",
# "foo-2.dat" und "foo-3.dat" mit den Werten der Originaldatei "foo.dat", wobei
# die Trennung an den Stellen der Extremwerte der Saegezahnfunktion aus

# "foo_a.dat" erfolgt. Zusaetzlich sind die X-Werte entzerrt und auf Null

# normiert.

# Aufruf mit: "awk -f split3.awk foo.dat"

# GAWK: ==> http://org.gnu.de/manual/gawk/html_mono/gawk.html

# Aufruf mit mehreren Dateien:

# for i in *["al.dat; do awk -f split3.awk $i ; done

#

# Fuehre awk-Aufruf mit allen Dateien aus, die die Endung ".dat" aber kein "a"
# im Namen haben.

# Festellen der Gesamtzeilenanzahl

#

# awk "END{print NR}" foo.dat

BEGIN{

WORKFILE = ARGV[1]
split (ARGV[1], X, ".") # ARGV[1] = "foo.dat"

NAME_PREFIX = X[1]; NAME_SUFFIX = X[2];

SAEGE = NAME_PREFIX "_a." NAME_SUFFIX
# SAEGE = "Saegezahndatei" ("foo_a.dat")

OUTDIR = "split/"

F_MAX = 6.1 # Max. Frequenz (GHz)
DELTA_F = F_MAX / 750. # Abstand der neu erzeugten aequidistanten Werte

COMMENT = 1; commentlines = "";

for (i=1; (getline line < SAEGE); i++) # Einlesen von "foo_a.dat"
{
NB = split(line, N)
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# N[1] = x; N[2] = y1; N[3] = y2; NB = Anzahl der Spalten

if ((line !~ "#") && (NB > 0)) # kein Kommentar oder Leerzeile
{
Y[i] = N[2] # in Y alle Werte der 2. Spalte
}
}
NMAX = i;

MIN = 1E+38; MAX = -1E+38

for (i=1; i <= int(NMAX/2); i++)

# Index von globalem Max. und Min. in erster Haelfte finden.

}

{#

{
if (Y[il < MIN)
{
MIN = Y[i]; MARKER[2] = i;
3
if (Y[i] > MAX)
{
MAX = Y[i]; MARKER[1] = i;
3
}

MIN = 1E+38; MAX = -1E+38
for (i=int(NMAX/2); i <= NMAX; i++)

# Index von globalem Max. und Min. in letzter Haelfte finden.

{
if (Y[i] < MIN)
{
MIN = Y[i]; MARKER[4] = i;
}
if (Y[i] > MAX)
{
MAX = Y[i]; MARKER[3] = i;
}
}

# MARKER[n] = Index n-ter Trennstelle

delete Y # Wird nicht mehr gebraucht.

———————————————— Beginn: Bearbeitung von
if (COMMENT)
{
if ($0 ~ "#") # "#"-Zeichen enthalten?
{

commentlines = commentlines ORS $0

‘WORKFILE’
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}

# aufsammeln (falls noch mal gebraucht)!
# ORS = [0]utput [Rlecord [Sleperator; "linefeed"
}
else
{
COMMENT = O # Kommentarzeilen vorueber.
IDX = 0; 1 =1;
}

else

{

END{

if (NF>0) # Leerzeilen ignorieren!
{
IDX++ # Zeilenzaehler fuer "echte" Zeilen
if (IDX == MARKER[i])
{
FNAM_NUM = i;
# "FNAM_NUM" immer dann erhoehen, wenn Stelle von Extremwert.
i++
# naechsten Extremwert verwenden.

TMPNAME = "tmp" FNAM_NUM ".dat"
OFFSET = 1.0 * $1
¥

if ((FNAM_NUM > 0) && (FNAM_NUM < 4))

{
# print ($1 - OFFSET) OFS $2 OFS $3 OFS $4 OFS $5 > TMPNAME
print > TMPNAME

——————————————— Ende: Bearbeitung von ‘WORKFILE’ -----—----—-—-—-

print " "
print WORKFILE ":\t" \

MARKER[1] " | " MARKER[2] " | " MARKER[3] " | " MARKER[4]
for (i=1; i<4; i++)

{

OUTNAME = OUTDIR NAME_PREFIX "-" i "." NAME_SUFFIX
OUTTESTNAME = OUTDIR NAME_PREFIX "-" i "X." NAME_SUFFIX
TMPNAME = "tmp" i ".dat"

print "awk -f convert-peaks.awk " TMPNAME

system("awk -f convert-peaks.awk " TMPNAME)

# system("cp " TMPNAME " " OUTTESTNAME)
getConstants("fit.log", C)



A Programme

print ng="n C[l] " op=n C[2] noe=n C[3] nog=" C[4]

getline line < TMPNAME; close(TMPNAME)
# testweise erste Zeile einlesen und Datei wieder schliessen.
NB = split(line, N)

OFFSET = corr1(N[1], C);
# 1. X-Wert korrigieren und als Offset verwenden

print "Writing: " OUTNAME

idx = 0;

# N[1] = x (unkorrigiert); N[3] = Refl.; N[4] = Tramns.; N[5} = AM
while (getline line < TMPNAME)# Einlesen bis zum Dateiende.

{

gsub("\r", " ", line) # <CR> (Windows?) durch " " ersetzen!

NB = split(line, N) # N[n] = n. Spalte; NB = Anzahl der Spalten

if (NB > 0)

{
X[idx] = corr1(N[1], C) - OFFSET; Y[1,idx] corr2(N[3]);
Y[2,idx] = N[4]; Y[3,idx] = N[5]; Y[4,idx] corr3(N[3], N[4])
# Werte korrigieren und in Feldern X und Y speichern.

# print X[idx] OFS Y[1,idx] OFS Y[2,idx] OFS Y[3,idx] \
# OFS Y[4,idx] > OUTTESTNAME

idx++
}
}

f = YNEW[1] = YNEW[2] = YNEW[3] = YNEW[4] = 0.0

XI[1] = 1; XI[2] = idx

# "XI[1]" = vorheriger Index (von ‘interpol_new_val’ gefunden).

# "XI[2]" = max. Index fuer ‘interpol_new_val’ (Zeilen in ‘tmp*.dat’).

OLD_OFS = OFS; OLD_ORS = ORS

# alten "Fieldseparator" und "Recordseparator" retten...
OFS = "\t"; ORS = "\r\n" # DOS will es so ;-(

while (f <= F_MAX)

{
if (interpol_new_val(XI, X, Y, f, YNEW))
{
print f OFS YNEW[1] OFS YNEW[2] OFS YNEW[3] OFS YNEW[4] > OUTNAME
}
f = f + DELTA_F
}
ORS = OLD_ORS; OFS = OLD_OFS

system("rm -f " TMPNAME) # Hilfsdateien loeschen.
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}
}
# ____________________________________________________________________
function getConstants(file, CC, line, tmp)
{
line = ""
while (line !~ "Final set of parameters") getline line < file
while (getline line < file)
{
split(line, tmp)
if ((tmp[1] == "a") && (tmp[2] == "=")) CC[1] = tmp[3]
if ((tmp[1] == "b") && (tmp[2] == "=")) CC[2] = tmp[3]
if ((tmp[1] == "c") && (tmp[2] == "=")) CC[3] = tmp[3]
if ((tmp[1] == "d") && (tmp[2] == "=")) CC[4] = tmp[3]
}
close(file)
}
function corriX(x, CC)
{
return x
}
function corri(x, CC)
{
return CC[1]*x*x*x + CC[2]*x*x + CC[3]*x + CC[4]
}
function corr2(x)
{
return -x
}
function corr3(x1l, x2, A, B)
{
A=-1.0; B=1.0 # A, B = lokale Variablen.

return A * x1 + B * x2

}

function interpol_new_val(INDEX, OLDX, OLDY, newx, NEWY, k, a, b, i1, i2, \
DX, success)

success = 0

for (k=INDEX[1]; k<=INDEX[2]; k++)
{
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if (OLDX[k] > newx)# naechst groessern X-Wert finden

{
il = k-1; i2 = k; INDEX[1] =k
# print OLDX[i1] OFS newx OFS OLDX[i2] OFS OLDY[4,i1] OFS OLDY[4,i2]
success = 1; break

¥

# ‘newx’ liegt zwischen OLDX[il] und OLDX[i2]: Interpolation noetig!
}

if (!success) return O # Gesuchter Wert zu gross! Abbruch mit "false".

# Lineare Interpolation der neuen Y-Werte (yl..y4)
DX = OLDX[i1] - OLDX[i2]
for (k=1; k<=4; k++)

{
if (DX !'= 0.0)
{
a = (OLDY[k,i1] - OLDY[k,i2]) / DX # a=(y1-y2)/(x1-x2)
b = OLDY[k,i1l] - a * OLDX[ii1] # b=yl-a*x1l
NEWY[k] = a * newx + b # y=a*xx+b
}
else NEWY[k] = OLDY[k,ill;
}
return 1

A.2.2 Datei: convert-peaks.awk

# ‘convert-peaks.awk’ -- Rolf Niepraschk, 2000/03/24, Vers. 2.3

#

# Erzeugt Datei mit den x-Werten der Maxima aus der uebergebenen Datei
# (dort 1. Spalte "x" und 2. Spalte "y" ).

# Aufruf mit: "awk -f convert-peaks.awk eingabe_datei

# GAWK: ==> http://org.gnu.de/manual/gawk/html_mono/gawk.html

BEGIN{
Y_OLD = X_OLD = -1E38
DIFF_MIN = 0.01 # ggf. anpassen.
GHZ_PRO_PEAK = 0.15
IDX = 0

TMPFILE = "gpt.tmp"

GPT_SCRIPT = "tmp.gpt"

FITLOG = "fit.log"

X_OLD = X_OLD_OLD = X = Y_OLD = Y_OLD_OLD = Y = 0.0
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if (($1 7 "#") && (NF>0))
# Erste Spalte kein "#" und auch keine Leerzeile 7
# $1="1. Spalte"; NF="[N]Jumber of [Flields" (Anzahl der Spalten)
# "!7"= "enthaelt _nicht_"; "&&"= logisches UND
{

X=9%1;, Y =82

if ((Y < Y_OLD) && (Y_OLD_OLD < Y_OLD) &&

((abs(Y_OLD - Y) > DIFF_MIN) || (abs(Y_OLD - Y_OLD_OLD) > DIFF_MIN)))
"Zenit" bereits ueberschritten und nicht nur "Fliegenschiss"?
Es muss gelten: "Y_OLD_OLD < Y_OLD > Y" und

"Y_OLD - Y > DIFF_MIN" und "Y_OLD - Y_OLD_OLD > DIFF_MIN"

"X_OLD" ist dann der gesuchte Wert.

A H O R

print X_OLD OFS (IDX * GHZ_PRO_PEAK) > TMPFILE
IDX++

(-

X_0LD = X; Y_OLD_OLD = Y_OLD; Y_OLD =Y

END{
print "f(x)= axx*x*x + b*x*x + c*x + d" > GPT_SCRIPT
print "fit f(x) \"" TMPFILE "\" via a,b,c,d" > GPT_SCRIPT
system("rm -f " FITLOG)
print "Call: ‘gnuplot’ with \"" TMPFILE "\"..."
system("gnuplot " GPT_SCRIPT " 2> /dev/null")
system("rm -f " TMPFILE)
system("rm -f " GPT_SCRIPT)

}

# Liefert Absolutwert von "num" (leider nicht standardmaessig vorhanden)
function abs(num)
{

if (num < 0) return -num; else return num

3






Literaturverzeichnis

1]

2]

L. Peach: Multipass absorption cell measures trace pollutants. Laser Focus World,

(1996):33-37.

C. Hovde: High Sensitivity Measurement of Water Vapor by Tunable Diode Laser
Absorption Spectroscopy. In Water: Its Measurement and Control in Vacuum,
(Herausgeber J. Looney und S. Tison), 47 — 48. National Institute of Standards
and Technology (NIST), Gaithersburg, MD 20899 (1994).

J. Ye, L. S. Ma und J. Hall: Ultrasensitive detections in atomic and molecular

physics: demonstration in molecular overtone spectroscopy. Journal of the Optical
Society of America B, 15 (1998)(1):6-15.

L. S. Ma, J. Ye, P. Dube und J. Hall: Ultrasensitive frequency-modulation spec-
troscopy enhanced by a high-finesse optical cavity: theory and application to over-
tone transitions of CoHy and CoHD. Journal of the Optical Society of America
B, 16 (1999)(12):2255-2268.

D. Herriott und H. Schulte: Folded optical delay lines. Applied Optics, 4
(1965)(8):883-889.

E. Lanzinger, K. Jousten und M. Kiihne: Partial pressure measurement by means
of infrared laser absorption spectroscopy. Vacuum, 51 (1998)(1):47-51.

W. Winkler: Eine optische Verzégerungsleitung fiir ein Breitband-Gravitations-
wellenezperiment. Technischer Bericht, MPQ-Bericht (1983).

A. O’Keefe: Integrated cavity output analysis of ulta-weak absoption. Chemical
Physics Letters, 293 (1998):331-336.

A. O’Keefe, J. Scherer und J. Paul: cw Integrated cavity output spectroscopy.
Chemical Physics Letters, 307 (1999):343-349.

A. Pipino, J. Hudgens und R. Huie: Fvanescent wave cavity ring-down spec-
troscopy with a total-internal-reflection minicavity. Revue of Scientific Instru-
ments, 68 (1997)(8):2978-2989.



70

Literaturverzeichnis

[11]
[12]

[13]

[14]

[15]

[16]
[17]
[18]

[22]

23]

[24]

H. Haken und H. Wolf: Molekiilphysik und Quantenchemie. Springer (1991).
T. Mayer-Kuckuk: Atomphysik. B.G. Teubner, Stuttgart, 5 Auflage (1997).

F. Mayinger (Herausgeber): Optical Measurements, Kapitel 14, 273-312. Springer
Verlag, Berlin Heidelberg (1994).

A. Siegman: Lasers. University Science Books (1986).

H. Kogelnik und T. Li: Laser Beams and Resonators. Applied Optics, 5
(1966)(10):1550-1566.

N. Hodgson und H. Weber: Optische Resonatoren. Springer (1992).
W. Demtroder: Laser Spectroscopy. Springer-Verlag, 2 Auflage (1996).

T. Day, M. Brownell und I.-F. Wu: Widely Tunable External Cavity Diode Lasers.
In SPIE Proceedings: Laser Frequency Stabilization and Noise Reduction, (Her-
ausgeber Y. Shevy), 35-41 (1995).

D. Wandt, M. Laschek, K. Przyklenk, A. Tiinnerman und H. Welling: Ezternal
cavity laser diode with 40 nm continuous tuning range around 825 nm. Optics
Communications, (1996):81-84.

A. Yariv: Quantum electronics. Wiley, 3 Auflage (1988).

R. GroBkloB: Aufbau eines Diodenlaserspektrometers zur hochempfindlichen Ober-
tonspektroskopie an CyDs und HsS. Dissertation, Universitit Kaiserslautern
(1995).

M. Hamilton: An introduction to stabilized lasers. Contemporary Physics, 30
(1989)(1):21-30.

I. Bronstein und K. Semendjajev: Taschenbuch der Mathematik. BSB B.G. Teub-
ner, Leipzig, 22 Auflage (1985).

R. Drever, J. Hall, F. Kowalski, J. Hough, G. Ford und A. Munley: Laser phase
and frequency stabilisation using an optical resonator. Applied Physics B, 31
(1983):97-105.

H. Telle: Stabilization and modulation schemes of laser diodes for applied spec-
troscopy. Spectrochimica Acta Rev., 15 (1993)(5):301-327.

A. Siegman: Defining, measuring, and optimizing laser beam quality. In SPIE
Proceedings: Laser resonators and Coherent Optics: Modeling, Technology, and
Applications, (Herausgeber A. Bhownik), 2-12. Los Angeles, CA (1993).



71

27] E. Lanzinger: Partialdruckbestimmung von Kohlenmonozid im Hochvakuum mit-
tels Infrarot-Absortionsspektroskopie unter Verwendung einer Vielfachreflexions-
zelle nach Herriott. Dissertation, Universitdt Hannover (1997).

(28] Y. Heiner, O. Stier, V. Tiirk, J. Waschull, B. Sumpf und A. Ostermeier: Evolution
strategies applied to least squares curve fitting of spectroscopic data. Journal of
Quantitative Spectroscopy and Radiative Transfer, 56 (1996):769-782.

[29] L. Rothman, J. Schroeder, A. McCann, R. Gamache, R. Wattson, J.-M. Flaud,
A. Perrin, V. Dana, J.-Y. Mandin, A. Goldman, S. Massie, P. Varanasi und
K. Yoshino: The 1996 HITRAN Molecular Spectroscopic Database and HAWKS
(HITRAN Atmospheric Workstation). Journal of Quantitative Spectroscopy and
Radiative Transfer, (1997).

[30] Y. Ohsugi und N. Ohashi: 0.85-um Diode Laser Spektroscopy of 2 CoHy. Journal
of Molecular Spectroscopy, 131 (1988):215-222.

[31] G. Herzberg: Molecular Spectra and Molecular Structure, Band II. Krieger Pu-
blishing Company, reprint 1991 Auflage (1945).

[32] E. Inbar und A. Arie: High-sensitivity CW Fabry-Perot enhanced spectroscopy of
COy and CoHy using a 1004-nm ND:YAG laser. Applied Physics B, (1998):99-
105.






Danksagung

An dieser Stelle mochte ich mich fiir die Hilfe bedanken, die ich bei der Anfertigung
dieser Dissertation in vielféltiger Weise erhalten habe.

An erster Stelle danke ich Prof. Dr. Michael Kithne und Dr. Karl Jousten fiir die
Moglichkeit, diese Arbeit im Fachlaboratorium Vakuummetrologie der Physikalisch-
Technischen Bundesanstalt (PTB) in Berlin anfertigen zu kénnen. Herrn Kiihne gelang
es stets, die Faszination der Physik und seine Begeisterung bei der Losung interessanter
physikalischer Problemen zu vermitteln.

Tatkraftig unterstiitzt wurde meine Arbeit durch Friedhelm Mensing, Dr. Uwe Sterr
und Dr. Fritz Riehle aus dem Fachlaboratorium Léngeneinheit der PTB in Braun-
schweig. Die von ihnen als selbstverstandlich empfundene wissenschaftliche Hilfe hat
einen wesentlichen Anteil an dieser Arbeit.

Ich danke Dr. Harald Liick, Dr. Benno Wilke und Prof. Dr. Karsten Danzmann,
stellvertretend fiir die GEO600-Arbeitsgruppe an der Universitat Hannover. Praktisch
zu jeder Zeit war man dort bereit, mit mir iiber meine physikalischen Probleme zu dis-
kutieren. Stets konnte ich mich auf eine unbiirokratische und effektive Hilfe verlassen.

Bei Rolf Niepraschk bedanke ich mich fiir seinen grofien Ideenreichtum und sei-
nen Idealismus bei allen ,,Computerangelegenheiten” sowie fiir die Losung all meiner
KETEX-Probleme. Seine grofie Hilfsbereitschaft und die ziigige, effiziente Art der Pro-
blemlésung haben mich immer wieder beeindruckt.

Fiir die anregenden Diskussionen und die kritische Durchsicht meines Manuskriptes
danke ich vor allem Dr. Joachim Seidel und Georg Rupschus.

Fiir grofe Hilfsbereitschaft und viele &uflerst niitzliche Ratschldge bedanke ich mich
bei Dr. Eckhard Lanzinger, der stets mit groflem Interesse meine Arbeit verfolgte.

Ich danke Lutz Blume, stellvertretend fiir die mechanischen Werkstéatten. Er hatte
immer ein offenes Ohr fiir meine Probleme und half mir, diese auch in technischen
Zeichnungen ausdriicken zu kénnen.

Fiir die angenehme Arbeitsatmosphére bedanke ich mich bei Ute Becker, Matthias
Wohlfahrt, Lars Siebert und Mathias Wagner, die stets zu unbiirokratischer Hilfe bereit
waren.






Personliche Daten

Name:
Geburtstag:
Geburtsort:
Familienstand:

Schulbesuch

1975 - 1979
1979 — 1981
1981 — 1988
1988

Studium

WS 1988/89 — WS 1995/96

1996

Erwerbstatigkeit

1.8.1996 — 10.08.2000

Lebenslauf

Dirk Maaf}
22.12.1968
Osnabriick
verheiratet, 2 Kinder

Grundschule in Letter
Orientierungsstufe Letter
Georg-Biichner-Gymnasiums in Letter
Abitur

Diplomstudiengang Physik an der Universitét
Hannover
Diplom im Fach Physik

Beschiftigung als wissenschaftlicher Mitarbeiter bei
der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt,
Institut Berlin, im Fachlaboratorium Vakuumme-
trologie.

Arbeitsgebiet: Optische Partialdruckmessung



	Inhaltsverzeichnis
	Nomenklatur
	1 Einleitung
	2 Theorie
	2.1 Molekülspektren
	2.1.1 Rotationsspektren
	2.1.2 Schwingungspektren
	2.1.3 Rotations-Schwingungs-Spektren

	2.2 Absorptionsspektren
	2.2.1 Natürliche Linienbreite
	2.2.2 Dopplerverbreiterung
	2.2.3 Druckverbreiterung
	2.2.4 Voigtprofil


	3 Experiment
	3.1 Das Meßprinzip
	3.2 Fabry-Perot-Resonatoren
	3.2.1 Transferfunktionen
	3.2.2 Resonator mit Absorption
	3.2.3 Resonanzfrequenzen und transversale Modenstruktur
	3.2.4 Strahldurchmesser

	3.3 Das Lasersystem
	3.3.1 Die Laserdiode
	3.3.2 Gitterstabilisierter Diodenlaser

	3.4 Laserstabilisierung
	3.4.1 Phasenmodulation
	3.4.2 Das Pound-Drever-Hall-Verfahren

	3.5 Versuchsaufbau
	3.5.1 Wellenlängenbestimmung
	3.5.2 Anamorphotische Strahlanpassung
	3.5.3 Das Vakuumsystem
	3.5.4 Meßwertaufnahme


	4 Durchführung der Messungen
	4.1 Die untersuchte Absorptionslinie
	4.2 Laserstrahlparameter
	4.3 Reflektivität der Spiegel
	4.4 Modenanpassung
	4.5 Absorptionsprofilmessung

	5 Auswertung
	5.1 Frequenzskala
	5.2 Kurvenanpassung

	6 Ergebnisse und Diskussion
	6.1 Druckverbreiterungskoeffizient
	6.2 Reproduzierbarkeit der Messungen
	6.3 Nachweisempfindlichkeit

	7 Ausblick
	A Programme
	A.1 Voigt-Algorithmus von Z. Shippony
	A.2 Auswertung der Spektren
	A.2.1 Datei: split3.awk
	A.2.2 Datei: convert-peaks.awk


	Literaturverzeichnis
	Danksagung

