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Durchstimmbarer Liickenfiiller

Eine neue Lichtquelle erlaubt hochstauflosende Molekularspektroskopie im mittleren Infrarot.

Ulrich Eismann, Adam T. Heiniger, David B. Foote, Walter C. Hurlbut und Chris Haimberger

Die Spektroskopie von Molekiilen
kommt in den Quantentechnolo-
gien zum Einsatz und dient dazu,
Spurengase zu detektieren oder
Verbrennungsvorgange zu erfor-
schen. Optische Uberginge, die
Streckschwingungen des Mole-
kiils anregen, liegen meist zwi-
schen 2500 und 3700 cm™ bzw.
2,7 bis 4,0 um. TOPTICA Photonics
hat einen Dauerstrich-optisch-
parametrischen Oszillator (TOPO)
entwickelt, der diesen schwer zu-
ganglichen Wellenldangenbereich
kontinuierlich abdeckt. Er ist von
1,45 bis 4,00 pm abstimmbar und
emittiert Licht mit einer schmalen
Linienbreite. Damit ist hochstauf-
I6sende Spektroskopie auch mit
der TOPO-Idlerwelle im mittleren
Infrarot maglich.
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M olekiile lassen sich anhand ihrer
einzigartigen Spektren identi-
fizieren. Dies erlaubt es beispiels-
weise, Treibhausgasemissionen zu
detektieren, in sensiblen Bereichen
wie Flughafen Explosivstoffe optisch
zu erkennen, molekulare Krank-
heitsindikatoren im menschlichen
Atem nachzuweisen oder effizientere
Kraftstoffe und Verbrennungspro-
zesse durch Untersuchung der zu-
grundeliegenden molekularen Vor-
gange zu entwickeln.

Aufgrund jahrzehntelanger
Forschung sind die Schwingungs-
tiberginge vieler Molekiile bekannt,
obwohl die Grundlagenforschung
langst noch nicht abgeschlossen
ist. Die optische Spektroskopie
dieser Uberginge kann helfen, die
spektralen Linienpositionen und

-formen von ultrakalten Mole-
kiillen im Vakuum zu bestimmen,
was prizise Messungen grundle-
gender Eigenschaften des Univer-
sums ermoglicht. Techniken wie
Cavity-Ringdown-Spektroskopie
oder NICE-OHMS besitzen hochste
Nachweisempfindlichkeiten [1].
Zudem sind molekulare Schwin-
gungszustinde und deren Manipu-
lation vielversprechend fiir Anwen-
dungen in der Quantentechnologie
und machen kalte Molekiile zu
einem aussichtsreichen Material-
system fiir Quantensensoren und
Quantencomputer.

Fir die Prazisionsspektroskopie
an einem Zielmolekiil ist bei den
interessierenden Wellenldngen eine
Laserquelle nétig. Jedoch sind zwi-
schen 2500 und 4500 cm™ (bzw. 2,2
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- 4,0 pm) keine weit abstimmbaren
Laserquellen mit direkter Emission
verfiigbar. Molekiilschwingungen
in diesem Bereich entsprechen einer
molekularen Streckung (Tab. 1), wo-
bei Atome innerhalb des Molekiils
aufeinander zu und voneinander
weg schwingen.

Umgewandelte Frequenzen

Wenn Laserquellen mit direkter
Emission bei einer bestimmten
Wellenldnge eine zu geringe Aus-
gangsleistung aufweisen, hilft hau-
tig nichtlineare optische Frequenz-
umwandlung, um die entstandene
Liicke zu fillen. TOPTICA verfiigt
tber jahrzehntelange Erfahrung
in der Herstellung hocheffizienter,
frequenzkonvertierter Dauerstrich-
lasersysteme. Diese basieren auf der
hohen Leistung und schmalen Li-
nienbreite von Quellen im nahen
Infrarot sowie auf Resonatoriiber-
héhung. Bei der Frequenzverdopp-
lung werden zwei Photonen in ein
Photon mit der doppelten Energie
der urspriinglichen Photonen um-
gewandelt. Die entsprechenden Sys-
teme von TOPTICA sind bekannt
fir ihre Stabilitat, Benutzerfreund-
lichkeit und die komfortable digi-
tale Bedienung.

Um Strahlung im mittleren
Infrarotbereich zu erzeugen, setzt
TOPTICA dieselbe Technologie
in einer verdnderten Konfigurati-
on ein. Der optisch-parametrische
Dauerstrichoszillator TOPO wird

mit Licht einer Wellenldnge von

1,06 um gepumpt. Dazu kommt ein

passender Diodenlaser (DFB pro

von TOPTICA) zum Einsatz, des-
sen Ausgangsleistung mit einem Yt-
terbiumfaserverstarker um Groflen-
ordnungen verstarkt wird. Bei der
optisch-parametrischen Erzeugung
wandelt sich ein Pumpphoton in
zwei Photonen niedrigerer Energie
um - das Signal- und das Idlerpho-
ton. Das Signal ist das Ausgangs-
photon mit der héheren Energie,
der Idler dasjenige mit niedrigerer

Energie. Hochleistungs-NIR-Pum-

pen und Resonatoren (im Fall des

TOPO in Resonanz mit dem Signal)

verbessern die Umwandlungseffizi-

enz. Uber 60 Prozent der Pumpleis-
tung werden in Signal- und

Idlerleistung umgewandelt.

Der TOPO ist von 1,45 bis
2,07 um (Signal) bzw. 2,20 bis
4,00 um (Idler) liickenlos durch-
stimmbar (Abb. 1). Hierbei ldsst
sich die Wellenldnge tiber den ge-
samten Bereich ohne manuelle Op-
timierung oder gar den Austausch
von Optiken einstellen. Es gibt vier
Abstimmungsmechanismen, die
alle mithilfe des Systemcontrollers
DLC pro und der entsprechenden
Software fiir die ferngesteuerte und
automatisierte Durchstimmung be-
nutzt werden:

m Die motorisierte Einstellung der
Position des nichtlinearen Kris-
talls stimmt das Signal und den
Idler in (linearen) Schritten von
etwa 1 THz ab.
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Abb.1 Der DLCTOPO ist in einem weiten Bereich liickenlos durchstimmbar.
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Frequenzen
Absorption
in cm-' Gruppe
3700-2500 O-H-Streckung
3500-3300 N-H-Streckung
3000-2800 N-H-Streckung
3333-3267 C-H-Streckung
3100-2695 C-H-Streckung
2600-2550 S-H-Streckung
Tab.1 Frequenzen verschiedener mo-

lekularer Streckschwingungsiibergdnge

m Der Resonator enthilt ein Eta-
lon, um den Einzelfrequenzbe-
trieb sicherzustellen; eine moto-
risierte Verkippung des Etalons
stimmt das Signal und den Idler
in Schritten von rund 30 GHz ab.

m Ein Resonatorspiegel ist auf
einem Piezoaktuator gelagert,
um eine kontinuierliche Abstim-
mung des Signals und des Idlers
iiber ca. 500 MHz zu erreichen.

m Der Seed-Laser ist so einstellbar,
dass der Idler kontinuierlich und
modensprungfrei iiber bis zu
300 GHz gefahren wird, bevor
das Signal in eine neue Resona-
tormode springt.

Um eine bestimmte Wellenlan-

ge zu erreichen, kann jedes dieser

Stellglieder einzeln zum Einsatz

kommen, wahrend der Benutzer die

Ausgangswellenlange tiberwacht.
Fir die automatisierte Durch-

stimmung und Aufnahme von Spek-

troskopiedaten hat TOPTICA eine

Software entwickelt. Zuerst wird ei-

ne Zuordnungstabelle fiir die Grob-

durchstimmung erzeugt, bevor der

Benutzer die Startwellenldnge, die

Stoppwellenldnge und die Schritt-

grofSe fiir einen Spektroskopiescan

eingeben kann. Die Software liest

Daten von einem Wellenldngen-

messgerit, wihrend sie das System

abstimmt und einzelne moden-
sprungfreie Bereiche zusammen-
figt, um breite, hochauflésende und
kontinuierliche Scans zu erzeugen.
Zur Demonstration wurde durch
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Abb.2 Das Absorptionsspektrum der C-H-Streckschwingungsiibergédnge in Acetylen deckt einen weiten Frequenzbereich ab
(oben). Die Abweichung der Peakpositionen relativ zu HITRAN (unten) ist gering.

automatische Abstimmung ein mo-
lekulares Spektrum generiert, das
den Bereich von 3196 bis 3216 cm™
kontinuierlich abdeckt (Abb. 2) [2].

Sensitive Spektroskopiever-
tahren wie die Cavity-Ringdown-
Spektroskopie erfordern mogli-
cherweise eine Quelle mit einer
schmaleren Linienbreite als bei TO-
PO standardmiflig verfiigbar. Der
DEFB pro-Seedlaser hat eine Linien-

breite von unter 2 MHz, und die
Signallinienbreite liegt in der Gro-
Benordnung von mehreren 10 kHz.
Die Idlerlinienbreite ist eine Faltung
dieser beiden Linienbreiten, sodass
sie etwa der Seedbreite von unter
2 MHz entspricht (Abb. 3a).

Der Diodenlaser CTL 1050 im
nahen Infrarot weist eine breite
kontinuierliche Abstimmbarkeit
von 1,02 pm bis 1,07 um sowie ei-

ne Linienbreite von unter 10 kHz
auf. Diese alternative Seed-Option
fiir den TOPO fiihrt zu einer Idler-
linienbreite von weniger als 50 kHz
(Abb. 3b).

Fir noch schmalere Linien-
breiten sowie fiir phasenkohédrentes
Locken hat TOPTICA umfassende
Losungen im Angebot, etwa den
FALC pro mit hochster Performance
und digitalem Bedienkomfort.

C
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nder durch direkte Modulation des Seed-

Diodenstroms erzeugen (c).
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Analog zur oben skizzierten
Ubertragung der spektralen Eigen-
schaften des Seedlasers auf den
Idler erzeugt ein Seed-Laser mit
aufmodulierten Frequenzseiten-
bandern einen Idler mit Frequenz-
seitenbandern im gleichen Abstand
und annihernd gleicher relativer
Amplitude. Idlerseitenbander sind
fir verschiedene Anwendungen wie
die Resonatoriiberh6hung und die
NICE-OHMS-Spektroskopie erfor-
derlich. Als Demonstration dieser
Modulationstechnologie wurden
Seitenbander durch direkte Modu-
lation des Seed-Diodenstroms auf
dem Seed-Laser eines der beiden
TOPOs im Experiment erzeugt
(Abb. 3c).

Eine TOP(0)-Laserquelle

Der DLC TOPO von TOPTICA
hat die grofSte spektrale Abdeckung
unter Dauerstrich-Laserquellen im
mittleren Infrarotbereich und fillt
eine Wellenldngenliicke, die fiir die
Absorptionsspektroskopie im mole-
kularen Streckschwingungsbereich

entscheidend ist. Er verfiigt iiber
eine automatische, digital fernge-
steuerte Bedienung und ist damit
einfach in Experimente zu inte-
grieren. Ein alternativer Seedlaser
erlaubt es, die Linienbreite des Id-
lers deutlich zu reduzieren. Seiten-
béander lassen sich fiir die Frequenz-
modulationsspektroskopie und fiir
den Frequenzlock auf Resonatoren
z. B. fir die Ringdown-Spektros-
kopie erzeugen. Kombinationen aus
dem Frequenzkamm DFC CORE +
und dem TOPO konnen die Pha-
senkohdrenz zwischen entfernten
Bereichen des elektromagnetischen
Spektrums herstellen und damit
neue Wege fiir die Prédzisions-
metrologie und die Quantensenso-
rik eréffnen [3].
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