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Abstract
Kai Starke

Ubertragung von Standardmessverfahren zur Charakterisierung optischer
Beschichtungen in den Bereich ultrakurzer Laserpulse

Ultrakurzpuls-Lasersysteme haben in der vergangenen Dekade eine enorme Entwicklung von
komplexen und wartungsintensiven Laboraufbauten hin zu kompakten und kosteneffizienten
Strahlquellen fiir die industrielle Anwendung erfahren. Um bei der Weiterentwicklung der
Systeme mit den stetig wachsenden Anspriichen in Bezug auf Ausgangsleistung und Repe-
titionsrate Schritt halten zu kénnen, kommt der Steigerung der Strahlungsresistenz sowie
der Minimierung der optischen Verluste von optischen Komponenten eine Schliisselrolle zu.
Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden die in anderen Pulsdauerbereichen bewéhrten
Normverfahren zur Zerstorschwellen- und Absorptionsmessung sowie der Bestimmung des
Reflexions- und Transmissionsgrades beziiglich ihrer Anwendbarkeit im Bereich der ultra-
kurzen Laserpulse evaluiert und Optimierungsvorschliage erarbeitet.

Auf Grund der geringen Laserfestigkeit von Dielektrika fiir ultrakurze Pulse kommt der
Zerstorschwellenmessung nach ISO 11254 eine zentrale Bedeutung zu. Neben der normkon-
formen Umsetzung wurden eine Reihe von apparativen und methodologischen Verbesserun-
gen in das Messkonzept implementiert, um eine zuverlassige und weitgehend automatisierte
Zerstorschwellenmessung zu erreichen. Mit dieser Messapparatur ist erstmals eine systemati-
sche Untersuchung des Akkumulationseffekts mit wachsender Pulszahl fiir eine Vielzahl un-
terschiedlicher Laserkomponenten erfolgt. Des Weiteren konnte an Hand von theoretischen
Modellrechnungen das sprunghafte Ansteigen der Elektronendichte nahe der Zerstorschwelle
als Ursprung fiir das extrem deterministische Zerstorverhalten identifiziert werden.

Im Zuge der erfolgten Umsetzung der laserkalorimetrische Absorptionmessung geméf
ISO 11551 ist eine Empfindlichkeit von bis zu 10 ppm erreicht worden. Bei der Variation der
Leistungsdichte zeigte jedes der untersuchten Dielektrika ein nichtlineares Absorptionsver-
halten, das nicht von der Hohe der linearen Absorption abhéngig ist. Es konnten teilweise
Steigerungen des Absorptionsgrades um das 140-fache des Ursprungswertes ermittelt werden,
ohne eine dauerhafte Zerstorung auszultsen. Das beobachtete nichtlineare Absorptionsver-
halten konnte durch theoretische Modellbildungen motiviert werden.

Ebenfalls erstmalig konnte das Verfahren zur hochprizisen Reflexions- und Transmissions-
messung nach ISO/CD 13697 mit einer gepulsten Strahlquelle umgesetzt werden. Neben
der Bestétigung von Linearitdt und Kalibrierbarkeit des Messverfahrens ist das Reflexions-
und Transmissionsverhalten von TiOs-Schichten in Abhéngigkeit von der Leistungsdichte
analysiert worden. Entgegen der theoretischen Annahme war keine durch den Kerr-Effekt
bedingte Erhohung des Reflexionsgrades fiir dieses Beschichtungsmaterial detektierbar.

Die vorliegende Arbeit verifiziert die grundsétzliche Umsetzbarkeit der genannten Messnor-
men im Bereich der ultrakurzen Laserpulse und liefert wertvolle Beitrige fiir kommende
Revisionen im Standardisierungsprozess.

Schlagworte: Standardisierung, Optikcharakterisierung, wultrakurze Pulse, Mehrpuls-
Zerstorschwellenmessung, Laserkalorimetrie, Reflexionsmessung, Transmissionsmessung.



Abstract
Kai Starke

Transfer of Standard Measurement Procedures for Optics Characterization in
the Field of Ultrashort Pulses

Within the previous decade, the development of ultrashort pulse laser systems has experi-
enced an enormous progress starting from complex laboratory set-ups towards compact and
reliable tools for various industrial applications. Impelled by the steadily growing demand in
respect to output power and repetition frequency, the improvement of optical components
concerning damage resistance and optical losses plays a major role. In the framework of this
thesis, the standard procedures for measuring laser-induced damage, absorptance, reflectan-
ce and transmittance were evaluated for ultrashort laser pulses. Furthermore, suggestions
for optimizing these procedures were elaborated.

Due to the low damage resistance of dielectric materials to ultrashort pulses, the laser-
induced damage testing according to ISO 11254 is the most interesting topic. Beside the
implementation of the standard method, numerous new features concerning the apparatus
and the test procedures were developed to achieve reliable and automated damage measu-
rements. With the presented set-up, a systematic investigation in the accumulation effects
of various dielectrics connected to a rising number of pulses was performed. Moreover, theo-
retical calculations indicated a drastic increase of the electron density in the vicinity of the
damage threshold leading to the commonly known deterministic breakdown occurrence.

In the course of the successful transfer of laser calorimetric absorptance measurements ac-
cording to ISO 11551 in the area of ultrashort pulses, a measurement sensitivity of 10 ppm
has been accomplished. For the variation of the power density, each examined dielectric ma-
terial revealed a nonlinear absorptance behavior. The nonlinearity was not depending on the
magnitude of the linear absorptance. During the investigations, an increase in absorptance
by a factor of 140 compared to the linear absorption has been identified for some samples
without initiating any observable damage. The nonlinear increase could have been motivated
by theoretical models.

Furthermore, the high precision procedure for measuring reflectance and transmittance ac-
cording to ISO/CD 13697 has been adapted to a pulsed laser system for the first time.
Beside the verification of signal linearity and the calibration of the set-up, the power density
dependence of the reflectance and transmittance of TiOy-samples was investigated. In con-
trast to the theoretical assumption, no increase in reflectance due to the Kerr-effect could
be observed for this coating material.

The presented thesis confirmed the possibility of transferring the mentioned standard mea-
surement procedures in the field of ultrashort pulses and provides valuable contributions to
future revisions within the standardization process.

Keywords: Standardization, optics characterization, ultrashort pulses, multiple-pulse laser-
induced damage, laser calorimetry, reflectance measurement, transmittance measurement.
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Kapitel 1

Einleitung

Die Entwicklung von leistungsfahigen Ultrakurzpuls-Lasersystemen hat in der vergangenen
Dekade eine Vielzahl von Anwendungen in der Mikromaterialbearbeitung, der Medizin, der
zeitaufgelosten Analytik und der physikalischen Grundlagenforschung nach sich gezogen.
Fiir den industriell wichtigen Bereich der Materialbearbeitung bedeutet der Ubergang zu
Pulsdauern von wenigen Pikosekunden und darunter einen Quantensprung durch die extrem
eng begrenzte Wechselwirkungszone bei der Bearbeitung verschiedenster Materialien [8, [35]
54, [110].

Fiir die wirtschaftliche Durchsetzungsfahigkeit dieser Technologie ist die Einhaltung der
Spezifikationen des Lasersystems iiber lange Zeitrdume erforderlich, um den Anforderun-
gen an hoher Produktgiite und geringen Stiickkosten zu geniigen. Die hierzu notwendige,
stetige Steigerung von Pulsenergie und Langzeitstabilitéit bei gleichzeitig moglichst hoher
Repetitionsrate der Lasersysteme wird im Wesentlichen durch die Verfiigharkeit von Laser-
komponenten hoher Giite limitiert. Die entscheidenden Qualitédtsfaktoren sind die Resistenz
gegeniiber laserinduzierter Zerstorung, die Hohe an optischen Verlusten sowie die spektralen
Eigenschaften beziiglich Reflexion und Transmission. Verléssliche Verfahren zur Charakteri-
sierung dieser Eigenschaften sind mithin fiir die Entwicklung neuartiger Laserkomponenten,
wie z. B. spezieller phasenadaptierender Spiegel (sog. chirped mirrors) [17,167], und das Qua-
litdtsmanagement in der industriellen Fertigung unerlésslich. Dariiber hinaus muss fiir die
Laserhersteller eine objektive Vergleichbarkeit von Produkteigenschaften in der Eingangskon-
trolle gewéhrleistet sein. Die Aufgabe der nationalen und internationalen Normungsgremien
besteht in der Bereitstellung von Standardmessverfahren fiir die Optikcharakterisierung und

in deren Anpassung an die fortschreitende technologische Entwicklung [22].

Seit nunmehr einer Dekade ist, relativ unbeeinflusst von bestehenden Standardmessverfah-
ren [5], die Charakterisierung von Dielektrika, Metallen und Halbleitern mit Ultrakurzpuls-

Lasersystemen von einer Vielzahl von Forschungsgruppen auflerhalb der reinen Grundla-



genforschung vorangetrieben worden. Die Untersuchungen zur Zerstorfestigkeit waren hier-
bei hauptséchlich durch die Frage nach der Ablationsschwelle verschiedenster Materialien
motiviert, die in der Entwicklung von Materialbearbeitungsprozessen eine hohe Bedeutung
hat. Der Schwerpunkt der Publikationen liegt auf Ablationsexperimenten von dielektrischen
Bulkmaterialien und beschichteten Laserkomponenten sowie einer Vielzahl von weiteren,
industrierelevanten Stoffen [12], 14], B0, [56, 87, O8].

Das den Ultrakurzpuls-Lasersystemen zu Grunde liegende Prinzip des chirped pulse amplifi-
cation erlaubt das Uberstreichen eines weiten Pulsdauerbereichs beginnend bei 5 fs bis hin zu
wenigen Nanosekunden. Dies ertffnet die Moglichkeit, Untersuchungen zur Zerstorfestigkeit
in Abhéngigkeit der Pulsdauer durchzufiihren und somit einen Zugang zu den Zerstérmecha-
nismen zu erhalten [24], 57, 60, 90, 99]. Aus den ermittelten Daten ergab sich eine Reihe von
Ansétzen, die Zerstorphdnomene durch Modelle zu deuten, wobei zumeist das Erreichen einer
kritischen Elektronendichte im Dielektrikum als auslosendes Moment fiir das Auftreten von
Zerstorung betrachtet wird [7), 27, 49, [74, 97, [102]. In der Vielzahl von Publikationen besteht
weitestgehend Einvernehmen iiber das Auftreten von prézise definierten Zerstorschwellen fiir
verschiedenste Dielektrika. Beim Ubergang in den Bereich der ultrakurzen Laserpulse ist die
laserinduzierte Zerstorung demnach im Wesentlichen durch die intrinsischen Eigenschaften
der Dielektrika bestimmt und weniger durch extrinsische Faktoren, wie z. B. Einschliisse in
der Beschichtung bei Bestrahlung mit Pulsen im Nanosekundenbereich.

Ein weiterer, vielfach fiir Dielektrika bestétigter Effekt ist das Absinken der Zerstorschwelle
mit zunehmender Pulszahl, der mit Akkumulation bzw. Inkubation bezeichnet wird. Eine
systematische Untersuchung dieses Phénomens, das wahrscheinlich auf die Bildung von per-
manenten Farbzentren zuriickgeht, hat bislang fiir den Bereich der ultrakurzen Laserpulse
kaum stattgefunden [47, [77]. Erst in jingster Vergangenheit ist der Einfluss von Akku-
mulation auf die Zerstérschwelle am Beispiel von Laserschutzmaterialien fiir einem weiten
Pulszahlbereich quantifiziert worden [55] [65].

Eine nahere Betrachtung des Absorptions-, Reflexions- und Transmissionsverhaltens opti-
scher Komponenten bei der Verwendung ultrakurzer Laserpulse ist im Rahmen von pump-
probe-Experimenten durchgefithrt worden [47), 59] 69, [77, K1, [84], 90]. Diese Untersuchungen
hatten zum Ziel, die optischen Eigenschaften der bestrahlten Materialien vor, wahrend und
nach der Wechselwirkung mit dem Puls aufzulésen. Anhand des zeitlichen Verhaltens von
Brechungsindex und Absorptionsgrad konnten Riickschliisse auf die Population von Elek-
tronen im Leitungsband und die Bildung von exzitonischen Anregungszustinden gezogen
werden und trug damit wesentlich zum Verstédndnis der Wechselwirkungsmechanismen bei.
Von Experimenten, das nichtlineare Verhalten von optischen Materialien in Bezug auf die
praxisrelevanten Grofien Absorption, Reflexion und Transmission im Bereich der ultrakurzen
Laserpulse nachzuweisen, ist bislang nichts bekannt geworden.

Das Ziel dieser Arbeit ist es, die fiir andere Pulsdauerbereiche bewéhrten, praxisnahen



KAPITEL 1. EINLEITUNG

Konzepte fiir die Messung der Mehrpuls-Zerstorschwelle, des Absorptions-, Reflexions- und
Transmissionsvermogens auf ihre Anwendbarkeit im Bereich der ultrakurzen Laserpulse zu
priifen und gegebenenfalls Vorschldge zur Optimierung der bestehenden Messstandards zu
erarbeiten. Als Grundlage fiir die nachfolgenden Betrachtungen werden in Kapitel [2| die
wesentlichen Mechanismen der Wechselwirkung ultrakurzer Laserpulse mit Dielektrika dar-
gelegt. Hierzu werden die relevanten Prozesse zur Erzeugung von Leitungsbandelektronen
erlautert, die resultierende Ratengleichung unter Verwendung aus Publikationen bekannter
Modellparameter numerisch gelost und am Beispiel von Quarz mit gemessenen Zerstorschwel-
len verglichen. Des Weiteren wird die zeitliche Variation des komplexen Brechungsindexes bei
der Propagation von ultrakurzen Laserpulsen durch Dielektrika betrachtet, welche aus dem
Kerr-Effekt und dem Einfluss von Leitungsbandelektronen resultiert. Mittels der Integration
dieses Verlaufs wird unter Beriicksichtigung des zeitlichen Pulsprofils auf das Reflexions- und
Transmissionsvermogen sowie auf die Absorption von Dielektrika geschlossen.

Der Schwerpunkt dieser Arbeit liegt auf der Messung der Mehrpuls-Zerstorschwelle im Be-
reich der ultrakurzen Laserpulse, die in Kapitel [3| thematisiert wird. Hierzu wird zunéchst
die apparative Umsetzung des Standardverfahrens nach ISO 11254 detailliert beschrieben so-
wie notwendige Adaptionen und sinnvolle Optimierungen des Messstandards erldutert. Mit
Hilfe dieser Apparatur ist die Untersuchung typischer Laserkomponenten fiir den Einsatz in
Ultrakurzpuls-Lasersystemen moglich. Die Beurteilung der Standardisierbarkeit erfolgt im
Wesentlichen iiber die Priifung des Einflusses verschiedener Priifparameter, um die Stabilitat
von Messresultaten abschétzen zu konnen.

In Kapitel 4] wird die Umsetzung des Prinzips der laserkalorimetrischen Absorptionsmes-
sung nach ISO 11551 unter Verwendung einer Ultrakurzpuls-Strahlquelle geschildert. Die
wesentliche Problemstellung bei diesem Messverfahren stellt das Erreichen einer hinreichen-
den Nachweisempfindlichkeit und Kalibrierbarkeit dar, um die zu erwartenden nichtlinearen
Effekte qualitativ und quantitativ sicher nachweisen zu kénnen. Anhand von Modellschicht-
systemen wird das nichtlineare Absorptionsverhalten fiir typische Beschichtungsmaterialien
untersucht und im Rahmen der theoretischen Betrachtungen diskutiert.

Die Umsetzung des fiir kontinuierliche Lasersysteme bereits erfolgreich angewandten Mess-
prinzips der Reflexions- und Transmissionsmessung gemifl Normentwurf ISO/CD 13697 mit
einer Ultrakurzpuls-Strahlquelle wird in Kapitel |5| diskutiert. Bei der Verwendung von re-
petierenden Strahlquellen sind hierzu Adaptionen insbesondere bei der Signalerzeugung er-
forderlich. Von entscheidender Bedeutung fiir die Genauigkeit des Messverfahrens ist die
Kalibrierung der Apparatur und die Priifung der Linearitét, die fiir unterschiedliche Priifpa-
rameter durchgefiithrt werden. Das nichtlineare Reflexions- und Transmissionsverhalten bei
Variation der Leistungsdichte wird am Beispiel von Ionenstrahl-gesputtertem Titanoxid un-
tersucht. Anschliefend werden die Prézision sowie die Fehlerquellen des Messaufbaus analy-

siert.



Auf der Grundlage der in dieser Arbeit erlduterten theoretischen Modelle und experimentel-
len Untersuchungen sollen die genannten Standardverfahren beziiglich ihrer Anwendbarkeit
im Bereich der ultrakurzen Laserpulse diskutiert werden. Die fiir diesen Pulsdauerbereich
notwendigen apparativen und konzeptionellen Verbesserungen sollen umfassend erldutert
werden, um die Standardisierung bei folgenden Revisionen der Messnormen zu unterstiitzen.
Dariiber hinaus sollen die dargestellten Ergebnisse das Verstindnis der Wechselwirkungsme-
chanismen von ultrakurzen Pulsen mit Dielektrika fordern und die aus der Wechselwirkung

resultierenden Beeinflussungen der optischen Eigenschaften quantifizieren.



Kapitel 2

Wechselwirkung ultrakurzer Pulse

mit Dielektrika

Seit der Erfindung des Lasers und des erstmaligen Auftretens von laserinduzierter Zerstorung
ist das Verstédndnis der zu Grunde liegenden Mechanismen ein vielschichtiges und interessan-
tes Forschungsfeld. Mit der fortschreitenden Verkiirzung der Pulsdauer und der Steigerung
der Pulsspitzenleistungen mussten die Theorien, die zur Beschreibung von laserduzierter
Zerstorung entwickelt wurden, regelméflig angepasst werden. Bei Erreichen von Pulsdauern
unter einer Pikosekunde unterscheiden sich die Zerstormechanismen grundlegend von denen
im ns-Bereich, da die Energiedeposition bereits abgeschlossen ist, bevor ein defektauslosender

Transfer dieser Energie in die Materiematrix stattfinden kann.

In den letzten Jahren beschéftigten sich eine Vielzahl von Publikationen mit der Wechsel-
wirkung ultrakurzer Pulse mit Dielektrika, wobei vornehmlich verschiedene Bulkmaterialien
(insbesondere Quarz), nicht zuletzt wegen der einfacheren Modellbildung, betrachtet wur-
den [24],97]. Die Berticksichtigung der besonderen Eigenschaften von dielektrischen Schichten
und Schichtsystemen bei der Modellierung der Wechselwirkung mit dem Ziel der Deutung
von Zerstorphdnomenen hat dagegen bislang kaum stattgefunden [14] 44] [69].

Im folgenden Kapitel sollen die wesentlichen Effekte erlautert werden, die fiir transiente und
permanente Modifikationen von Dielektrika durch ultrakurze Laserpulse verantwortlich sind.
Dabei werden zunéchst die zusétzlichen nichtlinearen Beitrdge zum komplexen Brechungsin-
dex erldutert. Dies ist zum Einen der Kerr-Effekt, der auf einer nichtlinearen Wechselwirkung
dritter Ordnung basiert. Zum Anderen werden freie Ladungstrager durch inverse Bremsstrah-
lung im Dielektrikum erzeugt und zu Schwingungen angeregt. Die resultierende induzierte
Polarisation ruft eine Brechungsindexéinderung hervor. Die GroBe der Anderung ist von der

Kollisionszeit abhéngig, die auf Grundlage eines einfachen Modells diskutiert wird.

Der Schwerpunkt der theoretischen Ausfithrungen liegt auf der sich anschlieBenden Beschrei-

bung der Ladungstragerdynamik, welche insbesondere fiir die Deutung der beobachteten



2.1. PROPAGATION ULTRAKURZER PULSE IN DIELEKTRIKA

Zerstorschwellen notwendig ist. Die Erhohung der Ladungstrégerdichte wird im Wesentlichen
durch die Photo- sowie die Avalancheionisation bewirkt, wihrend Rekombinationsprozesse
dieser Steigerung entgegenwirken. Das Kapitel schliefft mit Simulationsrechnungen zur indu-
zierten Ladungstrigerdichte fiir Leistungsdichten nahe der Zerstorschwelle am Beispiel von
Quarz. Des Weiteren wird auf der Basis der beschriebenen Modelle die Reflektivitat und Ab-
sorption eines Quarzsubstrates berechnet, welchem auf Grund der Wechselwirkung mit dem
ultrakurzen Puls eine nichtlineare Anderung von Brechungsindex und Absorptionskoeffizient
widerfahrt.

2.1 Propagation ultrakurzer Pulse in Dielektrika

2.1.1 Kerr-Effekt in dielektrischen Schichten

Zur Beschreibung der Nichtlinearitét des Brechungsindexes wird von der Maxwellschen Wel-
lengleichung fiir die Feldstidrke E ausgegangen, die im Falle eines nicht-magnetischen, la-

dungsfreien und nicht-leitenden Mediums folgende Form annimmt [10]:

AR L O’E o*PW P
oo MTopm T Tp
wobei die Polarisation in einen linearen (P%) und einen nichtlinearen Anteil (P™)) aufgeteilt

ist. Da PO(t,r) > P (tr) gilt, treten signifikante Effekte erst bei sehr hohen Feldstérken,

(2.1)

wie z. B. bei ultrakurzen Laserpulsen auf.

Es wird im Folgenden von einem homogenen, verlustfreien Medium ausgegangen, das eine
kubische Kristallstruktur aufweist. In diesem Fall verschwindet die Suszeptibilitit zweiter
Ordnung und die nichtlineare Polarisation wird im Wesentlichen durch die dritte Ordnung
beschrieben [2], 4, 21].

PO(tr) = sofx t)E(t — ty,r)dty,

p = [ j‘ [ X (t1,tats)E(t — t1,0)E(t — t; — to,0)B(t — t) — ty — ta,r)dt dtadts,
(2.2)
wobei XM (t) die Suszeptibilitéit fiir das lineare Verhalten des Materials (erster Ordnung)
und ¥ (t1,t9,t3) die Suszeptibitiat dritter Ordnung darstellt. ) ist ein Tensor 4. Stufe,

dessen Komponenten einen Wert ungleich Null zeigen und dessen gleichlautende Indizes nur

in gerader Anzahl vorkommen [103]:

(3) (3)

-3 - 0
Xaracyy nyxx = Xazzz '

3) (3) (3) (2.3)

T nyzz Xzzze = nyyy = Xzzzz

Da im Folgenden die Selbstwirkung des nichtlinearen Mediums auf den auslésenden, inten-
siven Puls betrachtet wird und Anisotropien im Dielektrikum keine Rolle spielen sollen, gilt

iiberdem Xg?&)aa =3 X((jz)bb'

6
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Auf Grund der vorausgesetzten Isotropie kann ohne Beschréinkung der Allgemeinheit von
einer quasi-monochromatischen Welle ausgegangen werden, die in z-Richtung e, linear po-

larisiert ist und durch den Ausdruck
1 .
E(t,z) = éexA(t,z)e’(th_koz) + c.c., (2.4)

beschrieben wird. Hierbei wird mit A(¢,z) die komplexe Amplitudenfunktion und mit
ko = now—co = ”Oi_g die Wellenzahl bezeichnet. Des Weiteren ist ny der Brechungsindex des
Dielektrikums bei einer Mittenfrequenz von wy.

Bei einer quasi-monochromatischen Welle ist die spektrale Breite klein gegen die Mittenfre-
quenz (Aw < wyp). Dies ist gleichbedeutend mit der Aussage, dass einige optische Zyklen in
der Einhiillenden des zeitlichen Pulsprofils liegen. In diesem Fall &ndert sich A(t,z) innerhalb
eines optischen Zyklus nur wenig.

In analoger Weise kann dieser Ansatz der langsam variierenden Amplitudenfunktion fiir die
Polarisation verfolgt werden [4, [I03]. Der Tensor 4. Stufe der nichtlinearen Suszeptibilitét

92(3) reduziert sich dann auf die verbleibende Komponente X(?’) = xg?;)m:

1 .
PO (wo t,2) = §P("”(t,z)el<w0t*’“oz> + c.c., (2:5)

mit

3 oo
P(nl)(taz) = Zl&)///X(g)(tl,tz —ty,t3 —ty — 1)
0

$ At — t1,2) At — t9,2) A*(t — t3,2)e" 2= at, dtdts.  (2.6)

Wird die Amplitudenfunktion bis zur ersten Ordnung in einer Taylorreihe entwickelt

_ OA(l2)

A(t - tjvz) = A(t,Z) ot Jo (27)
kann [2.6] vereinfacht werden:
POO(L2) = Sy [\OlAaPAC) + @2 (e PAe)] . 28

mit
x®(wo) = x® (wo,wo,wo, — wo) = IBN| X (tte — ti,ty — to — ty)ewoltitta=t) qt, dtydt,,
0
3 X3 (w
XS)O) _ Xaw(O 0)
(2.9)
Weiterhin kann der zweite Term vernachléssigt werden, wenn die Zeitdauer der nichtlinearen

Reaktion des Dielektrikums 7,,; kleiner als die Pulsdauer[l Ty ist (pm = TT—’;Z < 1). In diesem

!Die Reaktion fiir nicht-resonante elektronische Wechselwirkung ist z. B. fiir Quarz etwa 1 fs [46] bzw.
fiir Glas im Bereich 1-10 fs [21]



2.1. PROPAGATION ULTRAKURZER PULSE IN DIELEKTRIKA

Fall der Approximation nullter Ordnung folgt fiir die zeitliche Ableitung der Polarisation:

02 pnh) 3 2 9 1 92
o = e o) [[APA+ i (JAPA) = S (1APA) | e e

w3 Ot?
(2.10)
Wird 2(]A]*A) durch die Néherung |2 ersetzt, dann ist ersichtlich, dass die beiden letz-
teren Terme fir wor, > 1 einen Vernachlassigbaren Beitrag liefern, womit GI. weiter
vereinfacht werden kann:
o*pth 3
ot? 8

Die Ndherung der nichtlinearen Polarisation kann nun in die Wellengleichung eingesetzt

ZeowdX P A(t,2) P A(t,z)el@ot=Ro2) 4 ¢ ¢ (2.11)

werden. Die darin enthaltene Integralform fiir die lineare Polarisation (Gl. kann in
analoger Weise durch die Betrachtung einer ebenen Welle und einer Taylorentwicklung in
eine Differenzialform {iberfiihrt werden. In einer Naherung zweiter Ordnung folgt dann fiir

die Wellengleichung;:

9 19 o? g 2P

9. Tuot 2k28t2 Alt.2) = ke 022
3wy

N —2§ c2kg
nz Kk‘o

= - [A(t,2)PA(t.2)

|A(t,2)|*A(t,2)

(2.12)

= —zkoAnKA(t,z),

mit der Gruppengeschwindigkeit u = [(g—f})wo] " und der Gruppengeschwindigkeitsdispersion
ko = (%)wo, sowie dem nichtlinearen Brechungsindex-Koeffizienten ny  bzw. der normier-

ten Brechungsindexénderung Ang:

313) A(t,2)?
ok = 3 X (wo) Ang = na, i |A(t,2)] '

8 Un N

(2.13)

Da fiir die Betrachtung des Kerr-Effekts y(® rein reell ist, wirkt die Anderung durch das
Strahlungsfeld lediglich auf den Realteil des komplexen Brechungsindexes. Der aus der Ein-

wirkung resultierende Brechungsindex berechnet sich wie folgt:

n=ngy+ n2,K|A(taz)|2 (2.14)
=ng + o 1(t,2),

2ng K
ecng

Der quadratische Term auf der linken Seite der Differenzialgleichung beschreibt die
zeitliche Verbreiterung der Laserpulse im dispersiven Medium. Diese kann aber vernachléssigt

,7_2 . . .
f7 Dicht iiberschritten wird (2 < Lp). In

diesem Fall reduziert sich die Differenzialgleichung [2.12| weiter zu:
814 1 aA D) Kk’()
o Tuar

mit ﬁ2,K =

werden, wenn die sog. Dispersionslénge Lp =

|A(t,2)2A(t,2) = 0, (2.15)
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Al ﬂmﬂw _

— U

Feldstdrke E(t)

Abbildung 2.1: Anderung der Frequenz eines ultrakurzen Laserpulses (chirp) in Folge der
Selbstphasenmodulation (aus [10]).

zu der im strahlbegleitenden Koordinatensystem n = ¢ — £ folgende Losungsfunktion ange-

geben werden kann:

g, ko
A(/I],Z) _ A()(n)e_z in(() |AO("7)‘2Z7 (216)

wobei Ay die Amplitude vor dem Eintreten der Welle in das Medium darstellt. Die Phase
der urspriinglichen Amplitudenfunktion wird abhéngig von der Pulsspitzenleistung wahrend

der Propagation durch das nichtlineare Medium verédndert:

nakko| 4 o2z, (2.17)

gpnl(naz) - - no

und somit eine Phasenmodulation

9¢ _ Ovo _ maxcho
ot ot Un

9 2
257 1 Ao ()] (2.18)

bewirkt. Da sich der Brechungsindex n praktisch instantan mit der Pulsamplitude &ndert,
durchlaufen die verschiedenen Teile des Pulses unterschiedliche Brechungsindizes, so dass
innerhalb des Pulses die Phase verdndert wird. Dieser Effekt der Selbstphasenmodulation
hat zur Folge, dass neue Frequenzanteile entstehen und das Spektrum des Pulses verbreitert
wird. Die Ausbildung dieses chirp ist in Abbildung verdeutlicht. Da die Selbstphasen-
modulation bereits bei kleinen Wechselwirkungsldangen auftritt, sollte sie im Gegensatz zur
Pulsverbreiterung durch die Gruppengeschwindigkeitsdispersion bei der Betrachtung von

diinnen dielektrischen Schichten beriicksichtigt werden.

2.1.2 Nichtlinearitit durch inverse Bremsstrahlung

Ein zusétzlicher Beitrag zum Brechungsindex wird durch die Présenz von freien Ladungs-
tragern in dem dielektrischen Medium hervorgerufen. Wenn durch Mehrphotonen- und
Avalanche-Ionisationsprozesse, die in Abschnitt ndher erldutert werden, ein Plasma er-
zeugt wird, konnen die enthaltenen Elektronen im Strahlungsfeld zu Schwingungen angeregt

werden. Die erzeugten Leitungsbandelektronen konnen als freies Elektronengas aufgefasst

9



2.1. PROPAGATION ULTRAKURZER PULSE IN DIELEKTRIKA

werden, deren zusétzlicher Beitrag zum komplexen Brechungsindex mit Hilfe der Drude-
Theorie beschrieben wird.
Die Permittivitdt eines Dielektrikums lautet in Abwesenheit von Leitungsbandelektronen

[10, 52, 63):

w2

=1 =1 p 2.19
e(wo) + x(wo) + w2t Z.:l_(;, (2.19)

wobei wyo die Frequenz und ;12 die Breite des Ubergangs vom Valenz- in das Leitungsband
angibt. Werden Leitungsbandelektronen durch Ionisation erzeugt, konnen sie in Folge der
fehlenden Kopplung an Atome (w2 = 0) von der Strahlung zu Schwingungen angeregt wer-
den. Eine Dampfung erfahren die Elektronen im Wesentlichen durch Stofle mit dem Gitter,
welche mit einer Zeitkonstanten 7. auftreten. Die zusétzlich durch das Plasma hervorgerufene
Suszeptibilitit lautet somit [103]:

2

w

xp(wo) = ———

WA (WAT? 4 120) (2:20)
p c Te

wi (1 +wgr2)

| pe?
. 2.21
Wp mey ( )

die Plasmafrequenz, m die reduzierte Masse des Elektrons im Leitungsband, sowie 7. die

)

wobei

typische Kollisionszeit der Elektronen mit dem Gitter darstellt. Der durch das Plasma her-
vorgerufene zusétzliche Anteil zum komplexen Brechungsindexﬂ berechnet sich auf Grund
der Additivitit der Polarisation aus der Differenz [P}

noﬁg,p(wo) = \/1 + X(WO) + XP(WO) — \/1 + X(wo). (222)

Die Wurzeln konnen in Potenzreihen entwickelt werden, wobei unter der Annahme kleiner
Suszeptibilititen x(w) und xp(w) in erster Ndherung (v1+ 6 &~ 1 + 14) folgende Néherung

gilt:
wg (wir? + dwoT,)

B 2nowi (1 + wgr?)’

o, p (wo) = (2.23)

2Zur besseren Unterscheidung wird der komplexe im Gegensatz zum reellen Brechungsindex mit einer
Tilde gekennzeichnet.

3In einem weiterfiihrenden Modell von Martin et al. [63] werden dariiber hinaus auch die Elektronen
beriicksichtigt, die bei der Bildung von STEs (self-trapped excitons), d. h. lokalen Elektron-Loch-Paaren
entstehen. Die zugehorige Suszeptibilitéit hat die gleiche Struktur wie der zweite Term von GI. aller-
dings mit Bandliickenabstand wy, und -breite 73, des STEs. Das Vorzeichen des zusétzlichen Beitrags zur
Permittivitédt ist dadurch festgelegt, ob die Bandliicke kleiner (-) oder gréBer (+) als die Photonenenergie
ist. Da die Kopplung der STEs an das Strahlungsfeld deutlich kleiner als fiir Leitungsbandelektronen ist,

wird deren Beitrag zum Brechungsindex fiir das beschriebene Modell vernachlissigt.

10
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In Analogie zur Brechungindexvariation durch den Kerr-Effekt leitet sich daraus ab:

_ _wg(ngf + iwoTe) (2.24)
2n2w3 (1 + wir?)’
Dieser Anteil Anp wird in die Wellengleichung [2.12] eingesetzt
1
—ikoAnpA(t,z) = —50(1 — iwoT:) pA(t,z), (2.25)
mit dem Absorptionsquerschnitt
kowoTe
o= , 2.26
wEpe(L + wi7?) (226)
und der kritischen Plasmadichte )
Eomw

Die physikalische Bedeutung der kritischen Plasmadichte ist, dass ein rapides Anwachsen der
Absorption des Mediums fiir die eingestrahlte Welle bei Erreichen dieses charakteristischen
Wertes zu beobachten ist. Daher wird dieser Wert in einer Vielzahl von Verdffentlichungen
mit dem Einsetzen von laserinduzierter Zerstérung in Verbindung gebracht.

Der erste Term von GI. beschreibt die Absorption des Strahlungsfeldes durch das Plas-

ma, wobei die Hohe der Absorption durch den Absorptionskoeffizienten
a=aop (2.28)

bestimmt wird. Die Absorption bei Durchdringung der Strecke z im Medium kann iiber das
Lambertsche Gesetz I(t,z) = I(t,0)e”** ermittelt. Der zweite Term bestimmt die durch die
freien Elektronen ausgeloste Variation des reellen Brechungsindexes.

AbschlieBend kann die durch Kerr-Effekt und Plasma induzierte Anderung des reellen Bre-
chungsindexes in der folgenden Form angegeben werden, wobei Gln. und Beriick-
sichtigung finden:

noAn = ng (Ang + Re(Anp))

310 w2r? (2.29)
— —X—(WO)|A(t,Z)|2 . L B—
8 ny 2n(1 + wiT?)

Die Wellengleichung, deren Anteile sich aus Gln. und zusammensetzen, lautet

folglich:
0A 10A

5 Tuar T

Eine Abschétzung der Kollisionszeit 7. lasst sich iiber die folgende Modellvorstellung gewin-

{—@'kom + %a} Alt,2), (2.30)

nen [103]. Bei der inversen Bremsstrahlung werden St68e zwischen Elektronen und lonen

11



2.2. DYNAMIK DER ELEKTRONENDICHTE

vollfithrt. Die Kollisionsrate kann iiber die mittlere Wahrscheinlichkeit fiir das Eintreten

eines Elektrons in den Bereich des Ions ermittelt werden:
T = p <00y > p < v >< 0y >, (2.31)

wobei < v > die mittlere thermische Geschwindigkeit und o.; der Wirkungsquerschnitt
fiir eine Elektron-ITon-Kollision bezeichnet. Die mittlere Elektronengeschwindigkeit bei einer

Temperatur T, und der damit verbundenen kinetischen Energie Ey;, = %k‘BT v betrigt:

2Ejin kT,
<v>:\/ b :\/33 . (2.32)

m m

Der Kollisionswirkungsquerschnitt kann mit o,; ~ 7 < Ry >2 abgeschiitzt werden. Der mitt-
lere Atomradius wird {iber das Coulomb-Potenzial abgeschétzt, wobei Abschirmungseftekte

im Plasma vernachléssigt werden.

2
< Ry >’= L (2.33)
dmeg Eyin

Durch Einsetzen von und in den Ansatz ergibt sich:

1673/ mE}, .
Te =
V2etp (2.34)

12V/3e2\/mk3 T3

etp

2.2 Dynamik der Elektronendichte

Im folgenden Abschnitt werden die fiir die nichtlinearen Effekte im Dielektrikum urséchlichen
Ionisierungsprozesse erlautert. Die Dynamik bei der Elektronendichte wird im Wesentlichen

durch die folgende Ratengleichung beschrieben:

)
a—? — Wpp + Wy — W, (2.35)

Dabei liefern die Terme der Photoionisation Wpr und der Avalancheionisation Wy, einen
Zuwachs der Elektronendichte im Medium, denen die Rekombination W, mit einer Zeitkon-

stante 7, entgegenwirkt.

2.2.1 Photoionisation im intensiven Strahlungsfeld

Bei der Wechselwirkung eines Dielektrikums mit einem intensiven elektromagnetischen
Strahlungsfeld werden Elektronen von diskreten Energiezustdnden in das kontinuierliche Lei-
tungsband gehoben. Fiir die in dieser Arbeit untersuchten Dielektrika ist dabei wesentlich,

dass die Absorption eines einzelnen Photons nicht ausreicht, die Bandliicke zu iiberwinden.

12
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Bei intensiver Laserstrahlung, wie z. B. ultrakurzen Pulsen, ist dennoch ein signifikanter
Wirkungsquerschnitt fiir Photoionisation vorhanden, der auf Mehrphotonen- bzw. Tunnelio-
nisation zuriickzufiihren ist.

Im Falle der Mehrphotonenionisation werden quasi-simultan zwei oder mehrere Photonen
absorbiert, um ein Elektron iiber die Bandliicke zu heben. Der Wirkungsquerschnitt o fiir
die Anregung mit k£ Photonen wird mit wachsendem k zunehmend kleiner, da dieser im
Wesentlichen durch die Wahrscheinlichkeit beeinflusst wird, dass sich & Photonen in einer
Zeitspanne von ca. 10 fs im Bereich des Atoms aufhalten [10]. Bei der Tunnelionisation hinge-
gen werden die Atompotenziale durch das elektrische Feld des Laserpulses derart verformt,
dass ein Elektron eine signifikante Wahrscheinlichkeit zur Durchtunnelung der gebildeten
Potenzialbarriere erhélt. Hierzu sind allerdings noch hohere Feldstiarken als fiir die Mehr-
photonenionisation notwendig.

Zur Berechnung der Photoionisation durch intensive Laserpulse wird in der Literatur im
Wesentlichen die Losung nach Keldysh [50] bzw. hierauf aufbauende Weiterentwicklungen

[26], 0] verwendet, wobei hier dem verbreiteteren Originalausdruck gefolgt wird:

w@xvm::%f(;ﬁ;)QQ@mwmp{—wK“@z&é$VTﬁx+1@, (2.36)

mit der reduzierten Elektronenmasse m. Der Ausdruck ]y[ beschreibt den ganzzahligen Anteil

von y. Weitere Abkiirzungen sind:

vVmU; 72 1

V=0 P i 250
7T2 2 (]Z 1
1= SRTOEE i VX (V) p=lr +1[—z (2.38)

B I K(T) - E(VT)
Q(v,x) =, /m ;exp {—mr NG } P (\/n(n + 2u)) : (2.39)

wobei K (z) und E(z) die vollstédndigen elliptischen Integrale der ersten und zweiten Gattung

sind [18], sowie

d(2) = /exp {v* =2} dy (2.40)
0
die Dawson-Funktion [I00] beschreibt. Weiterhin bezeichnet ny den Brechungsindex des Di-

elektrikums bei der Wellenlédnge A\g und U; den Bandabstand. Der sogenannte adiabatische
Keldysh-Parameter v gilt als Maf dafiir, ob Multiphotonen- (7 > 1) oder Tunnelionisation
(7 < 1) bei der Photoionisation im intensiven Strahlungsfeld die dominierende Rolle ein-

nimmt. Fiir v = 1 kann bei gegebenen Test- und Materialparametern unter Verwendung von

I(t) = Senozol A (2.41)

13
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eine Ubergangs-Leistungsdichte I, berechnet werden:

wienoeomU;

I, =
t 2¢e2

(2.42)

Bei einer Dominanz der Mehrphotonen-Ionisation, d. h. im Bereich I <« [, reduziert sich

Gl. 2.36] zu:

Warpr(|A]) = % (%)g o .2 (k - hi) (47) "2 exp {2k (1 - #) } . (2.43)

wobei die Abkiirzungen

Ui
hwo

k= |1+

U = U, (1 + L) : (2.44)

4~2

verwendet werden. Im Falle von Leistungsdichten oberhalb des Ubergangswertes I > I, und
somit im Bereich von vorherrschender Tunnelionisation kann ebenfalls eine Ndaherungsformel

angegeben werden:

5
2 Uz mUZ 2 hu)(] 2 s ’)/UZ 1 2
Wri(|A]) = —— —— 1—-= . 2.45
Zur Verdeutlichung des Verhaltens der Ionisationsrate im Ubergangsbereich von

Mehrphotonen- hin zur Tunnelionisation sind die Raten aus Gln. [2.36] und in Ab-
bildung 2.2 dargestelltf] Fiir diese Beispielrechnung wurden als Parameter der Brechwert von

N

Quarz ng = 1,45, die reduzierte Elektronenmasseﬂ m = 0,635 m., sowie als Laserwellenlénge
Ao=800 nm und als Pulsdauer 7,=160 fs gew#hlt. Die dargestellten Raten spiegeln exakt
die von Sudrie et al. [I00] beschriebenen Verliufe widerff} Die Abbildung verdeutlicht die
hervorragende Ubereinstimmung der Niherungsausdriicke fiir Mehrphotonen- bzw. Tunne-
lionisation nach Keldysh im jeweiligen Anwendungsbereich. Dagegen eignet sich die oftmals
verwendetete Beschreibungsform fiir die Mehrphotonenionisation im Bereich I < [I;, nach
dem Muster W = 03, I* offensichtlich nicht als Niherung der exakten Keldysh-Rate, wenn
intensivere Laserpulse betrachtet werden. Der Grund hierfiir ist, dass das effektive Potential
U; bereits bei Leistungsdichten, die beinahe eine GroBenordnung unter dem Ubergangswert
I;, liegen, so weit ansteigt, dass & Photonen nicht mehr ausreichen, ein Elektron iiber die
nunmehr vergréferte Bandliicke zu heben. Dieses Verhalten duflert sich durch das Auftreten

von Stufen in den Ratenfunktionen nach Keldysh. In diesem Fall wird die Ionisationsrate

4Die numerischen Berechnungen wurden mit MathCad 8 durchgefiihrt [66]

Polaron-korrigierte effektive Masse des Elektrons [28].

6Obwohl sich in der genannten Versffentlichung auf die exakte Rate nach Keldysh bezogen wird, weicht die
von Sudrie angegebene Rate vom Originalausdruck in Folge einer alternativen Definition der elliptischen
Integrale ab [20].
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Abbildung 2.2: Berechnete Photoionisierungsraten durch Laserpulse (7,=160 fs und
Ao=800 nm) in Quarz in Abhéingigkeit der Leistungsdichte I; Wp;: exakte
Keldysh-Rate, Wy pr: Naherung fiir Mehrphotonenionisation, Wy y: Néhe-
rung fiir Tunnelionisation, Wj;prs: MPI-Rate der Form Wy prs = 061° mit

06 = 1,8 - 10747<2 . Ubergangsleistungsdichte I, = 35L%

sW6» om2”

etwa um eine GroBenordnung und bei der Ubergangsleistungsdichte bereits um zwei Grofien-
ordnungen {iiberschétzt. Der physikalische Hintergrund fiir die Vergroflerung der Bandliicke
ist die Steigerung der mittleren kinetischen Energie der in das Leitungsband gehobenen Elek-

tronen bei hoheren Leistungsdichten, die zusétzlich zum Bandabstand aufgewendet werden
muss [45].

2.2.2 Avalanche-Ionisation

Die in das Leitungsband gehobenen Elektronen erhalten im Strahlungsfeld des ultrakurzen
Laserpulses zusétzliche Energie durch inverse Bremsstrahlung. Bei einem hinreichend grofien
Energieeintrag konnen die , heiflen“Elektronen iiber inelastische Stofle weitere Atome ioni-
sieren, die wiederum wéahrend der Dauer des Pulses beschleunigt werden. Eine Abschétzung
fiir die hierfiir relevante Kollisionszeit wurde bereits in GI. angegeben. Fir die quanti-

tative Beschreibung der Avalanche-ITonisation sind in der Literatur eine Reihe von Modellen
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zu finden, die sich im Ergebnis deutlich unterscheiden kénnen [11) 25, 27, [47]. Fiir die in
dieser Arbeit durchgefiihrten Abschitzungen wird ein Modell nach Tikhonravov [100] 103]
verwendet.

Wiéhrend eines optischen Zyklus Ty = 377(; nimmt ein Elektron im intensiven Laserfeld mit
der Feldstérke F(t) die mittlere Leistung P =< eE(t)v(t) > auf. Wenn das Elektron zum
Zeitpunkt tq direkt nach einer Kollision die Anfangsgeschwindigkeit vy hat, dann verhélt sich
die Geschwindigkeit des beschleunigten Elektrons zur Zeit ¢ nach:

t

Ao v
v(t,to) = / eQ_TrSeWOt dt' + c.c.| + vo. (2.46)

to

Bei der Berechnung des Geschwindigkeitsmittels v(t) ist die Verteilungsfunktion fiir die Kol-

lisionszeitpunkte zu berticksichtigen (¢t > t):

w(t,ty) = L exp {—t —to } . (2.47)

Cc 7-C

Hieraus folgt mit < vg >=0:
1
v(t) =< v(tty) >= §V exp{iwgt} + c.c., (2.48)

mit: 4 4
e e
V=—i—2+ LR
mwoy  mwo(woTe — 1)

(2.49)

Fiir die mittlere, auf das Elektron iibertragene Leistung folgt dann:

Te 6214(2)

P = .
1+ (wore)? 2m

(2.50)

Bei der Kollision mit einem Atom der Masse M erleidet ein Elektron den Energieverlust:

oM

Elpes = M(l — c08 0) Egin, (2.51)

mit der kinetischen Energie des Elektrons Fj;, und dem Streuwinkel des Elektrons 6. Die
Verlustleistung durch Kollision ist dann:
m

Poss =2
: Mr,

Ein, (2.52)
wobei eine Gleichverteilung der Streuwinkel < cosf >= 0 angenommen werden kann. Aus
und kann die Energiebilanz fiir ein Elektron im Strahlungsfeld angegeben werden:

OFE}in . Ay

m
= 2 Erin. 2.53
ot 1+ (wore)? 2m Mr, F ( )

Mit der Einfithrung der folgenden Bezeichnungen:

e AZMT? M
Emer _ oM o 2 2.54
M Am2 (1 + (woere)?] T T o (2:54)
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lautet die Losung dieser Differenzialgleichung fiir ¢ < t*:

t t
Eiin(t) = BT (1 — exp {——*}) 2 E,Z’;th—* (2.55)

T

Nach der Zeit 7; hat das Elektron die kinetische Energie erlangt, um durch den inelastischen

Stof3 mit einem Atom ein weiteres Elektron iiber die Bandliicke U; zu heben:

Ui = Byin(r;) = EMas 1L (2.56)

kin *

Dieser Ausdruck nimmt unter Verwendung von [2.26 [2.27 und [2.41] folgende Form an:

l=0— (2.57)
und die Ionisierungsrate kann iiber
Wi =L = %;ﬂ (2.58)

berechnet werden.

2.2.3 Anregungszustinde und Relaxationsprozesse

Die Untersuchung der Relaxationsprozesse von Leitungsbandelektronen in Dielektrika ist ein
weites Forschungsfeld, und soll daher nur fiir das in dieser Arbeit relevante Zeitregime von
wenigen 100 fs nach dem Puls und fiir langlebige Anregungszustéinde angeschnitten werden.
Grundsétzlich zidhlen zu den wichtigsten Verlustkanélen fiir Leitungsbandelektronen die sog.
Primérdefekte self-trapped excitons (STEs) und F-H-Paare [47]. Als STEs werden solche An-
regungszustinde bezeichnet, deren Energieniveaus nur geringfiigig unter dem Leitungsband
bzw. oberhalb des Valenzbandes liegen und im Allgemeinen nur eine kurze Lebensdauer
haben. Fiir Quarz konnten Deformationen von Sauerstoff- und Siliziumatomen in der Kri-
stallstruktur als Ausloser fiir STEs durch Simulationsrechnungen identifiziert werden [91].
Dagegen zerfallen F-H-Paare, die z. B. durch unterbrochene Bindungen und Fehlstellen ge-
bildet werden, mit einer grofleren Zeitkonstanten und relaxieren bei Raumtemperatur in den
Grundzustand oder bilden stabile F-Zentren. Einen weiteren Verlustkanal fiir Leitungsband-
elektronen stellt die spontane Emission dar, deren Zeitkonstante im Bereich mehrerer 100 ps
bis wenige ns liegt [88]. Jeder der genannten Defekte kann zur Absorption beitragen und
somit als Quelle fiir Ladungstréager dienen. Dieser zusétzliche Anteil soll aber in der hier
dargestellten Modellierung vernachléssigt werden.

Die bei der Relaxation {iber primére Defekte zu beobachtenden Zeitkonstanten sind we-
sentlich von den in dem Dielektrikum moglichen Rekombinationkanélen abhéngig. So kann
beispielsweise fiir Quarz nach der Elektronenanregung ein schneller Relaxationsprozess

(1 =~ 250 fs [84] bzw. 7. = 150 fs [9, [63]) zur Bildung von F-H-Paaren (nonbridging oxygen
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hole centers und Silizium E’-Zentren) fiihren. Fiir den Fall dielektrischer Schichten wurden
in pump-probe-Experimenten ebenfalls schnelle Relaxationsprozesse fiir Quarz (7, ~ 220 fs),
Tantaloxid (7, &~ 160 fs [45] bzw. 520 fs [69]) und Titanoxid (7, ~ 200 fs) [69] festgestellt. Da-
gegen finden bei Aluminiumoxid (7, &~ 100 ps) und Magnesiumoxid (7, &~ 50 ps) wesentlich

langsamere Relaxationsprozesse statt [77].

Fiir die Abschitzung der Elektronendichte wird also im Folgenden ebenfalls von einer Rela-
xationszeitkonstanten von 7. = 150 fs ausgegangen, womit fiir die Relaxationsrate folgender

Ausdruck angegeben werden kann:

w, =L, (2.59)

Die Bildung von stabilen Defektzustdnden wird als Ursache fiir das Auftreten von Akku-
mulationseffekten bei der Mehrpuls-Zerstorschwellenmessung diskutiert. Demnach kénnten
langlebige Defektzustinde durch nachfolgende Pulse neu angeregt werden und besonders in
der Aufbauphase der Elektronendichte auf der ansteigenden Flanke des Pulses zusétzliche
Ladungstriager bereitstellen [45]. Des Weiteren kann die Erzeugung von stabilen F-Zentren
mechanischen Stress im Dielektrikum auslosen [47]. So konnte bei der Bildung von Frenkel-
Defekten z. B. in KBr eine Volumenvergrofierung festgestellt werden. Wenn sich F-Zentren
im Bereich des Fokus akkumulieren, kann sich folglich ein Stress gegeniiber dem umgeben-
den, nicht bestrahlten Dielektrikum ergeben. Dieser Einfluss wurde durch ein Experiment
verifiziert, in dem die Bildung von F-Zentren durch niedrige Umgebungstemperaturen (bis
55 K) unterdriickt wurde und eine wesentlich hohere Mehrpuls-Zerstorschwelle ermittelt wer-
den konnte. Zu einem analogen Ergebnis gelangte Guizard et al. [32], der Quarzsubstrate
bzgl. der die Absorption von Farbzentren bei 10 K und 300 K untersuchte und ebenfalls eine
deutlich verminderte Bildung von permanenten Farbzentren bei niedriger Probentemperatur
nachwies. Das Auftreten von Akkumulation im Bereich ultrakurzer Laserpulse wird nach der
Darstellung eigener Messergebnisse in Abschnitt diskutiert.

2.3 Numerische Modellierung der Wechselwirkung

2.3.1 Berechnung der Elektronendichte in Quarz

Nachdem alle wesentlichen Anteile zur Dynamik der Elektronendichte bei der Wechselwir-
kung von ultrakurzen Laserpulsen mit Dielektrika quantitativ abgeschétzt wurden, soll in die-
sem Abschnitt die Elektronendichte in Quarz unter Berticksichtigung der fiir Zerstérschwel-
lenmessungen {iiblichen Testparameter berechnet werden. Im Folgenden wird von einem

typischen Wert fiir die Schwelle von Oberflichenzerstorungen bei Quarzsubstraten von
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H =~ 28 -1 [B57] (Ao &~ 800 nm,7, = 100 fs) ausgegange. Wird weiterhin ein Gauf-férmiges
zeitliches Leistungsdichteprofil zu Grunde gelegt [21]:

I(t) = Iyexp {—41n(2)t—22} : (2.60)

Tp

ist die Leistungsdichte am Scheitelpunkt bei einer Energiedichte H

2¢/In(2 W
fo— i Yo - (2.61)

TN/ T cm
da Energie- und Leistungsdichte iber H = [I(t)dt = I, [e *"dt = IO\/T; [18] ver-
kniipft sind. Wie bereits in Abbildung dargestellt, lautet fir Quarz die Ubergangs-
Leistungsdichte I}, = 35 % und der Maximalwert des Keldysh-Parameters v = 1,2. Fiir die

Berechnung der Ionisierungsrate ist mithin die exakte Keldysh-Formel zu verwenden. Des
Weiteren ist der Absorptionsquerschnitt (Gl.[2.26)) der Avalanche-Ionisation iiber die Kolli-
sionszeit der Elektronen im Plasma 7. (Gl. [2.34]) ebenfalls von p abhéngig. Dies erschwert

die Angabe einer analytischen Losung der resultierenden Ratengleichung, die sich aus den

genannten Einzelbeitragen [2.36] [2.58 und [2.59| wie folgt zusammensetzt:

dp

_ alp) . p
o = Wer(l) + T (2.62)

Daher wird in dieser Arbeit ein numerisches Verfahren zur Berechnung der Elektonendich-
te eingesetzt: Ausgehend von einer initialen Elektronendichte p(tp) kann der Zuwachs an
Elektronen in einem kleinen Zeitintervall At durch Photo- und Avalanche-Ionisation bzw.
die Abnahme durch Rekombination berechnet werden. Hierfiir wird die zu diesem Zeitpunkt
t1 = At + to vorherrschende Leistungsdichte I(¢1) zu Grunde gelegt. Im néichsten Berech-
nungsschritt fiir to = At+¢; wird die so berechnete Elektronendichte p(t;) als Ausgangspunkt
fiir die ndchsten Zu- und Abgénge an Elektronen verwendet. Durch schrittweise Addition
der Beitrdge iiber den relevanten Zeitbereich kann die Elektronendichte ermittelt werden.

Wie bereits bei der Abschétzung der Photoionisation wird von einer reduzierten Elektronen-
masse m = 0,635 m, ausgegangen, sowie eine Rekombinationszeit von 7, = 150 fs gewéhlt.
Der noch fehlende Parameter der mittleren kinetischen Energie der Elektronen im Plasma,
der fiir die Bestimmung der Kollisionszeit (Gl. notwendig ist, wird mit Fy;, = 0,1 U;
abgeschétziﬂ Die hieraus resultierende Kollisionszeit 7. verringert sich hierbei in einem Elek-
tronendichtebereich von 10?° — 10%! cm =3 von 1,8 fs auf 0,18 fs, und umfasst somit den Wert

von 0,67 fs, der fir ein Modell mit konstantem 7, verwendet wurde [63].

"Dieser Wert kann durch lineare Extrapolation eigener Mehrpuls-Zerstorschwellenmessungen auf den Ein-
zelschusswert [93], bzw. aus Einzelpuls-Schwelle von Ionenstrahl-gesputterten SiOs-Schichten (s. Abbildung
i bestétigt werden

8Dieser Wert folgt aus einer groben theoretisch Abschiitzung und ist nicht durch konkrete Messwerte
verifiziert [103].
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Abbildung 2.3: Berechneter zeitlicher Verlauf der Elektronendichte p in Quarz (ng = 1,45)
fiir verschiedene Energiedichten H (7 = 100 fs, Ay = 800 nm, Puls zentriert
um ¢t = 0 s), kritische Elektronendichte p, = 1,1 - 10! cm™3.

Der zeitliche Verlauf der Elektronendichte bei der Einstrahlung eines Pulses mit der in GI.
beschriebenen zeitlichen Pulsform ist fiir verschiedene Energiedichten in Abbildung
dargestellt. In dieser Abbildung ist zu erkennen, dass relativ unabhéngig von der Energie-
dichte die Elektronendichte im Bereich der ansteigenden Flanke des Pulses anwiéchst, bis im

3 erreicht wird. Weiterhin ist

Bereich der Pulsspitze eine Elektronendichte von ca. 10! cm™
bei t ~ —70 fs das Auftreten einer Stufe festzustellen, die von dem Ubergang der 6- hin zur
7-Photonenionisation herriihrt, welcher, wie in Abbildung erkennbar, in Quarz bei einer
Leistungsdichte von I =~ 5 CTTV\QZ stattfindet. Nach Erreichen der Pulsspitze ist eine weitere
Stufe zu erkennen, deren Hohe sensitiv von der Energiedichte abhéngt. Die Erzeugung von
Elektronen durch Avalanche-Ionisation wird offenbar schwellenartig von der Elektronendich-
te im Bereich der Pulsspitze beeinflusst. Wéhrend fiir eine um 10% niedrigere Energiedichte
kein stufenartiger Anstieg auftritt und die Elektronendichte bei etwa 10 cm™ verbleibt,
erhoht sie sich bereits auf ca. 7-10%° cm™ fiir einen um 5% unter der Zerstoérschwelle liegenden
Wert. Bei Erreichen der Zerstérschwelle iibersteigt die Elektronendichte mit ca. 5-10%! cm™3
deutlich die kritische Dichte p, = 1,1 - 10*! cm~2. Eine weitere Erhhung um 10% lisst die

Elektronendichte auf iiber 10?2 cm~3 anwachsen. An das jeweilige Maximum schlieit sich ein
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Bereich abfallender Elektronendichte an, der durch die Relaxationszeit 7, bestimmt wird.
Weiterhin ist in Simulationsrechnungen von Stuart et al. [98] sowie unter Beriicksichtigung
von Rekombinationen von Apostolova et al. [7] ebenfalls eine Steigerung der Elektronen-
dichte nach Erreichen der Pulsspitze von deutlich mehr als einer Gréfenordnung ermittelt
worden.

Zunéachst ldsst sich feststellen, dass das in diesem Abschnitt beschriebene Modell offen-
sichtlich gut geeignet ist, das Einsetzen von Zerstérung bei Erreichen einer Schwellen-
Energiedichte (insbesondere im Hinblick auf die typischen Fehlermargen bei Zerstorschwel-
lenmessungen von etwa 20%) am Beispiel von Quarz zu reproduzieren. Es sei darauf hinge-
wiesen, dass die Modellparameter nicht an experimentelle Daten des Zerstorschwellentests
angepasst werden, sondern aus anderen Quellen stammen.

Um dennoch die Sensitivitdt des Modells beziiglich dieser Parameter abschétzen zu kénnen,
wurde die theoretische Zerstorschwelle, d. h. die Energiedichte zur Erlangung der kritischen
Elektronendichte, fiir variierte Modellparameter ermittelt: Wiahrend fiir den urspriinglichen
Parametersatz ein Wert von 2,65 ﬁ ermittelt werden kann, lasst eine reduzierte Masse von
m = 0,5 me (in [57]) die Zerstérschwelle auf 2,17 —L; sinken und eine Abschétzung m = m,
diesen Wert auf 3,95 -5 (in [45]) ansteigen. Die reduzierte Masse ist folglich eine Grofe,
deren genaue Kenntnis fiir das Modell von grofler Wichtigkeit ist. Ebenfalls einen grofien
Einfluss auf die Zerstorschwelle hat die mittlere kinetische Energie der Elektronen: Bei einer
Energie von Ej;,, = 0,03 U; sinkt die Zerstorschwelle auf 2,30 ﬁ, wogegen ein Wert von
Eyin = 0,3 U; mit einer Schwelle von 3,44 # verbunden ist. Im Gegensatz dazu ist das
Modell sehr tolerant gegeniiber verdnderten Relaxationszeiten: Wahrend die Schwelle fiir
7, = 100 fs auf 2,71 -2 steigt, ergibt sich fiir 7, = 250 fs (in [84]) oder 7, = 500 fs (in [69])
lediglich eine Erniedrigung auf 2,63 # bzw. 2,60 ﬁ

Die vorgestellten Betrachtungen legen nahe, dass das aus vielen Publikationen bekannte de-
terministische Zerstérungsverhalten von Dielektrika im fs-Bereich offensichtlich durch das
besondere Zusammenwirken von Photo- und Avalanche-Ionisation in Form des schwellenar-
tigen Ansteigens der Avalanche-Tonisation hervorgerufen wird: Liegt die Energiedichte nur
wenige Prozent unterhalb der Schwelle, so ist die durch den Puls hervorgerufene Elektro-
nendichte um 1-2 Groflenordnungen unter der kritischen Dichte, deren Erreichen mit dem

Einsetzen laserinduzierter Zerstérung in Zusammenhang gebracht wird.

2.3.2 Brechungsindexvariation bei Einwirkung ultrakurzer Pulse

Im Folgenden sollen die nichtlinearen Einfliisse des Kerr-Effektes und des Plasmas auf den
komplexen Brechungsindex und damit auf das Ubertragungsverhalten und die Absorption
von Dielektrika am Beispiel von Quarz diskutiert werden. Die nichtlinearen Anteile zum
Realteil des Brechungsindexes aus Gl. sowie der Absorptionskoeffizient aus Gl.
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seien hier noch einmal wiedergegeben:

- 3 X (wo) 2 wyTe
a=op. (2.64)

Beziiglich der Anderung des reellen Brechungsindexes ist zu erkennen, dass die beiden Terme
mit entgegengesetztem Vorzeichen beitragen: Wihrend der Kerr-Effekt den Brechungsindex
erhoht, wirkt die plasmainduzierte Brechungsindexvariation in negativer Richtung. Welcher
dieser Anteile iiberwiegt, hangt wesentlich von der Feldstéirke und von der Elektronendich-
te ab. Wie bereits im vorigen Abschnitt beschrieben, variieren sowohl die Feldstéirke des
Laserpulses als auch die Elektronendichte erheblich, wenn ein ultrakurzer Pulse mit dem
Dielektrikum wechselwirkt.

Zur quantitativen Beschreibung des Verhaltens von nichtlinearer Brechungsindexénderung
und Absorption kénnen die im vorigen Abschnitt beschriebenen numerischen Methoden zur
Berechnung der Leistungs- und Elektronendichte verwendet werden. Wéhrend die vom Kerr-
Effekt ausgeloste Variation iiber T xI(t,2) mit Tig ¢ = 3,2 - 10710 % [1] beitragt, wird
Re(Anp) durch Einsetzen von p in w, und 7, berechnet. Fiir die folgenden Berechnungen
zur Variation des reellen Brechungsindexes und der Absorption von Quarz in der Néhe der
Zerstorschwelle, deren Resultate in Abbildung dargestellt sind, wurden die bisherigen
Modellparameter beibehalten (m = 0,635 m.; Ey;,, = 0,1 U;; 7, = 150 fs).

Die berechneten zeitlichen Verlaufe von reellem Brechungsindex und Absorptionskoeffizien-
ten zeigen erhebliche Unterschiede, wenn die Energiedichte in einem engen Bereich um die
Zerstorschwelle herum variiert wird. Im oberen Diagramm von Abbildung ist zu erken-
nen, dass bis zum Zeitpunkt der Pulsspitze der Kerr-Effekt den Brechungsindex fiir jede der
gewdhlten Energiedichten annéhernd gleich ansteigen ldsst. Dies ist auf die lediglich gerin-
ge Anderung der Leistungsdichte in dem gewihlten Energiedichtebereich zuriickzufiihren.
Der Einfluss des Plasmas auf den Brechungsindex ist demgegeniiber wesentlich gravierender.

J

Wihrend fiir H = 2,5 — 2,55 25 eine maximale negative Anderung von etwa —0,01 bei

t ~ 100 fs erzeugt wird, steigt diese Anderung fiir 2,6 c# bereits auf —0,04 an. Fiir den
J

Absorptionskoeffizienten ist ebenfalls fiir 2,6 — eine signifikante Steigerung festzustellen.

Wird die Energiedichte auf 2,65 - gesteigert, kehrt sich die Tendenz bei ¢t ~ 100 fs um,

cm?
d. h. die negative Anderung des reellen Brechungsindexes sinkt, wenn die Elektronendichte
in den Bereich des kritischen Wertes gelangt. Dieses Verhalten geht einher mit einer erhebli-
chen Steigerung des Absorptionskoeffizienten, der sich fiir diese Energiedichte bereits in die
Nihe des Sittigungswertes von o ~ 2 - 10* é bewegt.
Die beschriebenen Kalkulationen stehen fiir Energiedichten unterhalb der Zerstérschwelle im
Einklang mit den Ergebnissen von pump-probe-Experimenten [0, [63]. In diesen Experimen-

ten konnte fiir Quarz bereits bei relativ geringen Leistungsdichten eine deutliche positive

22



KAPITEL 2. WECHSELWIRKUNG ULTRAKURZER PULSE MIT DIELEKTRIKA

0,02 ' ' ' ' ' :
0,00 /"\“I\\ e ————————————————
o N o B
‘|.“\ R ] - - ° ,“’
S I '.'.\\>~-{ -7 . T
< AT RN, e s’ A
(O] [N N “ , L’
S 0,02 N ‘ 7
= ni 4 / S
o ey N . .
2 g 4 -
£ i /
o -0,04 e o R ," 7
oM Ilh X \\ J /
c e ! N \ / ,’
.9 - "’ \\ \‘ ’, II -
E \‘\ \‘\ "/ III
S -0,06 SR Y X
> N - _/l _\::___,'
-0,08 ' ' ' ' ' :
-200 0 200 400 600 800 1000
Zeitt [fS] CHA04003
: : : : : , :
20000 R 2,50 J/cmz2
' I:"\ —— 2,55 J/icm?
. o AR ----2,60Jcm2 |
e — ol * N
£ i RN —-m--= 2,65 J/cm?
5 15000 i U W— EEEETEE 2,70 J/cm?
[— " \ N \
3 b S O 2,75 Jlcm?
N ! A \
= 10000 e .
(] |: \‘ \
g i \
2 i \ N
i) b y
S 5000 et . .
— :. ] \ ‘\
2 i R N
Q i e N . il
<( ::,' VAR N\ \\
|I-,' / ~ - ~ \\‘\
2 ~< ST Treel
0 R - _ L
-200 0 200 400 600 800 1000
Zeitt [fS] CHA04004

Abbildung 2.4: Berechnete Variation des reellen Brechungsindexes ngAn und des Absorp-
tionskoeffizienten a in Quarz (ng = 1,45) fiir verschiedene Energiedichten
H (7 =100 fs, Ay = 800 nm, Puls zentriert um ¢ = 0 s).
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Phasenverschiebung in der ansteigenden Flanke bis kurz nach Puls gemessen werden, der
sich sofort ein Bereich mit negativer Phasenverschiebung anschlieit. Dabei ist die maximale
Hohe der negativen Phasenverschiebung fiir 4 CTTV\QI um einen Faktor 5 groBer als fiir 3 1V
wogegen sich der Maximalwert in positiver Richtung nur etwa verdoppelt. Diese Ergebnisse
verdeutlichen den entscheidenden Einfluss des Plasmas auf den komplexen Brechungsindex
und somit auf das Ubertragungsverhalten und die Absorption von Quarz.

Nachdem die zeitlich verénderlichen Verldufe des reellen Brechungsindexes und des Absorp-
tionskoeffizienten bekannt sind, kann nunmehr geklart werden, wie sich die gednderten op-
tischen Parameter auf die Reflexion und Absorption des auslosenden ultrakurzen Pulses
auswirken. Der Reflexionsgrad R einer Grenzflache unter Beriicksichtigung der nichtlinearen

Brechungsindexanteile ist gegeben durch [61]:

n- (i) - (ebean) 209

Sowohl der Reflexionsgrad als auch die Leistungsdichte &ndern sich zeitlich, weshalb der

Reflexionsgrad mit dem zeitlichen Pulsprofil gewichtet werden muss:

p _ JIWR@d S I(E)R(t)

U [Imde T S I()

(2.66)

Die Zeitpunkte t;, zu denen Leistungsdichte und Reflexionsgrad bestimmt werden, miissen fiir
die Summationsnaherung, d. h. der Approximation der Integration durch eine Summation,
eng beieinander liegen.

Analog zur Bestimmung des Reflexionsgrades kann die Absorption A eines Laserpulses bei
der Durchstrahlung eines Quarzsubstrates der Dicke d aus dem Absorptionskoeffizienten «
ermittelt werden. Unter der Annahme, dass « iiber die Propagation anndhernd konstant
bleibt, gilt nach dem Lambertschen Absorptionsgesetz A = 1 — e~ fiir die gewichtete
Absorption:

S I()A()

Ay = ;I(ti) : (2.67)
In Abbildung ist die iiber GL berechnete, gemittelte Reflexion einer Grenzflidche
sowie die Absorption, die ein ultrakurzer Puls mit 7 = 100 fs und Ay = 800 nm nach GI.
bei der Propagation durch ein Quarzsubstrat der Dicke 1 mm erfihrt, in Abhéngigkeit
der Energiedichte H dargestellt. Beziiglich des Reflexionsgrades ist ein annédhernd linearer
Anstieg fiir Energiedichte bis ca. H = 1,8 C# in Folge des Kerr-Effektes zu verzeichnen. Fiir
groffere Energiedichten fiihrt der negative Einfluss der signifikant erhéhten Elektronendichte
dazu, dass der Reflexionsgrad bei H = 2,2 ﬁ einen Maximalwert durchlauft. Bei der
weiteren Zunahme hin zur Zerstorschwelle fillt der Reflexionsgrad deutlich und unterschreitet
sogar den Wert der unbestrahlten Oberfliche. Die Absorption ist bis H = 1,5 —5 noch

J
cm?
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Abbildung 2.5: Kalkulation des gewichteten Reflexionsgrades einer Vakuum/Quarz-
Grenzflache sowie des gewichteten Absorptionsgrades eines Quarzsubstra-

tes (Dicke 1 mm) in Abhéngigkeit der Energiedichte H.

kleiner als 1000 ppm, erhoht sich aber rapide mit der zunehmenden Elektronendichte im
Dielektrikum.

Diese Modellrechnung fiir Quarz verdeutlichet den Einfluss, den der Kerr-Effekt bzw. die er-
zeugte Elektronendichte bereits erheblich unterhalb der kritischen Dichte auf den Reflexions-
und Absorptionsgrad ausiiben kann. Wéhrend im vorigen Abschnitt das Auftreten von la-
serinduzierter Zerstorung mit dem Einsetzen der Avalanche-Ionisation knapp unterhalb des
Schwellwertes in Zusammenhang gebracht werden konnte, wird der Reflexionsgrad deutlich
unter der Schwelle durch den Kerr-Effekt erhoht, bzw. durch das Plasma erniedrigt. Hinsicht-
lich des Absorptionsgrades fithrten offenbar die allein durch die Photoionisation erzeugten
Elektronen bereits zu einer gesteigerten Absorption. Obwohl die modellhafte Annahme ei-
ner homogen verteilten Plasmadichte entlang des Propagationsweges wahrscheinlich zu einer
Uberschétzung des Absorptionsgrads fiihrt, kénnte die Erwirmung der optischen Komponen-
te unterhalb der Zerstorschwelle, neben langlebigen Anregungszustanden (s. Abschn. ,
zu dem Auftreten von Akkumulationseffekten und damit einem Mehrpuls-Zerstorungsver-

halten fiithren.
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2.4 Zusammenfassung der theoretischen Modellierung

In diesem Kapitel wurden die Wechselwirkungsmechanismen von ultrakurzen Laserpulsen
mit Dielektrika erldutert, die fiir die Verdnderung der optischen Eigenschaften von optischen
Komponenten in Bezug auf Zerstorschwelle, Absorption und Ubertragungsverhalten wesent-
lich sind. Unter Einbeziehung des Kerr-Effekts ist eine Herleitung der Wellengleichung erfolgt,
aus der die nichtlineare Anderung des Brechungsindexes ersichtlich wurde. Diese Wellenglei-
chung wurde um den Einfluss der inversen Bremsstrahlung erweitert, welcher sich in einer
Brechungsindexédnderung sowohl fiir den realen als auch fiir den imaginédren Teil duflerte.
Hieraus konnte ermittelt werden, dass der Realteil des Brechungsindexes vom Kerr-Effekt
in positiver und von der inversen Bremsstrahlung in negativer Richtung beeinflusst wird.
Mit Hilfe des zeitlichen Pulsprofils gelang eine Gewichtung des zeitlichen Verlaufs von reel-
lem Brechungsindex und Absorptionskoeffizient. Hieraus konnten Approximationen fiir die
Reflexion und Absorption eines Quarzsubstrates in Abhéngigkeit der Energiedichte eines
ultrakurzen Pulses berechnet werden.

Des Weiteren wurde die Ratengleichung zur Entwicklung der Elektronendichte im Leitungs-
band aufgestellt. Hierzu wurde die Photoionisation nach Keldysh, die Avalanche-Ionisation
sowie die Rekombination durch Bildung von self-trapped excitons beriicksichtigt. Am Bei-
spiel von Quarz wurde die Ratengleichung mit Hilfe publizierter Modellparameter numerisch
gelost. Fiir Energiedichten im Bereich der Zerstorschwelle konnte ein sprunghafter Anstieg

3 ermittelt werden und steht somit in

der Elektronendichte bis iiber einen Wert von 10%! cm™
Einklang mit der weithin bekannten Beobachtung, dass das Einsetzen von laserinduzierter
Zerstorung im Bereich ultrakurzer Laserpulse in einem eng begrenzten Energiedichtebereich

stattfindet.
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Kapitel 3

Messung der laserinduzierten

Zerstorschwelle

Eine wesentliche Voraussetzung fiir die Verwendung von Hochleistungslasern in der Mate-
rialbearbeitung ist die Erzeugung hinreichend hoher Energie- bzw. Leistungsdichten. Eine
weitere Erhohung der Leistungsfiahigkeit dieser Systeme ist hauptséchlich durch die Laser-
strahlresistenz der verwendeten Laserkomponenten limitiert. Daher kommt der Schwelle fiir
laserinduzierte Zerstérung eine zentrale Bedeutung im Bereich der Entwicklung von Hochlei-
stungslasern zu. Die technologische Evolution bei der Steigerung der Leistungsfestigkeit von
Laserkomponenten spiegelt sich schwerpunktméfig in den Veroffentlichungen des seit 1968
jahrlich stattfindenden Boulder Damage Symposiums wider. Erst durch die dort préasentier-
ten, extensiven Forschungsarbeiten und den internationalen Diskurs wurde die Entwicklung

eines Standards zur Messung der Zerstorschwelle ermdoglicht.

Das Standardverfahren zur Messung der Zerstorschwelle geméfl der Normenreihe ISO 11254
[38-40] wird im Folgenden kurz erlautert. Hieran schlieit sich die Vorstellung der optimier-
ten Mess- und Auswertungsprozeduren an, deren Motivation die zielgerichtete und automa-
tisierte Zerstorschwellenmessung ist. Auf Grund der rasanten technologischen Entwicklung
praxistauglicher UKP-Lasersysteme und somit der wachsenden Nachfrage nach leistungsfe-
sten Laserkomponenten muss die Messvorschrift zur Zerstorschwellenmessung beziiglich ihrer
Anwendbarkeit in diesem Pulsdauerbereich evaluiert werden. Daher wird im Folgenden die
experimentelle Umsetzung des Normverfahrens mit einer UKP-Strahlquelle detailliert darge-
stellt. Besonderes Augenmerk wird hierbei auf die notwendigen Adaptionen und sinnvollen
Optimierungen des Messstandards gelegt. Des Weiteren werden Ergebnisse zur Untersuchung
typischer UKP-Komponenten vorgestellt sowie der Einfluss wichtiger Priifparameter demon-
striert. Abschliefend werden die Ergebnisse mit den Modellvorstellungen verglichen sowie
die Anwendbarkeit und notwendige Adaptionen der ISO 11254 fiir den Bereich ultrakurzer
Pulse diskutiert.



3.1. ZERSTORSCHWELLENMESSUNG NACH ISO 11254

3.1 Zerstorschwellenmessung nach ISO 11254

3.1.1 Anwendungsbereiche der Norm

Das in der Norm ISO 11254 beschriebene Prinzip zur Messung der laserinduzierten
Zerstorschwelle ist fiir die groe Bandbreite an unterschiedlichen Lasersystemen identisch.
Als Zerstorung wird dabei jede permanente und durch Laserstrahlung induzierte Modifika-
tion bezeichnet, die durch die Inspektion mittels Nomarski-Mikroskopie identifizierbar ist.
Als Zerstorschwelle wird die gréfite Energie- bzw. Leistungsdichte bezeichnet, bei der die
extrapolierte Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten von laserinduzierter Schadigung Null ist.
Die Vorschrift zur Durchfiihrung von Zerstérschwellenmessungen ist in drei Teile unterglie-
dert. Der erste Teil beschreibt das Messverfahren unter Verwendung von Einzelpulsen bzw.
kontinuierlicher Laserstrahlung [38]. Diese sogenannte 1 on 1-Messung, deren Entwicklung
mit der Evolution giitegeschalteter Impulslaser hoher Pulsenergie einherging, wurde bereits
zu einem frithen Zeitpunkt fiir die Untersuchung von grundlegenden Zerstérmechanismen
eingesetzt und ist in Wissenschaft und Industrie als Qualifizierungsprozedur etabliert.

Mit der Steigerung von Pulswiederholraten bei modernen Festkorper- und Gaslasersystemen
stellen Modifikationen in Laserkomponenten, die sich erst nach einer Beaufschlagung mit 108
und mehr Pulsen ergeben, ein betrachtliches Problem fiir die Abschitzung der Langzeitsta-
bilitdt dieser Optiken dar. Um die Abnahme der Zerstorschwelle mit wachsender Pulszahl
zu quantifizieren, ist die Norm um einen zweiten Teil (ISO 11254-2 [39]), der sich mit der
praxisrelevanteren Mehrpuls-Zerstorschwellenmessung befasst, erweitert worden. Bei der mit
S on 1 bezeichneten Zerstorschwellenmessung wird ein Priifort mit einer Anzahl von S Pulsen
gleicher Energiedichte bestrahlt.

Die Untersuchung der Einzelpuls- und Mehrpuls-Zerstorschwelle sind naturgeméafl destruk-
tive Priifverfahren und konnen daher nur eine Aussage iiber die Strahlungsfestigkeit einer
Vergleichsoptik bieten. Der direkten Zertifizierung der Leistungsbesténdigkeit einer Laser-
komponente unter Verwendung eines zerstérungsfreien Verfahrens ist durch einen Norment-
wurf moglich, welcher den dritten Teil der Norm darstellt [40].

Auf Grund der fiir die Materialbearbeitung mit Ultrakurzpuls-Lasersysteme typischen Repe-
titionsraten im kHz-Bereich, ist fiir die folgenden Betrachtungen zur Charakterisierung der

Zerstorschwelle die Mehrpuls-Zerstorschwellenmessung zu preferieren.

3.1.2 Konzept der Mehrpuls-Zerstorschwellenmessung

Der grundlegende Aufbau einer S on 1-Messung ist in Abbildung dargestellt. Die von
einem Lasersystem erzeugten Pulse werden mit einem variablen Abschwécher und einer
Fokussiereinheit in ihrer rdumlichen Energieverteilung geformt, so dass die Energiedichte fiir

das gewihlte Strahlprofil eine Zerstorung der Priifoberflache erlaubt. Ein Teil der Strahlung
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Abbildung 3.1: Prinzipieller Aufbau einer Apparatur zur Messung der laserinduzierten
Zerstorschwelle (aus [39]).

wird zur Strahlanalyse ausgekoppelt, um Schwankungen bzgl. der Pulsenergie, sowie des
zeitlichen und rdumlichen Strahlprofils zu detektieren.

Die zu untersuchende Probe befindet sich einem Halter, der {iber die Bewegung einer Trans-
latoreinheit das Erreichen mehrerer Priiforte auf der Probenoberfliche ermoglicht. Fiir die
Bestimmung der S on 1-Zerstorschwelle wird jeder Priifort mit S Pulsen einer eingestell-
ten Energiedichte beaufschlagt. Mit Hilfe eines online-Zerstorungsdetektors kann bei erfolg-
ter Zerstorung die hierfiir notwendige Pulszahl ermittelt werden. Durch die Variation der
Energiedichte fiir die unterschiedlichen Priiforte wird der interessierende Ubergangsbereich
der Wahrscheinlichkeit von verschwindender hin zu sicherer Zerstérung untersucht. Eine
abschliefende Inspektion der bestrahlten Probenorte erfolgt nach der Messung mit einem
Nomarski-DIK[} Mikroskop. Das Ergebnis ist ein Datensatz, in dem jedem Priifort eine Ener-
giedichte und eine Pulszahl sowie der Zerstérungszustand zugeordnet ist. Die Auswertung
der Daten erfolgt iiber die Darstellung der charakteristischen Zerstorungskurve. Hierbei wird
der Datensatz fiir jede interessierende Auswertepulszahl beziiglich des Zerstorungszustan-
des analysiert und als Zerstérwahrscheinlichkeitskurve dargestellt. Mit Hilfe eines geeignet
gewihlten Modells kann die Zerstorschwelle fiir jede Auswertepulszahl extrapoliert und in

der charakteristischen Zerstorungskurve gegen die Pulszahl aufgetragen werdenf]

Raumliches Strahlprofil

Durch die Fokussiereinheit sollte ein definiertes rdumliches Strahlprofil, vorzugsweise Gauf3-
oder Flat-Top-formig, auf der Probenoberfliche erzeugt werden. Zur verbesserten Vergleich-
barkeit ist fiir die Berechnung der Energiedichteﬂ Hpgo die effektive Fliche Ap.pr, auf die

!differentielle Interferenzkontrastverstirkung

2Fiir die Darstellung der charakteristischen Zerstérungskurve eine umfangreiche Datenmenge notwendig.
Bei Bedarf kann auch ein vereinfachter Test mit niedriger Genauigkeit auf Grundlage des Extrapolations-
verfahrens durchgefiihrt werden. Dieses Verfahren ist ebenfalls in der Norm erldutert.

3Da im Rahmen dieser Arbeit ausschlieflich gepulste Laserstrahlung fiir Zerstorschwellentests zum Einsatz

kam, wird auf analoge Definitionen fiir kontinuierliche Strahlung verzichtet.
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typische Pulse mit der Energie () einwirken, heranzuziehen:

Hyp — — 92— (3.1)

AT,eff
Die effektive Flache ist vom rdumlichen Strahlprofil abhéngig und wird durch Messung der
Energiedichte-Verteilungsfunktion H (z,y) am Ort der Probenoberfliche bestimmt.

0 7f 7f H(z,y)dzdy
Apepr = i = i (3.2)

Fiir einen radialsymmetrischen GauB-Strahl mit dem 1/e?-Strahldurchmesser dss,5 ergibt

sich: ,
2 H o fe_ 6.5 1l .
0
Arerp = .. = g”dgﬁ,& (3.3)
sowie fiir ein Flat-Top-Profil mit Strahldurchmesser d;g:
H,poumd? 1
Arerp = el _Wdfoo (3.4)

Hmax 4

Der zu dieser Fléache zugehorige effektive Strahldurchmesser dr ¢ berechnet sich aus:

Are
dpefs = 2,/%”. (3.5)

Somit ist der effektive Durchmesser mit dem Flat-Top-Durchmesser digo identisch, jedoch
bei Gauf-Profilen um einen Faktor v/2 kleiner als der 1/e?>-Durchmesser.

Das Strahlanalysesystem hat testbegleitend neben dem raumlichen Strahlprofil H(x,y) und
der Pulsenergie () auch das zeitliche Pulsprofil P(¢) in der Priifebene zu ermitteln. Um eine
von der expliziten Form des zeitlichen Pulsprofils P(¢) unabhéngige Definition der Pulsdauer
zu erlangen, wird statt der Halbwertsbreite 74 die effektive Pulsdauer verwendet. Da die

Pulsenergie dem Integral des Pulsprofils entspricht, ist die effektive Pulsdauer

1/f;

OfP(t)dt
Teff = — = ————, 3.6
=5, Py (3.6)

wobei f, der Repetitionsrate und P, der Pulsspitzenleistung entspricht.

Anforderungen an die Aufbaukomponenten

Die Bestandteile des Messaufbaus miissen einer Reihe von Anforderungen geniigen, die fiir
die Abschitzung des Fehlers und die Aussagekraft der Resultate eine zentrale Bedeutung
haben. Da bislang fiir den Parameterbereich ultrakurzer Laserpulse keine speziellen Vorgaben
existieren, werden die in der Normvorschrift beschriebenen Mindestanforderungen zu Grunde

gelegt:
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Tabelle 3.1: Auswahl wesentlicher Anforderungen an den S on 1-Messplatz

max. Schwankung Repetitionsrate f, 1%
max. Schwankung Pulsenergic f, 5%
max. Schwankung eff. Fliche Az .ss 6%
max. Schwankung Energiedichte H,,q, 20%
Genauigkeit Pulsenergiemessung () 5%
empf. Fokusdurchmesser auf der Probe d, o | 0,2 mm

Auswerteverfahren

Das Ziel der S on 1-Zerstorschwellenmessung ist die Modellierung der Abnahme der
Zerstorschwelle mit wachsender Pulszahl mittels der charakteristischen Zerstorungskurve.
Zur Berechnung der Zerstorschwellenwerte wird der aus der Messung ermittelte Datensatz,
der die applizierte Energiedichte und Pulszahl fiir jeden Priifort dokumentiert, auf die jewei-
lige Auswertepulszahl projeziert und eine Zerstorwahrscheinlichkeitskurve ermittelt. Hierzu
wird die Energiedichtenachse in Intervalle eingeteilt, die relativen Haufigkeiten fiir Zerstorung
innerhalb der Intervalle bestimmt und eine Gerade als Modellfunktion an die Haufigkeits-
punkte angepasst, um auf die 0%-Zerstorwahrscheinlichkeit zu extrapolieren. Zur Sicher-
stellung der statistischen Belastbarkeit sollten in jedem Intervall mindestens 10 Messwerte
lokalisiert sein. Auflerdem sollten ebenfalls Intervalle mit Zerstorwahrscheinlichkeit Null und
Eins existieren.

Werden die Zerstorschwellenwerte in der charakteristischen Zerstorungskurve gegen die Aus-
wertepulszahl aufgetragen, kann bei geniigender Datenbasis eine empirische Anpassungs-
funktion zur Extrapolation der Zerstorschwelle auflerhalb des Testbereichs genutzt werden

[39]:
Hipy — Hipoo

1‘*‘%10%10(]\[)7

wobei die Einzelpuls-Zerstorschwelle Hyy, 1, die Zerstorschwelle fiir die Schusszahl unendlich

Hiy,(N) = Hyp oo + (3.7)

Hyj, « als Fitparameter Verwendung finden. Der dritte Fitparameter A ist gleichbedeutend
mit dem Logarithmus der Pulszahl, an der die Tangente im Punkt (1,Hy, 1) das Niveau Hy, oo
schneidet, und somit ein Ma#f fiir die Kriitmmung der charakteristischen Zerstérungskurve. Als
Beispiel ist in Abbildung eine charakteristische Zerstérungskurve dargestellt, an welche
die in GI. beschriebene Funktion angepasst wurde. Offensichtlich ist die Anzahl von bis
zu 10® Testpulsen fiir den prisentierten Zerstérschwellentest ausreichend, um ein Sittigungs-
verhalten zu identifizieren und mithin eine belastbare Extrapolation der Zerstérschwelle fiir

groBere Pulszahlen zu erméglichen]

4Die Verschiebung der Anpassungskurve stellt eine konservative Abschiitzung dar, bei der alle gemessenen
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Abbildung 3.2: Gemessene S on 1-Zerstorschwelle als Funktion der Pulszahl; gepunktete
Kurve: Anpassung geméf Gl. [3.7], durchgezogene Kurve: um d = 1,45 nach

unten verschobene Anpassungskurve (aus [39]).

3.2 Optimierung des Auswerteverfahrens

Der wesentliche Nachteil des im Standard beschriebenen Auswerteverfahrens ist die Not-
wendigkeit, Position und Breite der Energieintervalle in der Zerstorwahrscheinlichkeitskurve
manuell durch den Operateur einzustellen. Am Beispiel von Zerstorschwellenmessungen mit
COg-Laserstrahlung wurde festgestellt, dass die Variation dieser Auswerteparameter bei ak-
zeptablen Zerstorwahrscheinlichkeitskurven zu Abweichungen der 0%-Zerstorschwelle von
tiber 10% fihrt [I05]. Diese Unsicherheit rithrt von dem Informationsverlust her, der sich
durch die Einordnung der Energiedichtewerte in die Intervalle ergibt. Um den subjekti-
ven Einfluss des Operateurs zu eliminieren und eine Automatisierung der Auswertung zu
ermoglichen, werden fiir die in dieser Arbeit durchgefiihrten Zerstorschwellenmessungen Re-
gressionsalgorithmen angewendet, welche die direkte Anpassung von Modellfunktionen an die
bindren Daten erlauben. Diese optimierten Auswerteverfahren kommen ohne eine Einteilung
der Energiedichtenachse in Intervalle aus und stellen mithin die Basis fiir eine automatisierte

Zerstorschwellenmessung dar.

Daten gerade oberhalb dieser Kurve lokalisiert sind.
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3.2.1 Logistischer Regressionsalgorithmus fiir binire Daten

Bei den zu betrachtenden Zerstorexperimenten kénnen die Ausgénge y; von n Zufallsexpe-
rimenten Y = (yi,...,y,) in erster Ordnung als stochastisch unabhéngig voneinander ange-
nommen werden, wobei die Wahrscheinlichkeit fiir Zerstorung P(y; = 1]x;) = 7(x;) sowie
fur Nicht-Zerstorung P(y; = 0|x;) = 1 — 7(x;) durch ein oder mehrere GroBen x; beeinflusst
werden. Zur Modellierung der binédren und binomialverteﬂtenﬂ Daten eines solchen Zufalls-
experimentes ist die logistische Regression als Standardverfahren der angewandten Statistik
bekannt [33], [68]. Ausgangspunkt fiir die Modellierung ist die lineare Unabhéngigkeit der p

Einﬂussgréﬁenﬁ x; = (1, 241,...,2;p) und somit die lineare Form der Modellfunktion

p
ni= Y. ;B i=0,..p bzw.
=0

n=Xg,

(3.8)

wobei die zu bestimmenden Modellparameter mit 8 = (5y,...,3,) bezeichnet werden. Um den
unbeschrinkten Wertebereich der Modellfunktion n auf das Intervall [0,1] zu projezieren,

wird die fiir bindre Daten haufig verwendete logit- Transformation genutzt

1_7Ti_~

p
T Z
Jj=0

Die zum besten Schéitze B gehorige Wahrscheinlichkeitsfunktion ist folglich

. exp{B-x}
T(x) = B ,
exp{3-x} +1

und wird iiber einen Regressionsalgorithmus bestimmt. Die Strategie zur Berechnung des

(3.10)

besten Schétzers liegt in der Maximierung der Likelihood—Funktionﬁ beziiglich des Parame-

tersatzes 3, die sich aus dem Produkt der Einzelwahrscheinlichkeiten ergibt:

n

1(8) = [ [ ()" (1 —m(xi)) ¥ (3.11)

i=1

An Stelle dieser Gleichung wird der streng monotone Logarithmus der Likelihood-Funktion

®Das Auftreten von laserinduzierter Zerstérung ist nur im iibertragenen Sinn binomialverteilt, da 7 durch
die Variation der Einflussfaktoren x; nicht iiber die n Zufallsexperimente konstant gehalten wird [83]

5Der Index i = 0 beriicksichtigt einen zusétzlichen konstanten Einflussfaktor z;0 = 1

"Auf Grund des begrenzten Stichprobenumfanges kann der Parametersatz 3 prinzipiell nur geschitzt
werden, wobei der entsprechende beste Schitzer mit einem Dach gekennzeichnet wird.

8Die bekanntere Methode der geringsten Fehlerquadrate stellt einen einfachen Spezialfall dieses allge-
meinen Prinzips dar. Anschaulich driickt die Likelihood-Funktion die Wahrscheinlichkeit aus, bei einem

gewihlten Parametersatz 3 den beobachteten Versuchsausgang Y zu erhalten.
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maximiert, wobei die logistische Funktion als Modellfunktion eingesetzt wird:

18) = n {8} = > win )} + (1= ) 1 = )}

o (3.12)

— Z (yimi —yiln{expm; + 1} + (1 — y;)(— In{expn; + 1}))

= Z (Z Yixi; B — In {exp {Z fBz’jﬁj} + 1}) .
i=1 \j=0 Jj=0

Das Nullsetzen der partiellen Ableitungen der log-Likelihood-Funktion I(8) nach den Para-

metern 3, liefert das folgende nichtlineare Gleichungssystem:

n p A,
a(B) _ S (e - exp {ijo %ﬁy} N
aﬁr i=1 exp {Z?:O xijﬁj} + 1 (313>
= (yzxzr Wixzr) ; 0
=1
bzw. in Matrixschreibweise
%ﬁﬁ) = X"(Y - 7(x)) = 0. (3.14)

Zur Losung dieses Gleichungssystems wird das iterative weighted least squares-Verfahren
vorgeschlagen [68]. Hierzu wird eine neue Zufallsvariable Z bendotigt:

. A dm
)|

Der Kehrwert der angegebenen Ableitung, ausgewertet an der Stelle 7;, kann fiir die logisti-

sche Funktion berechnet werden

dmi  d  expm;
dn; — dni 1+ exp;
expn; (1 +expn;) —expn; exp;
(1 + expn;)? (3.16)

€Xp 1)
(14 expn;)?

:ﬂ-z(]- —7TZ') :O',?,

da fiir jedes einzelne Zufallsexperiment ¢ eine Binomialverteilung vorliegt. Damit vereinfacht

sich Gl. B.158] zu
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Dariiber hinaus wird eine Diagonalmatrix mit Gewichtungsfaktoren eingefiihrt:

(dﬂi)Q
Wi = -2 = g2 (3.18)
o

2

Es kann bewiesen werden [68], dass der beste Schitzer B sowohl das Likelihood-
Gleichungssystem als auch das folgende Gleichungssystem 16st:

X™W X8 =X"W Z. (3.19)
Der Iterationsschritt ist folglich
Bsr1 = (XTW X)'XTW Z, (3.20)

Die Varianz UAQ(BJ-) ist in den Diagonalelementen der Matrixﬂ I7' = XTW X enthalten und
kann ohne zusétzlichen Aufwand fiir die Bewertung der Anpassung genutzt werden.

Die Eleganz in der mathematische Darstellung der Iteration erleichtert ebenfalls die pro-
grammtechnische Umsetzung, so dass jeweils eine Realisierung in den Programmierumge-
bungen Origin [70] und Mathcad [66] vorliegt. Mit Hilfe der logistischen Regression konnten
die beobachteten Zerstorwahrscheinlichkeitskurven zufrieden stellend ausgewertet und erst-
mals eine automatisierte Zerstorschwellenmessung durch testbegleitende Auswertung erreicht
werden. Um die Beschrinkung in der Wahl der Modellfunktion zu {iberwinden, wurde iiber
die beschriebene logistische Regression hinaus ein nichtlinearer Regressionsalgorithmus in

die Auswertung implementiert, der im folgenden Abschnitt erldutert wird.

3.2.2 Nichtlineare Regressionsalgorithmen

Legen die experimentellen Befunde die Verwendung abweichender Modellfunktionen nahe,
ist die Wahl nichtlinearer Funktionen wahrscheinlich. Diese Funktionen sind dadurch gekenn-
zeichnet, dass sie sich nicht linearisieren lassen, d. h. nicht in der folgenden Form dargestellt
werden konnen [23]:

Y =060+ 6121+ ...+ BpZy + ¢, (3.21)

wobei Y den Ausgang eines Zufallsexperimentes beschreibt und die Z; beliebige Funktionen
der Zufallsvariablen X;,...,X} sind[ﬂ Hier bezeichnen die 3; die Modellparameter und das e
einen normalverteilten Fehlerterm mit Erwartungswert E(g) = 0 und Varianz V (¢) = 0.

Bei der Verwendung nichtlinearer Funktionen werden zum Zweck der Unterscheidung die
Zufallsvariablen mit &;,....{; und die Parameter mit 6y,...,0, bezeichnet, sowie das Modell

durch
Y = f(él,...7€k;91,...,9p) +e= f(&, 0) +ée (322)

9 Inverse Fisher-Informationsmatrizc

0Djese Schreibweise schlieit somit die Moglichkeit der Transformation mit ein.
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beschrieben. Sind nach der n-maligen Durchfithrung des Zufallsexperimentes die Beobach-
tungen Y,,&1y,---,Eke mit u = 1,...,n verfiigbar, kann statt GL. die Abkiirzung

Yu - f(gme) + €y (323>

angegeben werden. Als Maf fiir die Giite der Anpassung bei einem gewéhlten Parametersatz

0 wird die Fehlerquadratsumme S(0) verwendet

n

S(0) =D (Yu— f(6u)). (3.24)

u=1

~

Ziel der Optimierung ist es, den besten Schéitzer 8 zu finden, der die Fehlerquadratsumme
S(0@) minimiert. Da die analytische Durchfithrung der partiellen Differentiation von GI.
bei komplexen Funktionen zumeist schwierig ist, werden in der Literatur im Wesentlichen
drei numerische Losungsverfahren angegeben: die Linearisierung, das Gradientenverfahren

und das Levenberg-Marquardt-Verfahren [23].

Linearisierung

Bei diesem Verfahren wird die Modellfunktion f(&,,0) in der Ndhe des initialen Schétzers
6o in einer Taylorreihe entwickelt, wobei lediglich der ersten beiden Terme beriicksichtigt

werden

£(606) = £(E000) + {W} (0= (3.25)

Wird dieser Ausdruck mittels
I = f(&.,60)

B = 6; — by (3.26)
70 _ [61‘(&“9)}
" 9 Jg=g,

umgeformt, kann GI. in eine aus GIL. bekannte, linearisierte Form iiberfithrt und
die Fehlerquadratsumme SS(0) berechnet werden:

P
Yu_fg - Zﬁ?ZZ.Ou—f—gu
=1 (3.27)

n p 2
550) = 3 {¥. - (6,00 - £ 02|

u=1 =1
Der beste Schitzer @ kann durch diese Linearisierung mit den aus dem Abschnitt iiber
die logistische Regression bekannten Methoden iterativ ermittelt werden. Die wesentlichen
Schwierigkeiten dieses Verfahrens liegen bei der geringen Konvergenzgeschwindigkeit und der
Notwendigkeit einer guten Initialschiatzung, weshalb weitere Verfeinerungen im Iterations-

prozess notwendig werden.
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Gradientenverfahren

Im Gegensatz zu der Linearisierung wird bei dem Gradientenverfahren eine partielle Diffe-
rentiation der Fehlerquadratsumme S(0) aus Gl. direkt vorgenommen, um die Richtung

und Grofle des Interationsschrittes festzulegen

L 95(8)  95(6)
00, " 08,

(3.28)

Dieses Verfahren zeichnet sich im Allgemeinen durch eine schnelle Konvergenz aus, wenn die
Initialschétzung 0y weit von 0 entfernt ist. Nihert sich der aktuelle Schétzer dem besten
Wert, neigt das Gradientenverfahren zu einem ,, Zick-zack-Kurs“, der mit einer langsamen

Konvergenz in diesem Bereich des #-Raumes einhergeht.

Levenberg-Marquardt-Verfahren

Dieses Verfahren stellt einen Kompromiss zwischen der Linearisierung und dem Gradien-
tenverfahren dar und kombiniert die giinstigen Eigenschaften beider Methoden. Der ent-
scheidende Vorteil ist, dass dieses Verfahren in fast allen Anwendungsfillen zuverldssig und
hinreichend schnell konvergiert, worin auch die weite Verbreitung in Programmen zur Da-
tenanalyse begriindet liegt. Ausgehend von einem Initialschéitzer Oy zeigen die Vektoren fiir
den Iterationsschritt fiir die Linearisierung und das Gradientenverfahren in unterschiedli-
che Richtungen. Fiir das Levenberg-Marquardt-Verfahren zeigt sich, dass diese Richtungen
fiir eine Vielzahl praktischer Fille eine feste Winkelbeziehung haben und durch geeignete

Interpolation zwischen diesen Winkeln eine optimierte Strategie erreicht werden kann [62].

Auf Grund ihrer hohen Akzeptanz in der anwendungsorientierten Forschung wurde das
Levenberg-Marquardt-Verfahren neben der in Abschnitt erlauterten logistischen Re-
gression fiir die Auswertung von Zerstorschwellenmessungen verwendet. Die Umsetzung in
das Mess- und Auswertungsprogramm erfolgte durch Implementierung eines Programmmo-
duls, das zum Basispaket der Programmierumgebung LabVIEW [71] gehort. Diesem Pro-
grammmodul werden die bindren Daten und die gewédhlte Modellfunktion iibergeben, aus
denen die Anpassungsparameter berechnet werden. Der mit der nichtlineare Anpassung ver-
bundene zusétzliche Rechenaufwand féllt bei handelsiiblichen Messrechnern nicht ins Ge-
wicht. Analog zur logistischen Regression kann bei dem Levenberg-Marquardt-Verfahren
aus den Diagonalelementen der Kovarianzmatrix die Varianz der Modellparameter ermittelt
werden [83].
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3.2.3 Modellfunktionen zur Beschreibung der Zerstérwahrschein-
lichkeit

Das Zerstorungsverhalten kann im Allgemeinen in drei Bereiche untergliedert werden: Ei-
nem Bereich niedriger Energiedichte mit vernachléssigbarer Zerstorwahrscheinlichkeit, einem
Bereich hoher Energiedichte mit praktisch sicherem Auftreten von Zerstérung und einem
zwischen diesen lokalisierten dritten Bereich.
Die Genauigkeit des Auswerteverfahrens ist grundsétzlich von der gewéhlten Modellfunktion
abhéngig, die fiir die Extrapolation der Zerstorschwelle verwendet wird. Eine Modellfunk-
tion soll fiir die praktische Umsetzung des Normverfahrens in erster Linie der empirischen
Beschreibung der Zerstorwahrscheinlichkeit dienen. Die explizite Modellierung, die die zu
Grunde liegenden Zerstérungsphénomene widerspiegelt, ist bei der Anwendung der Norm
nicht von primérer Bedeutung, da der Geltungsbereich in Bezug auf Spektralbereich, Puls-
dauer, Spotdurchmesser, Probentyp etc. bei weitem zu grof3 ist.
Obwohl die Angabe einer Zerstorschwelle von Anwenderseite gewiinscht wird, fithrt die-
se Forderung zu grundlegenden Problemen. Zunichst ist streng physikalisch betrachtet die
Zerstorwahrscheinlichkeit einer Optikkomponente grundsétzlich von Null verschieden und
daher eine 0%-Zerstorwahrscheinlichkeit nur fiir eine Pulsenergie gleich Null sicher zu stel-
len. Uber diesen rein akademischen Fall hinaus deuten theoretische Betrachtungen von
Zerstorphédnomenen darauf hin [53], dass laserinduzierte Zerstorung nicht zwangslaufig mit
einem Schwellenverhalten einhergehen muss, sondern in bestimmten Féllen eher einen S-
Kurven-férmigen Verlauf zeigt. Fiir eine solche Modellfunktion wére lediglich die Extrapo-
lation auf ein hoheres Wahrscheinlichkeitniveau als 0% sinnvoll.
Im Folgenden soll daher, neben der weithin gebrduchlichen Rampenfunktion, ebenfalls die
logistische Funktion (Gl. fiir die Auswertung von Zerstorschwellenmessungen diskutiert
werden. Uber diese Funktion hinaus lieBen sich zahlreiche weitere Ausdriicke fiir kurvenformi-
ge Modellfunktionen finden, die im Einzelfall zur Beschreibung des Zerstorungsverhaltens
sinnvoll sein kénnten. Da die Breite des Ubergangsbereiches AH fiir Zerstorschwellenmes-
sungen mit ultrakurzen Laserpulsen generell vergleichsweise gering ist und somit kein wesent-
licher Unterschied zwischen einer Gerade und einer S-Kurve besténde, wird die logistische
Funktion im Rahmen dieser Arbeit lediglich als Alternative vorgestellt. Der jeweilige Kur-
venverlauf sowie die Energiedichte H, fiir das gewiinschte Zerstérwahrscheinlichkeitsniveau
z werden durch die folgenden Ausdriicke beschrieben:
Rampenfunktion:
0 fir H< Hos— 22
Pp(H) = q “5g* + 34 fiir Hys — 4 < H < Hos + 41 (3.29)
1 fiir H> Hys+ &2
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Achromat Probe
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Abbildung 3.3: Apparatur zur Messung der laserinduzierten Zerstérschwelle mit ultrakur-

zen Laserpulsen.

1
Hz = H0’5 + AH (Z - §> (330)
Logistische Funktion:
1

Py (H) = pr— (3.31)

L +exp < AH )

1—=z
H,=Hys; — AHln ( ) (3.32)

z

Fiir beide Modellfunktionen stellt Hy; die extrapolierte Energiedichte fiir eine 50%-
Zerstorwahrscheinlichkeit und somit die Mitte des Ubergangsbereiches dar. Der Parameter
AH charakterisiert die Breite des Ubergangsbereiches von geringer zu hoher Zerstorwahr-

scheinlichkeit.

3.3 Umsetzung der Zerstorschwellenmessung fiir den

fs-Bereich

3.3.1 Uberblick Messapparatur

Die wesentlichen Elemente des fiir den Ultrakurzpulsbereich adaptierten Zerstorschwellen-
Messaufbaus sind in Abbildung[3.3|dargestellt. Um eine méglichst praxisnahe Umsetzung der
Standard-Messprozedur fiir die Zerstorschwellenmessung im Bereich ultrakurzer Pulse zu er-
reichen, ist die Auswahl von anwendungsrelevanten Messaufbaukomponenten und Priifobjek-
ten von hoher Bedeutung. Aus diesem Grund wurde auf ein kommerzielles, in Forschung und
Entwicklung zahlreich vertretendes Lasersystem als zentralen Bestandteil zuriickgegriffen.
Dieses System von der Firma Spektra-Physics besteht aus einem fs-Oszillator (TSUNAMI),

in dem Seed-Pulse von ca. 100 fs Pulsdauer und einer Repetitionsrate von 82 MHz erzeugt
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werden, und einer CPAM} Verstirkereinheit (SPITFIRE). Das am Laser Zentrum Hannover
installierte CPA-System zeichnet sich durch eine zusétzliche double-pass Nachverstérker-
stufe aus, womit im Idealfall Pulsenergien von maximal 2 mJ bei einer Repetitionsrate von
1 kHz realisiert werden konnen. Die Pulsdauer kann durch Verschieben der Kompressorgitter
stufenlos in einem Bereich von ca. 150 fs bis mehrere 10 ps variiert werden.

Mit der variablen Abschwéichung kann die Pulsenergie bis auf unter 1 pJ reduziert wer-
den, womit ein hohen Dynamikbereich fiir die Zerstorschwellenmessung erreicht wird. Dieser
Abschwicher besteht aus einem drehbaren A/2-Plittchen, das vor den Kompressorgittern
lokaliert ist. Bei Drehung des Plattchens relativ zur Gitterorientierung wird auf Grund der
polarisationsabhéngigen Beugungseffizienz eine Abschwéichung erzeugt [76], die durch Ver-
wendung eines motorisierten Drehtisches iiber einen Messrechner gesteuert wird. Mit Hilfe
eines diinnen, einseitig entspiegelten Quarzsubstrates wird ein Teil des Laserstrahls fiir die
Energiedetektion ausgekoppelt. Die Kalibrierung des Energiedetektors erfolgt durch das Ein-
bringen eines Leistungsmesskopfes in den Strahlengang.

Als Fokussierelement werden im Falle des Ultrakurzpulslasers Achromate verwendet, da hier-
bei im Vergleich zu sphérischen Linsen geringere Wellenfront- und Pulsdeformationen zu ver-
zeichnen sind [I5] [16]. Die zu untersuchende Priifoberflache befindet sich in der Fokusebene
und kann mittels einer 3-Achsen-Translationseinheit verschoben werden. Durch Verschiebung
senkrecht zur Propagationsrichtung z konnen verschiedene Priiforte eingestellt werden. Zur
effizienten Nutzung der Oberfldche sind die Positionen in einer hexagonalen Matrix angeord-
net. Die Positionierung in z-Richtung wird fiir die Vermessung der Strahlkaustik benotigt.
Tritt eine Zerstorung wéhrend der Bestrahlung auf, so wird die Laserstrahlung an dem
entstandenen Defekt vermehrt gestreut und kann mit Hilfe eines Detektors nachgewiesen
werden. Die Apparatur wird von einem Messrechner gesteuert, so dass die Beaufschlagung
der verfiigbaren Positionen auf der Probenoberfliche nebst der Auswertung vollstéindig au-

tomatisiert ablauft.

3.3.2 Messung des rdumlichen Strahlprofils

Bei der Zerstorschwellenmessung kommt der Bestimmung des rdumlichen Strahlprofils be-
sondere Bedeutung zu. Einerseits geht z. B. bei radialsymmetrischen Profilen der Fehler bei
der Messung des Strahldurchmessers quadratisch in die Energiedichte ein und trigt somit
erheblich zum Gesamtfehlerbudget bei. Andererseits ist die Vermessung relativ kleiner Fo-
kusdurchmesser im Bereich von 100 pgm und darunter auf Grund des mangelnden rdumlichen
Auflésungsvermogens von Detektorsystemen problematisch. Die am Laser Zentrum Hanno-
ver vorhandenen kamerabasierten Strahlprofil-Messsysteme verfiigen iiber eine Pixelgrofie

von minimal 14 pym und bieten mithin kein hinreichendes Auflésungsvermogen.

W chirped pulse amplification
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Aus diesen Griinden konnte eine zuverldssige Online-Strahlprofilmessung in der Referenze-
bene, wie sie in ISO 11146 [37] beschrieben ist, fiir die Zerstorschwellenmessung im Bereich
ultrakurzer Pulse nicht realisiert werden. Jedoch war auf Grund der hohen Stabilitdt des
verwendeten Lasersystems die Offline-Kontrolle des Strahlprofils hinreichend. Alternativ zu
einer direkten Bestimmung der rdumlichen Energiedichte-Verteilungsfunktion wurde das ver-
einfachte Verfahren der bewegten Messerschneide gewihlt.

Bei diesem Verfahren wird der Laserstrahl an einer Position z entlang der Kaustik mit einer
geeigneten Messerschneide senkrecht zur Ausbreitungsrichtung durchschnitten und damit
einen Teil der Strahlung abgeblendet. Ein hinter der Schneide lokalisierter, grofflachiger
Detektor misst die transmittierte Leistung in Abhéngigkeit der Schneidenposition x. Der
unkorrigierter_?] Strahldurchmesser d; berechnet sich aus den Schneidenpositonen z; und -,
an denen der transmittierte Anteil 84% und 16% betrigt:

dk = 2([)32 - 5(71) (333)

Die fiir die Zerstorschwellenmessung relevanten Strahlparameter, wie Taillendurchmesser
d,o, Fokusposition 2z, und Rayleigh-Lénge 2z, werden durch Anpassung des hyperbolischen
Propagationsgesetzes an die entlang der z-Richtung gemessenen Strahldurchmesser ermittelt.
Zur Charakterisierung des Ultrakurzpulslasers wurde in die Zerstorschwellenapparatur eine
Einrichtung zur Kaustikmessung implementiert. Hierfiir wird statt einer Probe eine geeig-
nete Klinge in die Probenhalterung eingesetzt. Mit Hilfe der zusétzlichen Translationsachse
in z-Richtung ist eine Strahlprofilmessung entweder in vertikaler oder horizontaler Rich-
tung entlang der Kaustik mdéglich. Da mit dem Einbau der Klinge an Stelle einer Probe der
Zerstorschwellen-Messplatz nicht verédndert wird, eignet sich diese Einrichtung zu Verifizie-
rung des Strahlprofils auch innerhalb einer Messserie. Das fiir die Kaustikmessung entwickelte
Programm, das automatisiert die Ansteuerung der Translatoren und die Datenerfassung und
Auswertung vornimmt, sorgt fiir die in der Norm vorgeschriebene Messebenenverteilung ent-
lang der Propagationsachse, so dass Nah- und Fernfeld bei der hyperbolischen Anpassung in
gleichem Mafle gewichtet werden.

In Abbildung ist das Ergebnis der Strahlcharakterisierung fiir den verwendeten Ultra-
kurzpulslaser dargestellt. Als Fokussierelement wurde ein Achromat mit einer Brennweite

von 400 mm verwendet und der Laser bei der minimalen Pulsdauer von ca. 150 fs betrieben.

12Bei der Vermessung von Strahlen mit einem Anteil an hoheren transversalen Moden ergeben sich im
Vergleich zum Standardverfahren systematische Abweichungen in der Durchmesserbestimmung, die mittels
eines Korrekturfaktors zu kompensieren sind: d, = \7—11;75[0,81 : (\/W — 1) + 1]. Fiir geringe Abweichungen
von M7 vom Idealwert 1 ist lediglich ein geringer Fehler zu verzeichnen. Die Korrektur wiirde im Falle
des Spitfire-CPA-Systems mit M,f < 1,3 demnach etwa 2% betragen. Da die nach Schneidenmethode be-
stimmten Fokusdurchmesser systematisch zu grofl sind, werden die Zerstorschwellen konservativ nach unten

abgeschétzt.
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Abbildung 3.4: Strahlkaustik in horizontaler und vertikaler Richtung im Bereich des Fokus
eines Achromaten (f = 400 mm), aufgenommen mit dem Verfahren der
bewegten Messerschneide; Berechnung der Strahlparameter: Taillendurch-
messer d,q, Fokuslage 2y, Fernfelddivergenzwinkel ©,, Rayleigh-Lénge zg,
Beugungsmafizahl M2, sowie dem extrapolierten Strahldurchmesser am

Ort des Achromaten dy.

Anhand der Kaustiken ist deutlich erkennbar, dass dieser Strahl iiber den gesamten Messbe-
reich sehr symmetrisch ist. Taillendurchmesser und Fernfelddivergenzwinkel sind jeweils etwa
gleich grof, lediglich ein leichter Astigmatismus ist festzustellen. Die ermittelte Beugungmaf-
zahl ist mit 1,20 in vertikaler und 1,28 in horizontaler Richtung verhéltnisméfig klein. Auf
Grund des geringen Anteils hoherer transversaler Moden geniigt dieses Lasersystem mithin

den Anforderungen fiir die Zerstorschwellenmessung.

3.3.3 Bestimmung der Pulsdauer

Waihrend fiir ns-Pulslaser die Messung der Pulsdauer mit Photodioden geringer Kapazitét
relativ einfach zu realisieren ist, muss zur Charakterisierung des zeitlichen Pulsprofils im
Pikosekundenbereich und darunter auf komplexere Messanordnungen zuriickgegriffen wer-
den. Fiir die Messung von Pulsdauern im Bereich um 100 fs sind Autokorrelationsmethoden
notwendig.

Bei der Autokorrelation wird der Puls selbst zu der Messung seiner Linge benutzt. Hierzu
wird der Puls mit einer zeitlich verschobenen Kopie in einem nichtlinearen Medium iiber-

lagert. Die dabei generierte frequenzkonvertierte Strahlung in Abhéngigkeit der zeitlichen
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Abbildung 3.5: Wechselwirkung zweier Teilstrahlen mit zeitlichem Pulsprofil [;(t) =
I,(t) = 1(t) und Frequenz wy, die eine Verzogerung von 7 zeigen, in einem
nichtlinearen Kristall (z. B. KDP); Erzeugung der Autokorrelationfunkti-

on zweiter Ordnung S(z) durch rédumliche Detektion der Oberwelle 2wy
(aus [85]).

Verschiebung stellt die Autokorrelation dar. Die Ordnung der Autokorrelation wird durch
die Potenz der nichtlinearen Wechselwirkung bestimmt, so dass die Hohe des hierzu gehéren-
den Signals stark von der Leistungsdichte im Medium abhéngig ist. Obwohl eine Vielzahl
von Methoden verschiedener Ordnungen bereits eingesetzt wurden [21], ist der Einsatz der
Autokorrelation zweiter Ordnung am weitesten verbreitet. Im Falle von CPA-Systemen mit
relativ geringer Repetitionsrate gehort die Autokorrelation eines einzelnen Pulses zu dem am
haufigsten Verwendung findenden Verfahren. Hierbei wird das zeitliche Leistungsdichteprofil
der Grundwelle wq in ein rdumliches Profil der Oberwelle 2w, iibersetzt, welches z. B. mit
einer CCD-Zeile aufgenommen wird [85] (s. Abb. [3.5). Dieses Prinzip wird standardméBig fiir
die Vermessung der am Laser Zentrum Hannover installierten UKP-Systeme mit 7, > 100 fs
Pulsdauer eingesetzt [75]. Hierzu wird der Laserstrahl iiber einen Klappspiegel in den Auto-

korrelator gefiihrt.

Obwohl sich das Verfahren fiir Pulsdauern von ca. 150 fs und mehr bewéhrt hat, mussten
im Rahmen der Absorptionsmessungen (s. Abschnitt fiir geringere Werte erhebliche
Defizite festgestellt werden. So waren bei der Verwendung des HURRICANE-CPA-Systems
[92] die groften nichtlinearen Effekte nicht bei der als geringsten Pulsdauer gemessenen
Einstellung des Kompressors zu erzielen. Dieser Effekt wurde durch das Ziinden eines Plas-
mas in Luft, das mit einem kurzbrennweitigen Achromaten erzeugt wurde, bestétigt. Die
charakteristische Blauverschiebung der im Plasma frequenzkonvertierten Strahlung, die auf

eine minimierte Pulsdauer hindeutet, wurde nicht fiir die mit dem Autokorrelator ermittelte
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kiirzeste Pulsdauer erreicht. Folglich prédgen die im Autokorrelator eingesetzten optischen
Elemente dem ultrakurzen Puls einen chirp auf, der sich von dem der verwendeten Achro-
maten signifikant unterscheidet. Aus diesem Grund sind die Messungen in Abschnitt

fiir Pulsdauern von unter 150 fs mit einem erheblichen Fehler versehen.

3.3.4 Messung der Pulsenergie

Ein weiteres entscheidendes Element bei der Bestimmung der Zerstorschwelle ist die Messung
der Pulsenergie. Wihrend bei Lasern mit niedriger Repetitionsrate im 10 Hz-Bereich kom-
merzielle Energiemonitore ausreichend sind, ist bei Kilohertz-Raten eine Einzelpulsaufiosung
mit industrierelevanten Analysesystemen nicht mehr moglich. Daher kann nach ISO 11254-
2 fiir hochrepetierende Strahlquellen alternativ die Bestimmung der Pulsenergie aus der
durchschnittlichen Leistung erfolgen. Der entscheidende Nachteil der Leistungsmessung ist
die relativ grofle Zeitkonstante von typischerweise mehreren 100 ms, welche sich durch die
Verwendung iiblicher Thermoséulen-Detektoren ergibt. Sollten Pulsenergieschwankungen im
Zeitregime unter 100 ms auftreten, konnte ein moglicher Einfluss auf das Zerstérungsverhal-
ten nicht nachgewiesen werden.

Daher wurde im Zuge dieser Arbeit ein Detektionssystem entwickelt, mit dem eine Energie-
messung im kHz-Bereich mit Einzelpulsauflésung moglich ist. Hierzu wird der vom Teststrahl
separierte Anteil auf eine Si-Photodiode gelenkt, deren aktive Fliche mit 1 cm? grof§ gegen
den zu detektierenden Strahlfleck ist. Die durch den Laserpuls getrennten Ladungstréager
erzeugen einen Photostrom, der mittels eines Operationsverstarkers in ein Spannungssignal
konvertiert wird. Das Integral dieses mehrere Mikrosekunden langen Spannungsimpulses ist
proportional zur Pulsenergie. Die Form des Impulses ist bei relativ kurzen Laserpulsen aus-
schliellich durch die intrinsische Kapazitéit der Photodiode bestimmt und mithin invariant
gegeniiber dem zeitlichen Laserpulsprofil. Daher ist die Erfassung des Maximums an Stelle
des gesamten Verlaufs der Impulstransiente zur Charakterisierung der Energie eines Pulses
hinreichend. Die Sampling-Rate ist in diesem Fall mit der Repetitionsrate identisch, wobei
eine Synchronisation der Datenerfassung mit dem Erreichen des Maximums der Transiente
erforderlich ist (siche Abbildung 3.6).

Um den Einfluss elektrischer Storungen zu minimieren, sollte das Signal fiir den interessieren-
den Energiebereich durch Wahl geeigneter Neutralfilter auf wenige Volt eingestellt werden.
Fiir eine typische Zerstorschwellenmessung insbesondere bei deterministischem Zerstérungs-
verhalten ist ein Dynamikbereich des Energiedetektors von etwa einer Dekade ausreichend,
wenn der Detektor fiir diesen Messbereich kalibriert ist. Die Kalibrierung erfolgt durch Ab-
gleich mit einem hinter der Fokussiereinheit lokalisierten Leistungsmesskopf (Spectra-Physics
407A), in dem fiir verschiedene Einstellungen des variablen Abschwiéchers Leistungsmesskopf

und Energiedetektor parallel ausgelesen werden. Das Ergebnis einer typischen Kalibrierung
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Signal

I\ At

Zeit

Abbildung 3.6: Synchronisation der Energiemessung mit Einzelpulsdetektor; oben: Tran-
siente des Energiedetektors, unten: Triggerimpuls des Lasersystems mit

einzustellender Verzogerungszeit At.

nebst linearer Regression ist in Abbildung dargestellt. Diese Kalibrierkurve verdeutlicht

die Eignung des beschriebenen Detektors fiir die Mehrpuls-Zerstorschwellenmessung.

3.3.5 Zerstorungsdetektion

Fiir die Identifizierung auch geringster Verédnderungen der Optik wéhrend der Bestrahlung,
die per definitionem als Zerstorung zu werten sind, wird geméafl ISO 11254 eine mikrosko-
pische Inspektion gefordert. Trotz der enormen technologischen Entwicklung in den letzten
Jahren im Bereich kameragestiitzter Bildverarbeitungssysteme ist gegenwértig noch kein
bildgebender (und kosteneffizienter) Detektor verfiigbar, um die Entstehung eines Defek-
tes innerhalb einer Millisekunde oder weniger zuverléssig zu erkennen. Daher ist zum ge-
genwéartigen Zeitpunkt eine Mikroskopinspektion innerhalb eines Pulszuges zur testbeglei-
tenden Zerstorungsdetektion fiir die geforderten Repetitionsraten nicht moglich [108]. Eine
Nomarski-mikroskopische Untersuchung erfolgt in diesem Fall lediglich nach beendeter Be-
strahlung fiir die abschliefende Beurteilung des Zerstorungszustandes.

Um dennoch eine online-Zerstérungserkennung zu realisieren, die eine Bestimmung der fiir die
Zerstorung verantwortlichen Pulszahl gewéhrleistet, wurde fiir die beschriebene Messappara-
tur die Methode der Streulichtdetektion gewahlt. Wenn durch die Beaufschlagung der Probe
mit Laserpulsen ein Oberflachendefekt entsteht, kann das Streulicht, das von nachfolgenden
Pulse an dem Defekt generiert wird, mit einer Photodiode nachgewiesen werden. Hierzu
wird eine groBflichige Silizium-Photodiode, die mit einer Verstédrkerschaltung ausgestattet
ist, in der N#he der Probenoberfliche lokalisiert. Der Signalverlauf des Streulichtdetektors
entspricht dem der bereits beschriebenen Energiemessung, da wiederum die Transiente im
Wesentlichen durch die Kapazitdt der Photodiode bestimmt wird. Die notwendige Schnel-
ligkeit der Detektion wird iiber die Kopplung an die Energiemessung erreicht: Eine zweite,

zur Energiemessung synchron getriggerte A/D-Wandlerkarte nimmt das Streusignal jedes
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Abbildung 3.7: Kalibrierung des Einzelpuls-Energiedetektors gegen einen Thermoséulen-
detektor iiber 2 Dekaden; lineare Anpassung der Kalibrierdaten in der
log-log-Darstellung (Korrelationskoeffizient R=0,99983).

Pulses im Pulszug auf. Somit kann durch die direkte Kopplung von Energiemessung und
Zerstorungsdetektion das Auftreten einer Zerstorung einer Pulsnummer und einer Pulsener-
gie zugeordnet werden. Nach erfolgter Detektion durch Uberschreitung eines Schwellwertes
stoppt das Messprogramm die weitere Bestrahlung, um die Untersuchung der Defektmor-
phologie zu gewéhrleisten. Im Falle eines rapide ansteigenden Streusignals in Folge eines
praktisch instantan entstehenden Defektes, der fiir den iiberwiegenden Anteil der im Rah-
men dieser Arbeit untersuchten Proben zutrifft, ist der Zerstérungszeitpunkt bis auf wenige

Pulse genau bestimmbar.

Bei einigen Probentypen konnen hiervon abweichende Signalverldufe beobachtet werden, die
dem Einsatz der Streulichtdetektion zur online-Kontrolle Grenzen setzen. In Abbildung
sind beispielhaft zwei problematische Signalverlaufe dargestellt. Im oberen Beispiel wéchst
das Streusignal fiir einen Silberspiegel zwar mit Einsetzen der Zerstorung an, jedoch verrin-
gert es sich fiir die nachfolgenden Pulse auf Grund einer Gléattung der Zerstérmorphologie
wieder. Erhebt sich der Maximalwert im Messsignal nur geringfiigig von der Streuung des
unzerstorten Oberflache, ist meist eine Préazisierung des Zerstérungszeitpunktes notwendig.
Hierfiir kann der Signalverlauf nachtréglich analysiert und die korrekte Pulszahl durch eine

Extrapolation ermittelt werden.

Das im unteren Diagramm dargestellte Beispiel verdeutlicht das Auftreten eines leicht

erhohten Streusignals, in dem Fall des TayO5/SiO2-Umlenkers ausgelost durch eine gering
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Abbildung 3.8: Beispiele fiir nicht ideal zu detektierende Zerstorungen; oben: Silberbe-

schichtung mit Quarz-Schutzschicht, unten: dielektrischer Umlenkspiegel
(TagO5/Si09, magnetron-gesputtert), AOI 45° p-Pol., Beginn der Bestrah-

lung bei Puls Nummer 50.
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(a) Pos. 57, H = 0,431 15, S = 30.000 (b) Pos. 58, H = 0,434 -1, S =4.270

Abbildung 3.9: Nomarski-mikroskopische Aufnahmen zweier Zerstorstellen auf einem
TayO5/Si0s-Umlenker, AOI 45° p-Pol., Darstellung der Magenta-
Komponente des Farbbildes, Kantenldnge des Ausschnitts ca. 500 pm.

streuende Farbmodifikation in der Beschichtung. Die Morphologie ist jeweils fiir eine exem-
plarische Zerstorstelle unterhalb und oberhalb des Auftretens katastrophaler Zerstérung in
Abbildung[3.9|dargestellt. Offensichtlich eilt die Farbverdnderung, die fiir den genannten Pro-
bentyp eine kréftige violette Farbung hat, der katastrophalen Zerstorung des Schichtsystems
voraus. Im Sinne der Norm ist die beschriebene Farbzentrenbildung bereits als Zerstorung
zu werten, so dass in diesem Fall der Zerstorungszeitpunkt ebenfalls nachtréglich prézisiert

werden muss.

Allerdings war insbesondere im Falle der phasenadaptierenden Spiegel (chirped mirrors) mit
dieser Modifikation, die vermutlich auf die Bildung von Farbzentren zuriickzufiihren ist, keine
signifikante Erhohung des Streuwertes verbunden. Somit ist eine prézise online-Kontrolle
dieses Probentyps iiber die Streudetektion nicht moglich, und es muss auf das vereinfachte

Messverfahren mit manueller Wahl von Pulsenergie und -anzahl ausgewichen werden.

Ahnliche Defizite wurden bei der Untersuchung von AR-beschichteten Quarzfenstern of-
fenbar. Fiir diesen Probentyp ist festzustellen, dass die Zerstorschwelle der Riickseitenbe-
schichtung und vor allem des Bulks auf Grund von Selbstfokussierungseffekten [21], 86, [R9]
verglichen mit der Frontseitenbeschichtung deutlich niedriger ist [96]. Da Tiefenzerstérungen
im Bulk lediglich mit mikroskopisch kleinen Kavitdten beginnen, von denen keine zuverlissig
detektierbare Streustrahlung ausgeht, sind solche Fenster ebenfalls nur durch das vereinfach-

te Messverfahren zu untersuchen.
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3.3.6 Automatisierte Messprozedur

Fiir die Optimierung von Beschichtungsprozessen und Designkonzepten beziiglich der er-
reichbaren Leistungsvertriaglichkeit wird eine hohe relative Messgenauigkeit gefordert, damit
auch geringe Verbesserungen sicher identifiziert werden kénnen. Um mogliche Einfliisse auf
Grund von Anderungen der Messapparatur zu minimieren, sollten die zu vergleichenden
Messungen moglichst zeitnah und ohne wesentliche Eingriffe in das Lasersystem und die
Strahlfithrung durchgefiihrt werden.

Des Weiteren hingt bei der manuellen Zerstorschwellenmessung die Effizienz, d. h. die stati-
stische Belastbarkeit pro Anzahl von Priifpositionen, stark von der Erfahrung des Operateurs
ab, der die zu applizierenden Energiedichten zur Eingrenzung des relevanten Bereichs ein-
stellt. Zur Erhohung der Effizienz sollte die Energiedichte mittels eines geeigneten iterativen
Algorithmus auf der Basis der im Test gesammelten Daten berechnet werden. Ein solcher
Algorithmus in Kombination mit einer zuverléssigen online-Zerstorungsdetektion, wie in Ab-
schnitt beschrieben, stellt die Grundlage fiir die Automatisierung des Messverfahrens
dar. Mit ihrer Hilfe kann eine wesentliche Reduzierung der Messdauer pro Probe bei gleich-
zeitiger Erhohung der Effizienz erreicht werden.

Die Automatisierungsroutinen wurden in der Programmierumgebung LabVIEW der Firma
National Instruments realisiert. Das Steuerprogramm erlaubt nach einer kurzen manuellen
Initialisierungsphase, in der der Energiedichtebereich fiir laserinduzierte Zerstérung grob
lokalisiert wird™] eine selbsttitig ablaufende Messung ohne weitere Eingriffe des Operateurs.
Hierzu wird vor der Bestrahlung einer Probenposition der bereits gewonnene Datensatz
fiir verschiedene Pulszahlen ausgewertet, d. h. je eine Rampenfunktion? an die 0 und 1-
Werte in den Zerstorwahrscheinlichkeitskurven angepasst. Mit dieser Rampe wird der fiir die
Bestimmung der Zerstorschwelle relevante Ubergangsbereich der Zerstérwahrscheinlichkeit
von 0% auf 100% fiir jede Auswertepulszahl bestimmt. Um das Ergebnis der Auswertung
zu prézisieren, sollten fiir die nachfolgenden Probenpositionen ebenfalls Energiedichten im
Bereich der Rampe gewahlt werden.

Zur Berechnung der fiir die folgende Priifposition optimalen Energiedichte sind im Rahmen
dieser Arbeit zwei unterschiedliche Algorithmen entwickelt worden: Bei dem ersten Verfah-
ren (DA-Algorithmus) wird, analog zu der urspriinglichen Erstellung der Zerstorwahrschein-
lichkeitskurve, der Energiedichtebereich unter der Rampe in Intervalle eingeteilt und die

Héaufigkeit von Datenpunkten pro Intervall berechnet. Ziel dieses Algorithmus ist die Gleich-

13Die minimale Datenbasis fiir die Initialisierung ist je eine zerstorte und eine nicht zerstoérte Probenposi-
tion pro Auswertepulszahl.

MFiir die folgenden Erliuterungen wird als Modellfunktion eine Rampe gewihlt. Alternativ kénnen ebenso
abweichende Modellfunktionen, wie z. B. die in Abschnitt beschriebene logistische Funktion, fiir den

Algorithmus genutzt werden.
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verteilung von Datenpunkten im Rampenbereich. Dabei wird die Rampe bei jedem hin-
zugefiigten Datenpunkt neu berechnet und so eine iterative Verbesserung der statistischen
Belastbarkeit der Zerstorschwellenbestimmung erreicht. Um die statistische Absicherung fiir
jede der gewiinschten Auswertepulszahlen zu gewéhrleisten, wird die Gleichverteilung der
Datenpunkte vom Algorithmus {iber jede Rampe {iberwacht. Fiir den iiberwiegenden An-
teil der in dieser Arbeit automatisiert durchgefithrten Messungen wurde dieser Algorithmus

genutzt und die Zuverléssigkeit fiir die meisten Probentypen validiert.

Um den Problemstellungen zur manuellen Einteilung der Intervallgréfle, die zu Beginn die-
ses Abschnittes erldautert wurden, Rechnung zu tragen, ist ein zweiter Algorithmus (SF-
Algorithmus) implementiert worden. Grundlage hierfiir ist die Verwendung der Standardfeh-
ler, die aus der Kovarianzmatrix der Regressionsalgorithmen im Rampenbereich berechnet
werden. Mittels Gauischer Fehlerfortpflanzung [I01] wird die Unsicherheit der Zerstorschwel-
le aus der Varianz der Modellparameter ermittelf’® Auch bei diesem Algorithmus wird die
Grofle des Standardfehlers fiir die interessierenden Auswertepulszahlen bestimmt. Fiir die
Pulszahl mit der hochsten Unsicherheit wird ein per Zufallsgenerator berechneter Ener-
giedichtewert im Rampenbereich fiir die folgende Testposition platziert. Der Vorteil dieses
Verfahrens ist die direkte Verfiigbarkeit der mit dem Zerstorschwellenwert verkniipften Un-
sicherheit. Die Messprozedur kann bei Erreichen einer gewiinschten statistischen Sicherheit

beendet und so die Messzeit verkiirzt werden.

Zum Vergleich der genannten iterativen Algorithmen mit der simplen Einteilung in
Energiedichten-Intervalle ist eine Messreihe an vergleichbaren Proben durchgefiihrt worden.
Fiir diese Untersuchung wurden Ionenstrahl-gesputterte TiOq/SiO9-Spiegel (AOI 0°) aus der
gleichen Beschichtungscharge gewéhlt und automatisierte Zerstérschwellenmessungen mit
den Testparametern 150 fs Pulsdauer, 1 kHz Repetitionsrate und ca. 90 um Strahldurch-
messer durchgefiihrt. Der interessierende Energiedichtebereich liegt fiir diesen Probentyp bei
0,4 bis 0,55 C#, wenn Auswertepulszahlen zwischen 30 und 30.000 Pulse betrachtet werden.
Fiir jede Messung kann die Propagation der mittleren Relativunsicherheit, die sich aus 10
Auswertepulszahlen berechnet, mit der bei jeder Testposition anwachsenden Datenbasis ana-
lysiert werden. Das Ergebnis dieser Untersuchung ist in Abbildung dargestellt. Im Falle
eines weiten Rasters, bei dem zyklisch 15 Energiedichten zwischen 0,2 und 0,7 -5 (ab Po-

cm?
sition 30 zwischen 0,3 und 0,6 #) eingestellt werden, ist ein stufenférmiges Absinken der
Unsicherheit zu erkennen, wobei ein Unsicherheitsniveau von 5% bei Position 47 erreicht
wird. Wird mit Intervallen zwischen 0,4 und 0,65 ﬁ ein engeres Raster gewéahlt, sinkt die

Unsicherheit ebenfalls stufenférmig, jedoch deutlich schneller mit zunehmender Datenmenge

15Die Fehlerpropagation dH, fiir das Wahrscheinlichkeitsniveau x bzgl. Schwankungen der Modellpara-
meter Hy s und AH betragt im Falle einer Rampe dH, = \/(x —05)%0% 5 + U%IO , bzw. der log. Funktion

dH, = \/ln(l —x/x)20ky +0h, .
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Abbildung 3.10: Veranderung der Unsicherheit der 50%-Zerstorschwelle mit wachsender
Datenbasis fiir verschiedene automatisierte Messprozeduren; mittlerer re-
lativer Standardfehler, berechnet aus den Standardfehlern fiir 10 Auswer-
tepulszahlen von 30 bis 30.000 Pulse, aufgetragen gegen die Anzahl der
Testposition auf der Probe, Spitzen im Verlauf stellt Artefakt da.

als beim weiten Raster ab. Das 5%-Niveau fiir das enge Raster wird bereits bei Position 21
erreicht. Ein vergleichbares Absinken ist fiir den Datenanzahl-gesteuerten Algorithmus (DA)
zu erkennen, allerdings verharrt die mittlere Unsicherheit bei ca. 5%, obwohl die Anzahl der
Testpositionen von 20 auf 65 ansteigt. Bei der Verwendung des Standardfehler-gesteuerten
Algorithmus (SF) ist zusétzlich zur rapiden Reduktion der Unsicherheit wéhrend der ersten
20 Testpositionen ein weitere stetige Verbesserung der statistischen Belastbarkeit fiir die
nachfolgenden Probenorte festzustellen.

Dieser Vergleich verdeutlicht, dass bei einem weiten Raster, wie es fiir Proben mit unbe-
kanntem Zerstorungsverhalten notwendig wére, eine grofle Anzahl von Testpositionen zur
Zerstorschwellenbestimmung notwendig ist, um eine hohe Genauigkeit zu erreichen. Ist der
interessierende Energiedichtebereich hinreichend bekannt, so ist das enge Raster naturgeméf
in Bezug auf Genauigkeit und Effizienz {iberlegen. Fiir die in dieser Arbeit entwickelten itera-
tiven Algorithmen ist eine mit dem engen Raster vergleichbare, schnelle Konvergenz festzu-
stellen. Somit kann mit diesen Algorithmen im Vergleich zum Standardverfahren ohne die be-
sondere Kenntnis des Zerstorungsverhaltens ein effizienter Zerstorschwellentest durchgefiihrt

werden. Bei dem DA-Algorithmus kann jedoch z. B. durch ein Driften des Rampenbereichs
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der Fall eintreten, dass bei einer ungiinstigen Haufung von Messpunkten trotz der grofien
Datenbasis eine relativ grole Unsicherheit verkniipft ist. Dagegen ist beim SF-Algorithmus
durch den direkten Zugriff auf den Standardfehler eine zielgerichtete Wahl der Energiedichte

gewahrleistet.

3.4 Parametrisierung der Einflussfaktoren

Die Identifizierung und Parametrisierung der Einflussfaktoren auf die laserinduzierte
Zerstorschwelle im Bereich ultrakurzer Pulse ist fiir die Untersuchung der Zerstérphénome-
ne ebenso wie fiir die Validierung des Normverfahrens unerlésslich. Ein Schwerpunkt dieser
Arbeit lag daher auf der Priifung von anwendungsrelevanten Beschichtungen, an Hand de-
rer der Einfluss von Probenparametern (Beschichtungsmaterialien und -prozesse, optisches
Design) und Testparametern (Pulsdauer, Priifstrahl-Durchmesser, unterbrochene Pulsziige)
untersucht wurde. Im Rahmen dieser Arbeit wurden insgesamt rund 130 Optikkomponenten
beziiglich ihrer Mehrpuls-Zerstorschwelle im Bereich ultrakurzer Pulse charakterisiert.

Soweit nicht abweichend angegeben, sind die im Folgenden beschriebenen Messungen der
Mehrpuls-Zerstorschwelle bei einer Repetitionsrate von 1 kHz und einer Pulsdauer von ca.
150 fs durchgefithrt worden. Fiir die Einstellung des Strahldurchmessers auf der Priifober-

flache von ca. 90 pum ist ein Achromat mit einer Brennweite von 400 mm verwendet worden.

3.4.1 Beschichtungsmaterialien und -prozesse

Die Wahl eines adédquaten Beschichtungsmaterials und die Optimierung des Beschichtungs-
prozesses sind fiir das Erreichen einer hohen Zerstorfestigkeit wesentliche Einflussfaktoren.
Dabei ist im Bereich ultrakurzer Laserpulse im Vergleich zu ldngeren Pulsdauern mit grund-
legend verschiedenen Zerstorphdnomenen zu rechnen. Fiir den Fall von ns-Pulsen heizen sich
in vielen Fillen die wahrend der Beschichtung eingeschlossenen Partikel bei Laserbeaufschla-
gung stark auf und fithren dort zu einer katastrophalen Aufschmelzung des Schichtsystems
[109]. Somit ist die Optimierung des Beschichtungsprozesses beziiglich der Partikelverunrei-
nigung fiir die Verbesserung der Zerstorfestigkeit eine sinnvolle Strategie. Eine Beeinflussung
der Zerstorschwelle durch makroskopische Einschliisse und Partikel ist fiir ultrakurze Pulse
kaum zu beobachten (siehe Abschn. [3.4.4)).

Am Beispiel TagO5/SiOs- und TiO5/SiO9-Schichtsystemen wurde untersucht, ob eine von der
Mikrostruktur hervorgerufene Wirkung auf das Zerstorungsverhalten im Bereich ultrakurzer
Pulse identifiziert werden kann. Die in Abbildung dargestellten 50%-Zerstorschwellen
verdeutlichen, dass fiir TayO5/SiO, fiir beide Sputterprozesse hohe Zerstorschwellen gemes-
sen wurden, wiahrend das mittels thermischen Verdampfens aufgebrachte Schichtsystem eine

nur etwa halb so hohe Schwelle zeigte. Fiir die TiO5/SiOo-Spiegel konnte zwischen den
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Abbildung 3.11: 50%-Zerstorschwellen von TayO5/SiO9- und TiO4/SiO,-Standardspiegeln
(A/4-Stapel, AOI 0°) unter Verwendung unterschiedlicher Beschichtungs-
prozesse (MS: Magnetron-sputtern, PVD: thermisches Verdampfen, IBS:

Ionenstrahl-sputtern), Auswertepulszahlen in der Legende.

Sputterprozessen ein deutlicherer Unterschied festgestellt werden, wobei fiir das Magnetron-
gesputterte System eine erniedrigte Schwelle gemessen wurde. Dieses Ergebnis kénnte ein
Indiz fiir einen negativen Einfluss der Mikrostruktur bei PVD-Schichten (fiir TayOs5/SiO3)
und moglicherweise auch bei MS-Schichten (fiir TiO2/Si0O5) sein. So kénnten in das Schicht-
gefiige dieser Verfahren hinreichend viele Storstellen und Versetzungen in der Bandstruktur
eingefiigt worden sein, um eine katastrophale Elektronendichte bereits mit vergleichsweise

geringer Energiedichte zu erreichen.

Einen genaueren Einblick in die Materialabhéngigkeit konnte durch die Untersuchung ei-
nes Probensatzes mit drei unterschiedlichen Materialkombinationen erreicht werden, die mit
dem Magnetron-Sputterverfahren realisiert wurden. Die optischen Designs der Umlenkspiegel
wurden ausgehend vom Standard-\/4-Stapel geringfiigig variiert, um die Lage des Feldstérke-
maximums im Schichtsystem zu verédndern. Das Ergebnis des Zerstorschwellentests, der un-
ter 45°, p-Pol., durchgefiithrt wurde, ist in Abbildung dargelegt. Offensichtlich hat die
Wahl des hochbrechenden Beschichtungsmaterials entscheidenden Einfluss auf die Hohe der
Zerstorschwelle und iiberwiegt bei weitem die Auswirkung des variierten Designs. Das Er-
gebnis erlaubt eine Klassifizierung der Materialien, wonach sich ZrO, gegeniiber TayO5 und
TiO, fiir die Herstellung von Beschichtungen in kritischen Bereichen des fs-Lasersystems
empfiehlt. Bei dem Vergleich der Zerstorschwelle mit der Groe der Bandliicke (ZrOy (Kri-
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Abbildung 3.12: 50%-Zerstorschwellen von TiO5/SiOg-, Tas05/SiOy- und ZrOy/SiOq-
Spiegeln mit leicht variiertem Design (AOI 45°, p-Pol.); jedes Schicht-

system wurde mit dem Magnetron-Sputterverfahren hergestellt.

stall): 5,0 eV [106], TapO5 (IBS): 3,8 eV, TiOy(IBS): 3,3 eV [69]) kann eine eindeutige
Abhéngigkeit festgestellt werden. Dieses Ergebnis steht im Einklang mit Zerstorschwellen-
experimenten von Mero et al. [69] an oxidischen Einzelschichten, fiir die ebenfalls eine klare

Skalierung der Zerstorschwelle mit dem Bandabstand des Dielektrikums ermittelt wurde (s.

Abbildung [3.15).

3.4.2 Optisches Design

Neben der Wahl der Beschichtungsmaterialien ist das optische Design ein wichtiger Pa-
rameter zur Optimierung der Zerstorfestigkeit. Fiir Hochleistungsfestkorperlaser im ns-
Pulsdauerbereich wurde die Verwendung angepasster Designs bereits erfolgreich eingesetzt.
Hierbei wurde im Wesentlichen die Feldstéirke in besonders sensiblen Bereichen, wie z. B.
am Interface zwischen den beiden Schichten zuoberst im Schichtstapel, entweder in ihrer
Hoéhe reduziert oder in andere Bereiche des Stapels verschoben [6, 82]. Aus der Literatur
sind typische Steigerungen im Falle von Schutzschichten von 20-40% sowie fiir Designs mit
optimierten Feldstarkeverteilungen von 40% bekannt [106]. Im Rahmen der Publikationen,
die das Themenfeld der Ablation dielektrischer Materialien behandeln, wird normalerwei-
se von einem bulk#dhnlichen, untergrundlosen Substrat ausgegangen. Bei der Propagation
ultrakurzer Pulse durch dielektrische Schichtsysteme miissen dagegen Interferenzeffekte im

Dielektrikum durch Fresnel-Reflexionen beriicksichtigt werden. Um den Einfluss des opti-
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schen Designs auf die fs-Zerstorschwelle ndher zu untersuchen, wurden im Rahmen dieser
Arbeit verschiedene Modellschichtsysteme hergestellt und charakterisiert, von denen die Mo-
delle variierter Feldstérke vorgestellt werden sollen.

Das Ziel der Modellschichtsysteme ist es, innerhalb des Probensatzes die maximale im
Schichtsystem vorherrschende Feldstdrke zu parametrisieren. Um den Einfluss der Mi-
krostruktur zu minimieren, wurde das Modellschichtsystem mit dem IBS-Verfahren aus
TiO4/SiO9-Schichten realisiert. Die variierte Feldstdrkeniiberhohung wird in einem ersten
Probensatz durch eine SiOs-Spacerschicht erreicht, deren Dicke zwischen 2L und 1L liegt
(X) und unter einer H-Deckschicht lokalisiert is{| (S(HL)® H XL H). In einem zweiten Satz,
ebenfalls mit Spacerschicht, wird die Dicke der Deckschicht variiert (S(HL)® H 2L XH). Bei-
de Sétze sind durch das 2L1H-System verbunden. Das 1L1H-System ist dquivalent zu einem
Standardspiegel aus A/4-Schichten.

Im ersten Satz verlagert sich das Maximum der Feldstédrke mit sinkender Spacerdicke von der
Mitte des SiOq-Spacers hin zum ersten Interface, im zweiten ist das Maximum der Feldstérke
fiir jede Probe in der Mitte des Spacers lokalisiert. Die erreichte Variation der maximalen
Feldstarke im Spacer ist im oberen Teil und die gemessenen Zerstorschwellen im unteren
Teil von Abbildung dargestellt. Zum Vergleich ist auflerdem die maximale Feldstéarke
im TiO, angegeben, welche fiir den 1L-Spiegel im ersten Interface und fiir jede weitere Probe
im dritten Interface erreicht wird. Die dargestellten Ergebnisse zeigen, dass eine héhere ma-
ximale Feldstdarke im Schichtstapel mit einer deutlich niedrigeren Zerstorschwelle verkniipft
ist. Dieser Effekt wird sowohl fiir den Probensatz mit variabler Position des Feldstédrkema-
ximums als auch fiir den Satz mit fester Position in der Mitte des Spacers beobachtet}
Zur niheren Untersuchung der Skalierung ist in Abbildung das Produkt aus den
Zerstorschwellenwerten fiir N = 30.000 und dem Feldstérkequadrat ¢ = (E/E;)? fiir die Pro-
ben der Modellsysteme dargestellt. Hierbei sind jeweils die Produkte beziiglich der Feldstérke
in SiOy bzw. TiOy aufgetragen.

Fiir die maximale Feldstérke in TiOs kann iiber sdmtliche Schichtsysteme des Probensatzes
ein ndherungsweise konstanter Wert des Produktes beobachtet werden. Die relative Schwan-
kung der Messwerte um den gemeinsamen Mittelwert von 0,35 ﬁ betragt ca. 13%. Bei der
Betrachtung der maximalen Feldstérke in SiO, kann, mit Ausnahme des Standardspiegels 11,
ein vergleichbares konstantes Niveau fiir das Produkt ermittelt werden. Unter Vernachlassi-

gung der 1L-Probe kann hier als Mittelwert von 0,9 ﬁ und als relative Schwankung eben-

16Diese Notation bezeichnet mit H bzw. L eine hoch- bzw. niedrigbrechende Schicht der optischen Dicke
A/4 und S die Position des Substrates.

"In einer fritheren Messreihe zeigte ein analog aufgebauter Probensatz ein uneinheitliches Zerstorungs-
verhalten. Als Grund fiir die abweichenden Resultate werden unterschiedliche Bedingungen bei der Pro-
benpréiperation vermutet. Wihrend fiir den dargestellten Probensatz jede Probe in einer einzelnen Charge

beschichtet wurde, ist der vorangehende Probensatz unter mehrfachen Zwischenbeliiften hergestellt worden.
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Feldstarke-Modellsysteme; Proben links: Variation der Dicke des L-
Spacers, Proben rechts: Variation der Dicke der H-Deckschicht; Auswer-
tepulszahlen in der Legende. Maximale Feldstéirke im Schichtsystem E
fiir SiO5 und TiOy bezogen auf die Feldstéirke F; der einfallenden Welle.



KAPITEL 3. MESSUNG DER LASERINDUZIERTEN ZERSTORSCHWELLE

112 T T T T T T

1’0 | l % |
T - T
5 | .
S 084 -
oy o 50%-LIDT SiO,
w Mittelwert
Y 0,64 4
x
I
e
(8]
2ol ] t s -
2 T
w024 ®  50%-LIDT TiO, i

Mittelwert
O’O I l : l : I CIHAO4013

T T
1L 1,69L 1,845L 2L 0,775H 0,59H OH

Abbildung 3.14: Produkt aus 50%-Zerstorschwelle (Auswertepulszahl N = 30.000) und
dem Quadrat der relativen Feldstirke ¢ = (E/FE;)? (oben: in SiOy, un-
ten: in TiO,) fiir die Proben der Modellschichtsysteme (Werte fiir Probe
1L identisch); Linien und Fehlerbalken: Mittelwerte und Standardabwei-

chungen (oben: unter Vernachlédssigung von Probe 1L).

falls 13% angegeben werden. Die Streuung der Messwerte bewegt sich demnach fiir beide

Auswertungen im Bereich der Reproduzierbarkeit der Messmethode.

Diese Ergebnisse belegen, dass wie bereits von Jasapara et al. beschrieben [44] im Rahmen
der Messgenauigkeit auch fiir dieses Modellsystem eine Skalierung der Zerstorschwelle mit
dem Quadrat der maximalen Feldstirke E, d. h. mit der Leistungsdichte I o< E? vorliegt.
Die Beobachtungen legen die Vermutung nahe, dass trotz der weitaus héheren Feldstérke
im SiOg-Spacer die Zerstorung in der TiOo-Schicht mit der grofiten Feldstérke initiiert wird.
Diese Vermutung wird von den in Abbildung darstellten Resultaten unterstiitzt, die die
Abhéngigkeit des Zerstorungsverhaltens von dem verwendeten Beschichtungsmaterial be-
schreibt. Wéahrend die Zerstorschwelle von SiO,-Einzelschichten um mehr als einen Faktor 3
hoher als der Wert fiir TiO, liegt, betréagt der Unterschied bzgl. des Feldstéarkequadrats ledig-
lich etwa 2,6. Dadurch iibersteigt die Materialabhéngigkeit der Zerstorschwelle den Effekt,
der durch die Feldstérkeiiberh6hung im Schichtsystem ausgeltst wird.

Dieses Ergebnis verdeutlicht, dass Strategien zur Optimierung der Feldstarkeverteilung, bei
denen die Feldstarke im Material mit niedriger Bandkante minimiert wird, ebenfalls fiir den

Bereich ultrakurzer Pulse Erfolg versprechend erscheinen.
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Abbildung 3.15: Einzelpulszerstorschwelle als Funktion der Pulsdauer (FWHM) fiir TiOs,
Tay 05, HfO,, AlyO3 und SiOs-Schichten (IBS) (aus [69]).

3.4.3 Pulsdauer

Waihrend der Entwicklung der Zerstorschwellennorm ISO 11254 hatte sich die Pulsdauer als
jener Testparameter herausgestellt, der wesentlichen Einfluss auf die Zerstorschwelle hat. So
konnte in Vergleichsexperimenten z. B. fiir Q-switch-Lasersysteme in einem weiten Pulsdau-
erbereich eine ,/7,-Beziehung zwischen Zerstorschwelle und Pulsdauer identifiziert werden
[109]. Fiir den Bereich ultrakurzer Pulse hinunter bis zu wenigen 10 fs deuten zahlreiche Un-
tersuchungen von dielektrischen Bulkmaterialien ebenfalls auf ein deutliches Absinken der
Zerstorschwelle mit kiirzerer Pulsdauer hin (z. B. in [74], 97]). Beziiglich der Zerstorschwelle
von oxidische IBS-Einzelschichten fiir Pulsdauern zwischen 25 fs und 1 ps sind von Mero et al.
[69] umfangreiche Messergebnisse publiziert worden, die in Abbildung dargestellt sind.
Neben der bereits in Abschnitt beschriebenen Korrelation zwischen Zerstérschwelle und
Bandabstand ist fiir jedes untersuchte Material eine stetige Abnahme der Zerstérschwelle mit

der Pulsdauer festzustellen.

Inwieweit die Mehrpuls-Zerstorschwelle von der Pulsdauer beeinflusst wird, ist im Rah-
men dieser Arbeit am Beispiel dielektrischer Umlenkspiegel mit Standarddesign, die mit
dem Magnetron-Sputterprozess aus TayOs5/SiOs hergestellt wurden, fiir drei unterschiedli-
che Pulsdauern untersucht worden. Das Verhalten der Zerstorschwelle mit der Pulsdauer
wird in Abbildung demonstriert. Fiir die dielektrischen Umlenkspiegel ist analog zu
den Einzelschichten eine stetige Abnahme festzustellen. Die Verdnderung der Zerstorschwel-

le mit der Pulszahl ist fiir diesen Probensatz mit weniger als 10% eher gering und offenbar
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on  Magnetron-gesputterten — TayOs5/SiOq-

nicht signifikant von der Pulsdauer abhéngig. Eine dhnliche Abnahme der Zerstorschwelle ist
fiir einen TayO5/Si04-Spiegel unter 0° Einfallswinkel beobachtet worden [45] und bestétigt

somit das Zerstorungsverhalten fiir einen Umlenkspiegel der gleichen Materialkombination.

3.4.4 Durchmesser des Priifstrahls

Neben der Pulsdauer ist der Strahldurchmesser auf der Probenoberfliche ein weiterer wichti-
ger Testparameter, dessen Einfluss im Bereich ultrakurzer Laserpulse fiir die Validierung des
Messverfahrens untersucht wurde. Fiir langere Pulsdauern ist ein solcher Einfluss identifiziert
worden, der im Wesentlichen auf der dominierenden Wirkung von Einschliissen und Partikeln
in der Beschichtung basiert [109]. Die Durchmesserabhéngigkeit beruht auf der statistischen
Wahrscheinlichkeit, dass in der bestrahlten Flédche wenigstens ein Einschluss lokalisiert ist,
von dem die Zerstorung ausgelost wird. Weiterhin kénnen ebenfalls Warmeleitungseffekte
in dem Schichtsystem zu einer Abhéngigkeit der Zerstorschwelle vom Priifstrahldurchmesser
fiithren.

Der maximal in einer Zerstorschwellenapparatur zu verwendende Strahldurchmesser ist im
Wesentlichen durch die Leistungsfihigkeit des Lasersystems begrenzt. Die erreichbare Ener-
giedichte muss hinreichend grof sein, um die Komponente sicher beschidigen zu konnen. Die

Verwendung eines kleinen Testdurchmessers ist auf Grund der Verkniipfung von Fokussie-
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rung und Rayleigh-Lénge problematisch, da der Strahldurchmesser auf der Probenoberfliche
préazise bekannt sein muss. Im Falle von Strahldurchmessern im Bereich 10 ym und weniger
sollte die Probenpositionierung durch Autofokus-Sensoren unterstiitzt werden [94].

Im Bereich der Zerstorschwellenmessung mit ultrakurzen Laserpulsen zeigt sich fiir die
Abhéngigkeit vom Strahldurchmesser in der Literatur kein einheitliches Bild. Die am Bei-
spiel von Quarz durchgefiihrten Zerstérschwellenuntersuchungen von Stuart et al. [08] liefern
bei A\g = 1053 nm und 7, = 400 fs fiir den Strahldurchmesserbereich von 0,5 mm bis 1,0 mm
lediglich eine geringe Variation der Zerstorschwelle von maximal 5%. Dem gegeniiber wird
fiir Dentin bei einer Pulsdauer von 130 fs eine durch thermische Akkumulation bedingte
Spotgrofienabhéngigkeit berichtet [51]. Weiterhin ist fiir BBS—GlasF_g] bei der Verwendung
von 30 fs-Pulsen ermittelt worden, dass die Vergroflerung des Strahldurchmessers von 50 auf
850 pm eine Verringerung der Ablationsschwelle von 1,0 =% auf 0,2 -, [64] bewirkt. Die
SpotgroBlenabhéngigkeit konnte qualitativ mit einen Modell beschrieben werden, das eine
einschlussinduzierte Zerstorung zu Grunde legt.

Um die SpotgroSenabhéngigkeit am Beispiel eines dielektrischen TiOs/SiOo-Spiegels zu
untersuchen, wurden vier verschiedene Achromate mit Brennweiten zwischen 300 mm
und 1330 mm verwendet. Die Dicke der Achromate sowie die aufgebrachte Antireflex-
beschichtung waren im Wesentlichen gleich. Mit diesen Fokussierelementen konnten 1/e?-
Strahldurchmesser zwischen 80 und 310 pm realisiert werden”} Die maximale Pulszahl pro
Priifort betrug 120.000 Pulse bei einer Repetitionsrate von 1 kHz. Die 50%-Zerstorschwellen-
werte sind fiir verschiedene Auswertepulszahlen in Abbildung dargestellt. Fiir die drei
kleineren Strahldurchmesser liegen die Zerstérschwellen auf einem vergleichbaren Niveau.
Lediglich fiir den mit 310 pum grofiten Strahldurchmesser im Test wurde eine geringfiigig
kleinere Zerstorschwelle festgestellt. Diese Abweichung ist aber in Anbetracht des Fehler-
budgets von etwa 20%, der mit der Bestimmung des Strahldurchmessers von typischerweise
10% verkniipft ist (s. Abschn. , nicht signifikant. Diese Ergebnisse zeigen, dass die Grofie
des Strahldurchmessers fiir diesen Probentyp bei der Verwendung ultrakurzer Pulse im un-
tersuchten Durchmesserbereich einen zu vernachlissigenden Effekt auf die Zerstorschwelle
darstellt.

3.4.5 Bestrahlung mit unterbrochenen Pulsziigen

Bei der Bestrahlung von Dielektrika mit einer Vielzahl von ultrakurzen Laserpulsen ist von

verschiedenen Forschungsgruppen einhellig der Effekt der Akkumulation?’ d. h. der nega-

18 Barium-Borsilikatglas (Corning 7059)
19Fiir noch gréBere Strahldurchmesser wire mit dem verwendeten CPA-System keine Zerstérung erreichbar
gewesen.

20Tn der Literatur wird alternativ der Begriff Inkubation verwendet.
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Standardspiegeln in Abhiingigkeit vom 1/e*-Strahldurchmesser dsg s
am Priifort (AOI 0°); Auswertepulszahlen in der Legende.

tiven Konditionierung durch wiederholte Bestrahlung, beschrieben worden. Wie in dieser
Arbeit vielfach demonstriert, hat dieser Effekt zur Folge, dass die Zerstorschwelle mit der
Anzahl von Bestrahlungspulsen stetig sinkt. Bei keiner der in dieser Arbeit untersuchten Pro-
ben konnte eine signifikante, durch eine hinreichende Datenbasis gesicherte Abweichung von
diesem streng monotonen Verhalten identifiziert werden. Als Ursache fiir die Akkumulation
im Bereich ultrakurzer Laserpulse wird zumeist die Bildung von stabilen oder transienten
Farbzentren vermutet. So sank fiir einen Ionenstrahl-gesputterten TayO5/SiO5-Spiegel die
Ablationschwelle von 0,61 ﬁ auf 0,36 #, als die Repetitionsrate von 10 Hz auf 1 kHz
erhoht wurde [13], was auf die Bildung von transienten Farbzentren zuriickgefiithrt wurde.
Eine kumulative thermische Beeinflussung, wie sie fiir Dentin beobachtet wurde [51], konn-
te bei dieser Untersuchung jedoch nicht ausgeschlossen werden. Des Weiteren wurde bei
Zerstorschwellenuntersuchungen von SiOs mit Doppelpulsen in pump-probe-Konfiguration
beobachtet, dass der unterhalb der Schwellenenergie liegende Pumppuls eine Erniedrigung
der Zerstorschwelle fiir den nachfolgenden Puls in Folge einer residualen Leitungsbandpopu-
lation bewirkt [58].

Im Rahmen dieser Arbeit wurde analysiert, ob permanente oder transiente Effekte das
Auftreten von Akkumulation in der vielfach verwendeten Materialkombination TiOg/SiOs
auslosen. Um einen zusétzlichen Einfluss der Repetitionsrate auf das Zerstérungsverhalten,

wie z. B. durch eine ratenabhéngige Anregung von Oberflichenwellen und daraus resultie-
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Abbildung 3.18: 50%-Zerstorschwellen ~ von  Ionenstrahl-gesputterten — TiO3/SiOo-
Standardspiegeln fiir verschiedene burst- und idle-Zeiten in Abhéngigkeit
der Pulszahl; Bestrahlung der Proben mit 100 bis 10.000 Pulsen pro
burst, Variation der idle-Zeiten (in Millisekunden) wie in der Le-
gende angegeben; Probe 1 (nicht unterbr.): Vergleichsmessung mit

ununterbrochener Bestrahlung.

render Stressinduktion, zu vermeiden, wurde diese Untersuchung bei einer festen Rate von
1 kHz durchgefiihrt. Daher wurde fiir die Einstellung unterschiedlicher Relaxationszeiten der
Ansatz der unterbrochenen Pulsziige gewéhlt. Hierbei wird der Pulszug mit S = 30.000 Pul-
sen in unterschiedlich lange Pulssalven- (burst) und Pausenabschnitte (idle) unterteilt. Die
Steuerung der Bestrahlung in burst- und idle-Zeiten wurde in das Mess- und Auswertungs-
programm integriert, so dass bei dem Auftreten von Zerstorung die relevante Anzahl von
burst-Pulsen durch Aufsummierung ermittelt werden kann. Diese Untersuchung wurde an
drei TiO4/SiO2-Spiegeln aus der gleichen Beschichtungscharge durchgefiihrt, wobei die Puls-
dauer ca. 150 fs und der Teststrahldurchmesser 120 um betrug. Die Testoberfliche wurde
so eingeteilt, dass fiir jede Probe eine feste burst-Zeit und drei unterschiedliche idle-Zeiten

eingestellt werden konnten.

Das Ergebnis dieses Experiments ist in Abbildung dargelegt. Aus der Darstellung wird
offenbar, dass die charakteristischen Zerstérungskurven aller drei Proben im Rahmen der
Messreproduzierbarkeit iibereinander liegen. Fiir keine der eingestellten burst- und idle-

Zeiten ist eine signifikante Abweichung von der gleichartigen Abnahme der Zerstorschwelle
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mit der Pulszahl zu erkennen. Die mit Probe 1 realisierten Extremfille von 100 burst-Pulsen
mit 100 ms Wartezeit und ununterbrochener Bestrahlung mit S = 30.000 Pulsen zeigen das
gleiche Zerstérungsverhalten.

Offensichtlich haben idle-Zeiten zwischen 10 ms bis 10 s keinen erkennbaren Effekt auf die
Akkumulation bei diesem Probentyp. Das ,,Gedéchtnis“der Beschichtung iiber die vorange-
gangenen Pulse bleibt innerhalb dieses Zeitbereichs erhalten. Ein transienter Einfluss, wie
z. B. der Erwdrmung des Materials sowie der Bildung von kurzlebigen Farbzentren, spielt
fiir diese Materialkombination offenbar keine Rolle. Vielmehr bekréftigt dieses Experiment
die Vermutung, dass die Akkumulation durch die mit der Pulszahl zunehmende Bildung von
permanenten Farbzentren ausgelost wird. Diese Fehlstellen produzieren zu einem frithen Zeit-
punkt im zeitlichen Pulsverlauf eine hinreichend grofle Anzahl von freien Ladungstrigern,
so dass auch bei einer niedrigeren Energiedichte als der theoretischen Zerstorschwelle die

kritischen Elektronendichte erreicht wird.

3.5 Evaluierung der Standardisierbarkeit

Im Folgenden soll die Einsetzbarkeit des Messstandards ISO 11254 im Bereich ultrakurzer
Pulse an Hand der in diesem Kapitel dargelegten experimentellen Befunde diskutiert werden.
Zunéchst ist festzustellen, dass eine experimentelle Umsetzung des Messkonzeptes wie in
Abbildung dargestellt, insbesondere fiir moderne CPA-Lasersysteme, mit den folgenden
Einschriankungen moglich ist.

Erstens sollten Achromaten als Fokussierelemente bevorzugt werden, um mogliche
Wellenfront- und Pulsdeformationen zu vermeiden. Zweitens muss wegen der relativ klei-
nen 1/e?- Strahldurchmesser von typischerweise 100 pm der Einsatz von entsprechend hoch-
auflosenden Kamerasystemen fiir die Strahlprofilmessung gefordert werden. Bei der Anwen-
dung des alternativen Klingenverfahrens ist eine hohe Abschwéchung unverzichtbar, um eine
Ablation des Klingenmaterials zu verhindern. Dagegen fithrte der Verzicht auf eine online-
Kontrolle des Strahlprofils fiir das vorgestellte Lasersystem nicht zu wesentlichen Problemen,
da bei dem beschriebenen Zerstorschwellenmessaufbau die Stabilitdt des Lasersystems bzgl.
Strahllage und -divergenz hinreichend war.

Ein schwerwiegendes Problem stellt die unzureichende online-Zerstérungsdetektion fiir trans-
mittierende Proben dar. Durch die Selbstfokussierungseffekte treten im Bulk mikroskopisch
kleine Tiefenzerstorungen auf, von denen kaum Streuung ausgeht und daher mit der vorlie-
genden Zerstorungsdetektion schwierig nachzuweisen sind. Diesem Problem kann mit dem,
allerdings wenig effizienten, vereinfachten Messprotokoll begegnet werden. Bei einer Weiter-
entwicklung des Messaufbaus wird die mikroskopunterstiitzte Zerstordetektion unvermeidbar

sein.
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Da die experimentellen Resultate einen deutlichen Einfluss der Pulsdauer auf die
Zerstorschwelle zeigen, ist die prazise Messung und Angabe dieses Parameters erforderlich.
Dagegen wirkt sich auf Grund der geringen Abhé#ngigkeit vom Strahldurchmesser, die auf
intrinsische Zerstormechanismen zuriickzufiihren ist, die Wahl von geringeren Spotgréfien als
0,2 mm offenbar nicht auf die Zerstérschwellenmessung aus.

Im Zuge der Untersuchung einer Vielzahl unterschiedlicher beschichteter und unbeschichteter
Komponenten konnte das Mehrpuls-Zerstorverhalten mit der Formel hinreichend gut
beschrieben werden. Eine Extrapolation auf Pulszahl oo war allerdings in den seltensten
Féllen moglich, da der Testhorizont, der typischerweise zwischen 30.000 und 120.000 Pulsen
gewdhlt wurde, zur Identifizierung einer Séttigung nicht ausreichte.

Im Rahmen von zwei Vergleichsexperimenten wurde gepriift, ob die von verschiedenen Insti-
tutionen ermittelten Zerstorschwellen iibereinstimmen. In einem frithen Experiment konnte
bei der Verwendung von Standardspiegeln eine gute Ubereinstimmung der Werte festge-
stellt werden, obwohl unterschiedliche Messverfahren gew#hlt wurden [14]. Im Rahmen eines
zur Zeit noch laufenden, internationalen Round-Robin-Experiments mit sieben beteiligten
Partnern zeichnet sich fiir Standard- und Pumpspiegel eine ebenfalls gute Ubereinstimmung
bei der Charakterisierung des Mehrpuls-Zerstorungsverhaltens ab. Im Gegensatz dazu sind
erhebliche Unterschiede bei Antireflexbeschichtungen aufgetreten, die im Wesentlichen auf

unzureichende Zerstorungsdetektion zuriickzufithren sind [96].
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Kapitel 4

Laserkalorimetrische

Absorptionsmessung

Optische Verluste von Laserkomponenten stellen bedeutende limitierende Faktoren bei der
Erzeugung und Fiihrung von Laserstrahlung dar, die in erheblichem Mafle die Effizienz und
Stabilitdt des Lasersystems beeinflussen. So setzen die in Resonatoren durch Absorption
und Streuung hervorgerufenen Verluste der Steigerung der Ausgangsleistung von Lasersy-
stemen generell enge Grenzen. Daher ist insbesondere fiir die Entwicklung von Hochlei-
stungslasern im Nah-Infrarotbereich die Charakterisierung des Absorptionsverhaltens von
hoher Bedeutung. Weiterhin kann sich die Absorption in optischen Komponenten, z. B. bei
denen besondere Formtreue gefordert wird oder sich signifikante thermisch induzierter Bre-
chungsindexvariationen ausbilden kénnen, in erheblichem Mafle negativ auf deren Funktion

auswirken.

Im Bereich ultrakurzer Laserpulse sind Absorptionsmessungen im Rahmen von pump-probe
Experimenten durchgefiihrt worden, die das Absorptionsverhalten des Dielektrikums nach
der Einstrahlung des Pulses optisch [9] 69, 84] bzw. photoakustisch [47] charakterisieren. Eine
direkte Messung der Absorption im Sinne des Standards ISO 11551 [41] von Dielektrika
mit ultrakurzen Pulsen mittels Laserkalorimetrie ist von anderen Gruppen bislang nicht
publiziert worden. Bis in die jiingste Vergangenheit hinein bestand Unklarheit iiber einen
moglichen nichtlinearen Anstieg der Absorption bei geniigend hoher Leistungsdichte. Daher
wurde im Rahmen dieser Arbeit eruiert, ob bereits bei praxisrelevanten Pulsdauern um 150 fs

nichtlineare Beitrége zur Absorption beriicksichtigt werden miissen.

Im folgenden Kapitel wird das Standardverfahren zur Messung des Absorptionsgrades von
optischen Komponenten nach ISO 11551 vorgestellt, welches auf dem Prinzip der Laser-
kalorimetrie basiert. Anschliefend wird die experimentelle Umsetzung des Konzepts mit
einer UKP-Strahlquelle beschrieben und wesentliche Eigenschaften der Messapparatur wie

Kalibrierbarkeit und Empfindlichkeit gepriift. Weiterhin werden Resultate aus Absorptions-
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Abbildung 4.1: Auswertung laserkalorimetrischer Absorptionsmessungen mittels Stan-

dardverfahren; Pulsverfahren: Extrapolation der Abkiihlkurve auf Mit-

te der Aufheizphase, Steigungsverfahren: Tangentialanpassung fiir gleiche

Temperatur in Aufheiz- und Abkiihlphase.

messungen an Modellschichtsystemen vorgestellt, die der Priifung der Einsetzbarkeit des
Messstandards im Bereich ultrakurzer Pulse dienen. Die Groflie der hierbei identifizierten
Nichtlinearitéit des Absorptionsgrades wird in Zusammenhang mit den theoretischen Model-
len aus Kapitel [2] diskutiert.

4.1 Absorptionsmessung nach ISO 11551

Die Laserkalorimetrie gilt seit langem als prézise Methode zur Charakterisierung des Ab-
sorptionsgrades von optischen Komponenten [3| [78]. Auf Grund des vergleichsweise sim-
plen Messprinzips und vor allem wegen der absoluten Kalibrierbarkeit ist dieses Messverfah-
ren als Standardverfahren gewdhlt worden. Das Verfahren basiert auf der Erwédrmung eines
Priifobjekts mittels Laserbestrahlung und der Bestimmung des Absorptionsgrades aus dem
Temperaturverlauf, der wahrend der Aufheiz- und Abkiihlphase aufgenommen wird. Hierfiir
befindet sich die Probe in einem Halter, in dem Temperatursensoren integriert sind. Nach
der Auftragung des Probentemperatursignals iiber der Zeit kann mit zwei unterschiedlichen
Auswerteverfahren der Absorptionsgrad extrapoliert werden, die in Abbildung skizziert
sind.

Bei dem sog. Pulsverfahren wird die Abkiihlkurve auf den Zeitpunkt in der Mitte der Aufheiz-

phase extrapoliert. Die hierbei ermittelte Temperatur AT entspricht dann dem analogen Fall
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Abbildung 4.2: Auswertung laserkalorimetrischer Absorptionsmessungen mit dem Expo-

nentialverfahren.

der Einstrahlung der gesamten Energiemenge P-tp zum Zeitpunkt ¢, + %B, wobei tg =ty —1;
die Bestrahlungsdauer und P die Durchschnittsleistung bezeichnet. Unter Beriicksichtigung

der Warmkapazitdten von Probe und Halter (m;c,;) berechnet sich der Absorptionsgrad

nach:
(AT — T(tl)) Z micp’i

tgP

Falls auf Grund geringer verfiigharer Laserleistung lediglich ein kleiner Temperaturanstieg

o =

(4.1)

induziert werden kann, ist eine Auswertung nach dem sog. Steigungsverfahren sinnvoll. Hier-
bei wird an einem in der Aufheizphase liegenden Zeitpunkt (¢, ~ t; + 0,8tg, T, = T'(t3)) die
Steigung der Temperaturkurve bestimmt. Dies wird ebenfalls fiir den Zeitpunkt der Abkiihl-
kurve durchgefiihrt, bei der die gleiche Temperatur erreicht wird (¢, > to, T, = T'(t.) = Ty,).
Der Absorptionsgrad entspricht dann:
) . (4.2)
te

_ 2 MiCy. <‘dT T
Neben diesen in der Norm beschriebenen Methoden hat sich in den letzten Jahren das sog.

tla

o = R

P dt |,
Exponentialverfahren [108] als ein weiteres Auswerteverfahren etabliert, das in Abbildung
[4.2] skizziert ist. Dieses Verfahren basiert auf der Anpassung von exponentiellen Tempe-

raturverlaufen wiahrend der Probenheizung und -abkiihlung, wenn von dem Idealfall einer

homogenen Probentemperatur ausgegangen wird'} Der Temperaturverlauf wird durch den

' Die thermische Diffusivitiat und damit die Ausprigung eines lateralen Temperaturprofils hat im Allgemei-
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Abbildung 4.3: Apparatur zur laserkalorimetrischen Messung des Absorptionsgrades.

folgenden Ausdruck beschrieben:

0 fir t < t1
aP
T(t> - Z MiCor 5 11— e_v(t_tl) fiir tl <t< tQ (43)
TETI (1 ey et it s gy,

wobei aus den Anpassungsparametern der Absorptionsgrad « ermittelt wird. Im Vergleich
zu den beiden Standardverfahren hat das Exponentialverfahren den entscheidenden Vor-
teil, dass alle verfiigharen Temperaturdaten fiir die numerische Anpassung genutzt werden
konnen und somit eine hohe statistische Sicherheit gewéhrleistet ist. Dem gegeniiber ist der
nutzbare Datenraum beim Pulsverfahren auf die Abkiihlphase und beim Steigungsverfah-
ren auf einen engem Bereich um die Punkte gleicher Steigung beschrénkt. Da die Resultate
des Puls- und Steigungsverfahrens ebenfalls bei Bedarf direkt aus den Fitparmetern des
Exponentialverfahrens berechnet werden koénnten, werden die im Folgenden beschriebenen

Absorptionsmessungen mittels der optimierten Methode ausgewertet.

4.2 Adaption der Laserkalorimetrie fiir fs-Pulse

4.2.1 Messapparatur

Die Apparatur zur laserkalorimetrischen Absorptionsmessung mit ultrakurzen Laserpulsen
ist in Abbildung skizziert. Von vorrangiger Bedeutung bei der Umsetzung der Messme-

thode fiir den Bereich ultrakurzer Pulse ist, wie bereits beim Zerstorschwellen-Messaufbau,

nen einen erheblichen Einfluss auf das gemessene Temperatursignal und mithin auf die ermittelte Absorption.
Durch die Optimierung der radialen Fiihlerposition relativ zur Probenmitte, in der der Laserstrahl die Probe

erwirmt, kann dieser Einfluss allerdings nahezu eliminiert werden [107].
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die Sicherstellung einer moglichst anwendungsrelevanten Priifumgebung. Als Strahlquelle
wurden die weit verbreiteten, kommerziellen Lasersysteme HURRICANE und SPITFIRE
der Firma Spectra-Physics eingesetzt. Die Pulsdauer wird, wie in Abschnitt beschrie-
ben, mit einem Einzelpuls-Autokorrelator ermittelt. Die Monitorierung der durchschnittli-
chen Laserleistung wéhrend der Bestrahlung wird durch die Detektion eines ausgekoppelten
Teilstrahls mit einer Photodiode realisiert. Die Kalibrierung dieses Leistungsmonitors erfolgt
tiber einen simultan zur Photodiode ausgelesenen Leistungsmesskopf (Coherent LM 10), auf

den auflerhalb der Bestrahlungsdauer der Laserstrahl gelenkt wird.

Zur Verbesserung der Nachweisgrenze wird der Laserstrahl mit einer Reihe von Aperturen
geformt. Der Strahldurchmesser auf der Probenoberfliche wird entsprechend des Abstandes
zum Achromaten mit der Brennweite von f = 1300 mm eingestellt, indem der auf einem
Schlitten montierte Achromat in Propagationsrichtung verschoben wird. Der Strahldurch-
messer in der Priifebene wird mit einem in der konjugierten Ebene lokalisierten, kameraba-

sierten Strahlprofil-Messgerdt (Metrolux Laser Beam Profiler) ermittelt.

Das Priifobjekt befindet sich in einem Kalorgefafl, um eine hinreichende thermische Isolie-
rung der Probe von den Umgebungsbedingungen zu gewéhrleisten. Das Kalorgefiafl besteht
aus einer Aluminiumkammer mit ca. 350 mm Kantenldnge und 15 mm Wandstérke, {iber
das zur besseren thermischen Abschirmung eine Styropor-Haube gestiilpt wird. Durch die
grole Warmekapazitéit der Kammer ist der Einfluss auf die Temperatur des Gesamtsystems,
z. B. bei Offnung der Kammer zum Probenwechsel oder bei leichten Schwankungen der Um-
gebungstemperatur, relativ gering. Der von der Probe reflektierte Strahlanteil verldsst die
Kammer wieder durch die Eingangstffnung und wird auf einer geschwérzten Blende absor-
biert. Der transmittierte Anteil wird ebenfalls in eine Strahlfalle auflerhalb des Kalorgefiafies

gefiihrt.

Die Temperaturmessung am Priifobjekt erfolgt iiber zwei temperaturabhéngige Halbleiterwi-
dersténde (N TCED, die in Glasrohrchen eingeschmolzen und durch einen Federmechanismus
mit der Probenoberfliche kontaktiert sind. Mit Hilfe einer geeigneten Linearisierungsschal-
tung dieser NTCs wird eine nahezu lineare Abhéngigkeit des Messsignals von der Temperatur
erreicht [31]. Um die trotz der thermischen Isolierung verbleibende Temperaturdrift wihrend
der Messung zu monitorieren, ist ein Referenzhalter ebenfalls im Kalorgefafl lokalisiert, der
auf langfristige Temperaturdnderungen in der Messkammer reagiert. Die fiir die Dauer der
Messung linear angenéherte Temperaturdrift wird vom Temperaturverlauf der Probenmes-
sung subtrahiert. Die Auswertung der erfassten Temperaturverlaufe nach den in Abschnitt
beschriebenen Methoden erfolgt mit Hilfe des im Rahmen des CHOCLAB-Projektes

entwickelten Messdatenerfassungs- und Auswertungsprogramms [108].

2negative temperature coefficient
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4.2.2 Kalibrierung

Der Absorptionsgrad kann aus den bei der laserkalorimetrischen Messung gewonnenen Da-
ten berechnet werden, wenn neben den relevanten Warmekapazitéiten die Kalibrierung der
Signale von Laserleistungs- und Temperaturmessung bekannt ist. Wahrend die bereits in
Abschnitt erwiahnte Leistungsmonitorierung bei jeder Messung kalibriert wird, ist fiir
die Kalibrierung der Temperatursensoren eine separate Prozedur notwendig. Weiterhin ist
der Einfluss des Probenhalters sowie der Probendicke auf die laserkalorimetrische Messung
durch eine Halterkalibrierung festzustellen.

Die Kalibrierung der Temperaturempfindlichkeit der NTCs erfolgt iiber eine elektrisch be-
heizbare Aluminiumprobe, auf deren Riickseite ein PT100-Widerstand mit bekanntem Tem-
peraturverhalten| befestigt ist. Stellt sich bei konstanter Heizleistung ein thermisch stabiler
Zustand ein, kann das Messsignal der NTCs {iber die PT100-Temperaturmessung kalibriert
werden. Mit Hilfe der beschriebenen Prozedur wurde eine Temperaturempfindlichkeit der
verwendeten NTCs von 15,3 % ermittelt.

Fiir die Beriicksichtigung der Warmekapazitéit des Probenhalters C'yy ist die Einfiihrung einer
effektiven Warmekapazitiat Cegy sinnvoll [107]:

Cerr = Cu + fcaCp = Cy + foamep, (4.4)

wobei die Probenwéarmekapazitit durch Cp = mcp aus der Masse und der spezifischen
Wiérme der Probe berechnet wird. Ein Kalibrierfaktor fo,; beriicksichtigt dariiber hinaus
Abweichungen von der Ndherung homogener Probentemperatur fiir groflere Probendickenﬂ
Diese Kalibrierung kann optisch oder elektrisch erfolgen. Bei der optischen Kalibrierung wird
ein Substrat mit bekannter Wérmekapazitit und definiertem Absorptionsgrad mit einer be-
stimmten Laserleistung beaufschlagt und die effektive Warmekapazitiat aus dieser Absorpti-
onsmessung bestimmt. Dieses Verfahren wird im Allgemeinen favorisiert, da das raumliche
Temperaturprofil fiir Probenmessung und Kalibrierung auf Grund der gleichen Heizgeome-
trie identisch ist. Fiir die Laserkalorimetrie mit kontinuierlicher Strahlung hat sich die Ver-
wendung von gerufften Substraten bewihrt, die einen Absorptionsgrad nahe 100% zeigen.
Bei der Umsetzung dieser Kalibrierung mit ultrakurzen Laserpulsen trat allerdings selbst
bei grofler Abschwichung eine Ablation der Graphitschicht auf, die eine Verwendung der
optischen Kalibrierung verhinderte.

Bei der elektrischen Kalibrierung hingegen wird die Heizleistung durch einen elektrischen

Widerstand eingebracht [19], der in der Mitte einer Kalibrierprobe thermisch kontaktiert

3Der Widerstand eines PT100 wird im Temperaturbereich zwischen 0 und 100 °C niherungsweise durch
Rpri100 = 100 Q + 0,385 % - T[°C] beschrieben. Das Temperaturverhalten und die Abweichungstoleranzen
sind international genormt [34].

4Im Idealfall mit verschwindendem Einfluss des Probenhalters und homogener Probentemperatur gilt:
Cy=0und fou =1

70



KAPITEL 4. LASERKALORIMETRISCHE ABSORPTIONSMESSUNG

nicht im Fit
berlcksichtigt

Eff. Warmekapazitat C__ [J/K]
w

C,, = 123+10 mJ/K; f_, = 1,049+0,005

0 T T T T T T T T T T T
0 1 2 3 4 5 6

Warmekapazitat der Probe C, [J/K]

CHA04025

Abbildung 4.4: Bestimmung der Warmekapazitat C'y und des Kalibrierfaktors f¢,; fiir den
verwendeten Probenhalter; je Probenkapazitit 6 unterschiedliche Heizlei-
J

stungen (0,7 bis 7 mW); Messwerte fiir 5 ; auf Grund systematischer

Abweichungen vom linearen Verlauf herausgenommen.

wird. Die Ermittlung der Heizleistung erfolgt iiber die Messung der Heizspannung und die
Kenntnis des ohmschen Widerstandes. Fiir die in dieser Arbeit durchgefiihrte Kalibrierung
wurde ein Quarzsubstrat der Dicke 1 mm verwendet, das auf der Vorderseite mit einem
220 2-SMD-Widerstand versehen ist. Zur Einstellung mehrerer C'p-Werte wurden zusétzliche
Quarzsubstrate unterschiedlicher Dicke mit der Heizprobe in Kontakt gebracht. Fiir jede
Probenkapazitat wurden sechs unterschiedliche, praxisrelevante Heizleistungen eingestellt,
die effektive Wérmekapazitédt aus der Messung bestimmt und aus der Auftragung von C,y;
gegen Cp die Werte fiir Cy und feq ermittelt. Das Ergebnis ist in Abbildung[4.4] zu erkennen.
Mit Ausnahme der grofiten Wiarmekapazitét ist eine hohe Korrelation der Anpassungsgera-
den mit den Messwerten und eine verschwindende Streuung fiir die gewéhlten Heizleistun-
gen festzustellen. Die Grole der Halterkapazitdat von C'y = 0,12 % zeigt deren signifikanten
Einfluss auf das Messergebnis fiir eine typische Probenkapazitit von Cp ~ 1 % Der Ka-
librierfaktor fc, = 1,05 ist nahe dem Idealwert 1, womit die fiir das Auswerteverfahren
notwendige Annahme einer homogenen Probentemperatur gerechtfertigt ist. Demgegeniiber
ist fiir die grofite Warmekapazitit, welche sich fiir ein ca. 6 mm starkes Quarzsubstrat ergébe,
eine signifikante Abweichung bzw. Messwertstreuung zu erkennen. Folglich ist, fiir den Fall
einer im Wesentlichen auf der Vorderseite absorbierenden Komponente, bei relativ dicken
Substraten auf Grund der nicht ideal homogenen Temperaturverteilung im Substrat mit ei-

ner erhchten Unsicherheit der ermittelten Absorptionswerte zu rechnen. Da die Heizleistung
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iiber eine simple Spannungsmessung am Widerstand sehr préizise gemessen werden kann,
ist die Kalibrierung verglichen mit der eigentlichen Laserkalorimetrie mit einer geringeren

Unsicherheit behaftet, die mit weniger als 10% abgeschétzt wird.

4.2.3 Nachweisgrenze

Die Nachweisgrenze einer laserkalorimetrischen Messapparatur ist im Wesentlichen durch die
verfiighbare Laserleistung, das Signalrauschen sowie die vom Halter absorbierte Storstrah-
lung bestimmt. Aus den Gleichungen wird deutlich, dass sich die Nachweisgrenze
reziprok zur Laserleistung verhélt. Allerdings sind derzeitig kommerziell nur Ultrakurzpuls-
Lasersysteme im Bereich weniger Watt Ausgangsleistung verfiigbar, so dass die Laserleistung
kaum Optimierungspotenzial fiir die Absorptionsmessung bietet. Von groflerer Bedeutung ist
dagegen das Signalrauschen, das sich aus elektrischen und thermischen Anteilen zusammen-
setzt.

Im Falle des elektrischen Rauschens ist durch die Vielzahl von Hochfrequenz emittierenden
Geréten in einem CPA-Lasersystem, wie z. B. Treiber von Pockelszellen und akusto-optischen
Modulatoren, trotz Abschirmung von Messleitungen und Gehéusen ein Stoéreinfluss nicht
gianzlich zu eliminieren. Als typische peak-to-peak-Amplitude fiir das elektrische Rauschen
dieser Messapparatur kann 0,1 mK angegeben werden. Das thermische Rauschen kann durch
eine geeignete Isolation des Kalorgefiafies wirkungsvoll reduziert werden, die eine moglichst
grofle Zeitkonstante fiir thermische Oszillationen in der Messkammer hervorruft. Die nach
der Driftkompensation verbleibenden Temperaturschwankungen liegen typischerweise unter
0,5 mK innerhalb einer Messdauer von ca. 30 min, so dass im Allgemeinen eine Proben-
erwiarmung in gleicher Hohe ausgewertet werden kann. Ein Beispiel fiir eine Messung nahe
der Nachweisgrenze ist in Abbildung im Anhang darstellt.

Einen erheblichen Einfluss auf die Nachweisgrenze insbesondere bei Ultrakurzpuls-
Lasersystemen stellt Storstrahlung nahe der optischen Achse dar, die direkt von den NTCs
bzw. vom Halter absorbiert wird. Bei den verwendeten Lasersystemen ist ein hoher Beu-
gungsanteil festzustellen, der auf die grofle Anzahl optischer Komponenten und Aperturen
im CPA-Systems zuriickzufiithren ist. Diese Storstrahlung kann iiber verschiedene Apertu-
ren vermindert werden, deren Durchmesser und Position im Strahlengang optimiert wurde.
Die Nachweisgrenze wird iiber eine Leermessung mit einer schwarz eloxierten Lochblende als
Probe abgeschétzt. Diejenigen Strahlungsanteile, die weiter als 5 mm vom Schwerpunkt des
Strahlprofils entfernt sind, werden durch die Leerprobe nahezu vollstandig absorbiert. Der
aus der Messung ermittelte Absorptionsgrad stellt somit eine obere Schranke fiir die Nach-

weisgrenze darﬂ Durch den Einsatz von gerufiten Aperturen im Strahlengang ist es im Zuge

Diese Abschitzung beruht allerdings auf der Annahme, dass das Priifobjekt selbst keine Storstrahlung

generiert, die durch Streuung an der Probe oder durch einen nicht vollstandig aus dem Kalorgefifl gefithrten
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der Optimierung gelungen, das Leersignal soweit zu reduzieren, dass keine zusétzliche Tempe-
raturerhohung durch die Bestrahlung der Leerprobe zu identifizieren ist. Das Messprotokoll
einer Leermessung ist ebenfalls in Abbildung[A.2]im Anhang angegeben. Das derzeitige Limit
der Nachweisempfindlichkeit kann bei einer durchschnittlichen Laserleistung®| von 200 mW

auf ca. 10 ppm abgeschétzt werden.

4.3 Untersuchungen zur nichtlinearen Absorption

Im folgenden Abschnitt werden Messungen vorgestellt, die den Einfluss von Variationen in
den Messparametern Pulsdauer und Strahldurchmesser auf das Ergebnis von laserkalori-
metrischen Absorptionsmessungen untersuchen. Da eine Verdnderung beider Parameter mit
einer Beeinflussung der Leistungsdichte einhergeht, sind diese Messungen mithin zur Quan-
tifizierung von nichtlinearen Absorptionseffekten geeignet.

Fiir diese Absorptionsmessungen ist ein Probensatz hergestellt worden, dessen Design be-
reits beziiglich der linearen Absorption eine signifikate Temperaturerh6hung erwarten lésst.
Bei diesem Design ist eine Spacerschicht groBer Dicke (10 A/4) zwischen reflektierenden
Schichtstapeln lokalisiert. Das auf diese Weise gebildete Fabry-Perot-Interferometer lasst die
Feldstédrke im Spacer und somit auch die Absorption der Komponente ansteigen. Da die
spektrale Breite des verstirkten Pulsed’| bei etwa 7 nm liegt, muss die Spitze der Airy-
Funktion hinreichend breit sein, um wesentlichen Spektralanteilen des Pulses das Passieren
des Interferenzfilters zu erlauben.

Fiir die Untersuchung der nichtlinearen Absorption eines hoch- und eines niedrigbrechenden
Materials wurde ein Design der Form S(HL)?* 10H (LH)? bzw. ein S(HL)*H 10L H(LH)?
gewihlt. Um eine Uberlagerung mit Mikrostruktureffekten, wie bereits in Abschnitt
identifiziert, zu vermindern, wurden die folgenden Untersuchungen an Ionenstrahl-
gesputterten TiOg bzw. SiOg-Schichten durchgefiithrt. Zum Vergleich wurden ebenfalls TiO,
und SiO.-Einzelschichten mit einer optischen Dicke von 10 A/4 bei 800 nm abgeschieden,
deren lineare Absorption allerdings aufgrund der fehlenden Feldstarkeiiberhéhung wesentlich
unter der des Interferenzfilters liegt.

Fiir die zweite Messreihe, bei der die Leistungsdichte iiber den Strahldurchmesser variiert
wurde, standen auflerdem Magnetron-gesputterte ZrOs- und TayOs-Einzelschichten, eben-

falls mit einer optischen Dicke von 10 A/4 bei 800 nm, zur Charakterisierung des nichtlinearen

Reflex hervorgerufen werden kann. Fiir typische dielektrische Laserkomponenten bei gleichzeitiger Sorgfalt
bei der Probenjustage ist diese Annahme hier allerdings gerechtfertigt.

6Maximalwert der Laserleistung fiir das SPITFIRE-System im gegenwirtigen Justagezustand

"Die spektrale Breite Av,, eines ultrakurzen Pulses mit GauB-féormigem Pulsprofil und Halbwertsbreite 7,
geniigt der Bedingung Awv,7, > 0,441 [2I]. Vom experimentellen Standpunkt aus ist jedoch die Angabe der

spektralen Breite A\ im Ortsraum um eine Mittenfrequenz Ao sinnvoller, wobei Av ~ 5 A gilt [36].
0
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4.3. UNTERSUCHUNGEN ZUR NICHTLINEAREN ABSORPTION

Absorptionsverhaltens zur Verfiigung. Jede der genannten Beschichtungen wurde auf Quarz-
substraten der Dicke 1 mm aufgebracht, deren lineare Absorption in nahen Infrarotbereich

im Allgemeinen wenige ppm betragt.

4.3.1 Absorptionsmessung bei variierter Pulsdauer

Die Untersuchungen bei veréinderter Pulsdauer wurde mit einem HURRICANE-CPA-System
als Strahlquelle durchgefiihrt, dessen minimale Pulsdauer mit weniger als 130 fs spezifiziert
wird [92]. Weiterhin war fiir diese Messreihe die Laserwellenlinge um 800 nm zentriert,
bei der eine iiber die Messkampagne konstante Energie von ca. 1 mJ pro Puls bei einer
Repetitionsrate von 1 kHz erreicht wurde. Der 1/e?-Strahldurchmesser auf der Probe betrug
bei jeder Messung etwa 3 mm. Wie bereits in Abschnitt fiir das SPITFIRE-CPA-
System erldutert, kann bei diesem Laser ebenfalls die Pulsdauer durch Verschiebung der
Kompressorgitter iiber weite Bereiche variiert werden.

Da diese Untersuchungen mit einer frithen Version des Laserkalorimeters durchgefiihrt wur-
den, welches grofiere thermische Schwankungen sowie ein hoheres Leersignal aufwies, lag die
Nachweisgrenze fiir diese Messserie lediglich bei etwa 50 ppm. Das Ergebnis der Absorp-
tionsmessungen bei variierter Pulsdauer fiir den oben beschriebenen Probensatz ist fiir TiO,
in Abbildung [4.5] und fiir SiO5 in Abbildung [4.6] zu erkennen.

Beziiglich des Interferenzfilters mit TiOo-Spacer ist eine etwa um den Faktor 7 gesteigerte
Absorption zu beobachten, wenn die Pulsdauer von 1 ps auf etwa 130 fs reduziert wird.
Die Verkiirzung der Pulsdauer lisst die Absorption dieser Komponente von einem Wert von
ca. 2000 ppm bis in den Prozentbereich ansteigen. Weiterhin wird deutlich, dass oberhalb
von 500 fs die Absorption lediglich geringfiigig von der Pulsdauer abhéngt, unterhalb dieses
Wertes aber fiir sinkende Pulsdauer in hoherem Mafle ansteigt. Durch wiederholte Messung
konnte sichergestellt werden, dass diese Steigerung nicht auf eine permanente Anderung des
Dielektrikums zuriickzufiihren ist, sondern vielmehr auf einem reversiblen nichtlinearen Ef-
fekt beruht. Fiir die 10H-Einzelschichtprobe konnte ein qualitativ gleichartiges Anwachsen
der Absorption fiir sinkende Pulsdauern bestimmt werden. Bei der Betrachtung der kiirzesten
Pulsdauern ist fiir beide TiO5-Proben zu erkennen, dass der hochste nichtlineare Effekt nicht
fiir die kiirzeste, mit dem Autokorrelator gemessene Pulsdauer ermittelt wurde. Diese syste-
matische Abweichung vom erwarteten Verlauf ist auf einen chirp im Autokorrelator zuriick-
zufithren, welcher sich von dem des fokussierenden Achromaten wesentlich unterscheidet (s.
Abschnitt [3.3.3).

Die Ergebnisse fiir die SiOs-Proben sind in Abbildung dargelegt. Bei der Betrachtung
des Interferenzfilters mit 10L-Spacer ist fiir SiO5 ebenfalls ein Ansteigen der Absorption mit
sinkender Pulsdauer zu erkennen. Fiir Pulsdauern von kleiner 600 fs kann eine geringfiigige

und unterhalb von 200 fs eine deutliche Zunahme der Absorption beobachtet werden, die
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Abbildung 4.5: Laserkalorimetrische Messung der Absorption von TiOs-Schichten in
Abhéngigkeit der Pulsdauer; Auswertung der Temperaturverldaufe bezogen
auf den Referenzhalter (Temp) sowie ein konstantes Signal (Fix); oben:
Interferenzfilter S(HL)? 10H (LH)?, unten: Einzelschichtprobe S10H.

75



4.3. UNTERSUCHUNGEN ZUR NICHTLINEAREN ABSORPTION

Absorption A [%]

Absorption A [ppm]

0,30 T r T T T T T T
i Interferenzfilter ]
0,254 . (HL)’H1OLH(LH)? 4
14 i
0,20 _
O
O
0,15 _
9 g o
O @]
0,10 o B .
0,05 _
o Temp
| 1
0,00 T r T T T T T T T
200 400 600 800 1000

Pulsdauer T [fs]

CHA04028

T T T T T T T T T
O
200 - Einzelschicht o Temp | -
o 0L o  Fix
150 .
EEO R
O
52} O 6
100 - o 5 .
O
504 @ _
Quarz-Substrat B Temp
fur t>400fs: A<50ppm ® Fix |
0 T T T T T T T T T
200 400 600 800 1000

Pulsdauer T, [fs]

CHA04029

Abbildung 4.6: Laserkalorimetrische Messung der Absorption von SiO,-Schichten in
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Abhéngigkeit der Pulsdauer; Auswertung der Temperaturverldaufe bezogen
auf den Referenzhalter (Temp) sowie ein konstantes Signal (Fix); oben:

Interferenzfilter S(HL)?*H 10L H(LH)?, unten: Einzelschichtprobe S10L.



KAPITEL 4. LASERKALORIMETRISCHE ABSORPTIONSMESSUNG

insgesamt etwa einen Faktor 2 umfasst. Fiir entsprechende 10L-Einzelschichtprobe ist, aus-
gehend von einem Absorptionsniveau von ca. 100 ppm, lediglich unterhalb von 200 fs eine
erhohte Absorption zu ermitteln. Dieses Absorptionsverhalten kann in entsprechender Weise
auch fiir das unbeschichtete Quarzsubstrat gefunden werden, wobei allerdings die Absorpti-
on fiir Pulsdauern oberhalb von 400 fs unterhalb der Nachweisgrenze von 50 ppm liegt. Die
Absorptionserh6hung ist fiir SiOy ebenfalls reversibel. Diese Resultate legen die Vermutung
nahe, dass die fiir den 10L-Interferenzfilter gemessene leichte Steigerung ab 600 fs auf die
nichtlineare Absorption der TiO,-Schichten zuriickzufiihren ist, die Absorptionserhéhung fiir
Pulsdauern unterhalb von 200 fs hingegen im Wesentlichen durch Effekte im Quarzsubstrat

ausgelost wird.

4.3.2 Absorptionsmessung bei variiertem Strahldurchmesser

Obwohl bei der beschriebenen Messung der Absorption bei variierter Pulsdauer bereits deut-
liche nichtlineare Effekte in den untersuchten dielektrischen Materialien identifiziert werden
konnten, wurden fiir den vorldufigen Messaufbau Defizite beziiglich der Quantifizierung der
Pulsdauer sowie der Nachweisgrenze sichtbar. Fiir die im Folgenden dargelegte Messserie
konnte zum Einen die Nachweisempfindlichkeit nach einer Optimierungsphase durch die in
Abschnitt beschriebenen Mafinahmen auf etwa 10 ppm gesenkt werden. Zum Anderen
wurde das Problem der unzureichenden Genauigkeit der Pulsdauermessung dadurch umgan-
gen, dass die Pulsdauer iiber das Ziinden eines Plasmas in Luft (s. Abschnitt minimiert
und die Variation in der Leistungsdichte durch unterschiedliche Bestrahlungsflichen auf der
Probe erreicht werden konnte.

Die folgenden Untersuchungen wurden mit dem in Abschnitt bereits beschriebenen
SPITFIRE-System durchgefiihrt, das ultrakurze Laserpulse mit einer minimalen Pulsdauer
von 150 fs bei einer Wellenldnge um 780 nm emittiert. Diese Strahlquelle wurde mit dem in
Abbildung [4.3] dargestellten, optimierten Laserkalorimeter kombiniert. Fiir diese Experimen-
te konnte nach der Bereinigung des rdumlichen Strahlprofils durch mehrere Aperturen eine
maximale Pulsenergie von etwa 0,2 mJ bei einer Repetitionsrate von 1 kHz genutzt werden,
die bei jeder Messung auf dem maximal verfiigharen Wert belassen wurde. Die Variation des
Strahldurchmessers wurde durch die Verschiebung des fokussierenden Achromaten entlang
der optischen Achse bewerkstelligt. Der Achromat ist hierzu zusammen mit einer Strahlfor-
mungsapertur und der Leistungsmessung auf einem Schlitten montiert. Insgesamt konnte der
1/e?-Strahldurchmesser auf der Probe von 740 pum bis 180 um stufenlos eingestellt werden,
womit Spitzenleistungsdichten im Bereich zwischen 0,5 bis 9 % verfiighbar waren.

Mit dieser Messanordnung wurden die Ionenstrahl-gesputterten Einzelschichtproben mit
10H (TiO2) und 10L (SiO2), das unbeschichtete Vergleichssubstrat sowie die genannten
Magnetron-gesputterten ZrOo- und TayOs-Einzelschichten (10H) untersucht. Das Ergebnis
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Abbildung 4.7: Laserkalorimetrische Messung der Absorption einer TiO,-Schicht (10A/4
bei 800 nm) in Abhéngigkeit der Spitzenleistungsdichte; Auswertung der

Temperaturverlaufe bezogen auf den Referenzhalter.

der Absorptionsmessung in Abhingigkeit von der Spitzenleistungsdichtdf] ist fiir die TiO,-
Probe in Abbildung dargestellt. Zur weiteren Ilustration ist auflerdem als zweite Ab-
szisse die Energiedichte des Pulses angegeben. Fiir diese Komponente ist eine erhebliche
Vergroflerung der Absorption mit der Leistungsdichte festzustellen. Die Steigerung ist be-
reits bei Leistungsdichten von 2 % signifikant, erhoht sich aber {iberproportional bis zu
knapp dem 20-fachen des Ursprungswertes fiir 6 % Somit iibertrifft die in dieser Konfi-
guration ermittelte Steigerung deutlich jene, die bei variierter Pulsdauer bestimmt wurde.
Zum Abschluss wurden Messungen bei niedriger Leistungsdichte wiederholt um sicher zu
stellen, dass die Absorptionserh6hungen nicht permanenter Natur sind. Eine nachfolgende
Nomarski-mikroskopische Inspektion des Bestrahlungsbereiches konnte ebenfalls eine Schadi-
gung der Probe ausschliefen. Die zusétzlich eingezeichneten Fehlerbalken basieren auf der
Unsicherheit der Strahldurchmesserbestimmung von ca. 5% auf der Abszisse sowie des Ab-
sorptionswertes von ca. 10%.

Die Resultate beziiglich der SiOo-Probe und des unbeschichteten Vergleichssubstrates sind
in Abbildung zu erkennen. Im Gegensatz zu der TiO,-Schicht ist bei beiden Proben ei-

ne signifikante Erhohung der Absorption erst oberhalb von ca. 4 % festzustellen. Im Falle

8Fiir die Berechnung wird ein Gauss-formiges Pulsprofil mit der Halbwertsbreite von 150 fs zu Grunde

gelegt.
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Abbildung 4.8: Laserkalorimetrische Messung der Absorption einer SiOy-Schicht (10A/4
bei 800 nm) sowie des unbeschichteten Vergleichssubstrates in Abhéngig-
keit der Leistungsdichte; Auswertung der Temperaturverldufe bezogen auf

den Referenzhalter.

der SiO,-Probe geht die Steigerung von einem Absorptionsniveau von ca. 80 ppm aus, bei
dem unbeschichteten Substrat liegt dieses Niveau unterhalb der Nachweisgrenze von 10 ppm.
Beziiglich der Gréfle der Absorptionserhohung ist offensichtlich, dass sowohl die 10L-Probe
als auch das unbeschichtete Substrat bei der Steigerung der Leistungsdichte eine vergleich-
bare Anderung erfihrt. Diese Beobachtung legt, wie bereits bei der Pulsdauervariation, die
Vermutung nahe, dass im Fall der 10L-Probe die nichtlineare Absorption im SQ2-Substrat
ausgelost wird.

Des Weiteren sind in den Abbildungen [4.9/und [4.10]die Ergebnisse der Absorptionsmessungen
an Magnetron-gesputterten ZrOs- und TayOs-Einzelschichten auf SQ2-Substraten, jeweils
mit einer optischen Dicke von 10 A/4 bei 800 nm, aufgetragen.

Im Falle der Magnetron-gesputterten ZrOs-Einzelschicht ist analog zur Ionenstrahl-
gesputterten TiO,-Schicht ein deutlicher Anstieg der Absorption mit der Leistungsdichte
zu erkennen. Ausgehend von einer konstanten Absorption von etwa 600 ppm unterhalb
von 4 CT?V!, tritt eine naherungsweise lineare Steigerung der Absorption um einen Faktor
2 auf, wenn die Leistungsdichte bis iiber 7 % angehoben wird. Im Gegensatz dazu zeich-
net sich die TayOs-Einzelschichtprobe durch praktisch verschwindende lineare Absorption

(A < 25 ppm) aus, jedoch erhoht sich die Absorption stetig und zunehmend mit wachsender
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Abbildung 4.9: Laserkalorimetrische Messung der Absorption einer ZrO,-Schicht (10\/4
bei 800 nm) in Abhéngigkeit der Leistungsdichte; Auswertung der Tempe-

raturverldufe bezogen auf den Referenzhalter.

Leistungsdichte. Bei einem Wert von etwa 9 % stieg die Absorption mit 3500 ppm auf den
140-fachen des Ursprungswertesﬂ Sowohl bei der ZrO,- als auch bei der TasOs-Probe war
dieser Erhohungseffekt nicht permanenter Natur, und eine Schddigung des Schichtmaterials
konnte nicht festgestellt werden. Die beschriebenen Resultate belegen, dass bei Magnetron-
gesputterten Schichten ebenfalls ein erhebliches, nichtlineares Absorptionsverhalten bertick-
sichtigt werden muss.

Bei dem Vergleich der Resultate fiir die hochbrechenden Materialien ist zunéchst festzustel-
len, dass das Absorptionsniveau fiir niedrige Leistungsdichten durch die lineare Absorption
der dielektrischen Schicht definiert wird. Dieser Wert ist im Wesentlichen durch den Anteil
von unterstochiometrischen Beschichtungsmolekiilen beeinflusst und héngt zu grofien Teilen
von der Qualitdt des Beschichtungsverfahrens ab. Bereits ein geringer Anteil von Sub-Oxiden
kann als Verunreinigung erhebliche Auswirkungen auf die lineare Absorption des Dielektri-
kums haben. Die Schranke fiir das Einsetzen von signifikanter nichtlinearer Absorption ist
jedoch im Wesentlichen mit der Hohe des Bandabstandes korreliert und offenbar relativ
unabhéngig von der linearen Absorption des Dielektrikums.

Beziiglich der Ergebnisse fiir die Quarz-Proben ist fest zu halten, dass das Auftreten von

9Eine weitere Steigerung der Energiedichte wurde nicht durchgefiihrt, da dies vermutlich die Zerstérung
der Probe zur Folge gehabt héatte.
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Abbildung 4.10: Laserkalorimetrische Messung der Absorption einer TayOs5-Schicht (10 /4
bei 800 nm) in Abhéngigkeit der Leistungsdichte; Auswertung der Tem-

peraturverldufe bezogen auf den Referenzhalter.

nichtlinearer Absorption dem Substratmaterial zugeordnet werden kann, obwohl die lineare
Absorption der Tonenstrahl-gesputterten SiOs-Schicht im Vergleich zum Substrat deutlich
erhoht ist. Weder der Anteil an Sub-Oxiden noch die Mikrostruktur hat offenbar wesentli-
chen Einfluss auf das Einsetzen von nichtlinearer Absorption in dem untersuchten Bereich
der Leistungsdichte. Die in Abschnitt durchgefiihrten Modellrechnungen liefern fiir eine
Energiedichte von 1,2 # in einem Quarzsubstrat der Dicke 1 mm eine nichtlineare Absorp-
tion von 26 ppm. Verglichen mit den in Abbildung dargestellten Resultaten kann mithin
auch fiir die Absorptionsmessung eine hinreichende Ubereinstimmung mit den experimen-

tellen Befunden festgestellt werden.

4.4 Abschlielende Betrachtungen zur Absorptions-

messung

Die dargelegten Ergebnisse von laserkalorimetrischen Absorptionsmessungen verdeutlichen,
dass eine Ubertragung des Messverfahrens nach ISO 11551 in den Bereich ultrakurzer La-
serpulse im Rahmen dieser Arbeit gelungen ist. Aufbauend auf den Erfahrungen, die im

Rahmen des CHOCLAB-Projektes gewonnen wurden, konnten wesentliche Elemente der
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Laserkalorimetrie mit kontinuierlicher Nah-Infrarotstrahlung {ibernommen werden. Fiir die
Verwendung von ultrakurzen Pulsen waren relativ geringe Adaptionen, wie z. B. bei der
elektrischen Kalibrierung und der Wahl spezieller Strahlfithrungs- und formungselemente,
notwendig. Allerdings war auf Grund der geringen verfiigharen Laserleistung eine optimierte
thermische Isolierung der Probe im Kalorgefa$ fiir das Erreichen einer hinreichenden Nach-
weisgrenze im 10 ppm-Bereich entscheidend.

Die Untersuchungen zur nichtlinearen Absorption belegen die besondere Abhéngigkeit des
Absorptionsvermégens der Dielektrika von der Spitzenleistungsdichte der eingestrahlten ul-
trakurzen Laserpulse. Daher ist fiir die Berechnung der Leistungsdichte eine prézise Be-
stimmung der Pulsdauer unumggénglich. Die Untersuchungen zur Absorptionsmessung bei
variierter Pulsdauer zeigten Defizite bei der Verwendung des am Laser Zentrum Hannover
verfiighbaren single-shot-Autokorrelators auf. Um bei einer Verdnderung der Pulsdauer, wie
sie z. B. in Folge eines thermischen Fortdriftens des Lasersystems beobachtet wurde, eine
Korrektur des Leistungsdichtewertes zu ermoglichen, sollte im néchsten Optimierungsschritt
ein zuverldssigerer Detektor Verwendung finden. Hierfiir bieten sich beispielsweise GaAsP-
Photodioden an, die die Pulsdauer des direkten Messstrahls charakterisieren kénnen, ohne
den Strahl durch zusétzliche, den Puls verldngernde Elemente zu lenken [79]. Da der Detektor
in dieser Publikation nur als Ersatz fiir das nichtlineare Element in klassischen Autokorrelato-
ren gesehen wurde, kann allerdings zur Zeit nicht abgeschétzt werden, ob diese Photodioden

dauerhaft kalibrierbar sind, wenn sie als Einzelelement-Detektor genutzt werden.
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Kapitel 5
Messung des Ubertragungsverhaltens

Die Funktionalitét einer dielektrischen Beschichtung zur Strahlfithrung ist im Wesentlichen
durch das spektrale Reflexions- bzw. Transmissionsverhalten definiert. Das theoretisch zu er-
reichende spektrale Ubertragungsverhalten eines Beschichtungsdesigns wird iiblicherweise fiir
den Idealfall perfekter Schichten, d. h. ohne optische Verluste angegeben. Bei der Umsetzung
des optischen Designs mittels eines Beschichtungsverfahrens gilt es, die optischen Verluste,
wie z. B. Absorption und Streuung, so gering wie moglich zu halten. Da die direkte Mes-
sung von Absorption und Streuung vergleichsweise aufwendiger Messanordnungen bedarf,
hat sich die Spektralphotometrie nach ISO/DIS 15368 [43] in der optischen Diinnschichtfer-
tigung zur Sicherstellung der Spezifikationen beziiglich Reflexion und Transmission etabliert.
Die Unsicherheit von Transmissionsmessungen liegt bei kommerziellen Spektralphotometern
typischerweise im Bereich weniger Promille. Bei der Reflexionsmessung kann die Unsicherheit

auf Grund der zusétzlich notwendigen Referenzmessung noch deutlich dariiber [72] liegen.

Falls eine hohere Genauigkeit, z. B. bei der Bestimmung der Qualitidt von hochreflektierenden
dielektrischen Spiegeln, erforderlich ist, muss auf komplexere Aufbauten mit verbessertem
Signal-zu-Rausch-Verhéltnis zuriickgegriffen werden. Ein solches Verfahren ist erstmals von
Voss et al. [104] beschrieben und als Normentwurf ISO/CD 13697 in das internationale Stan-
dardisierungsverfahren eingebracht worden [42]. Seither sind eine Reihe von Optimierungen
im Rahmen der Projekte CHOCLAB [108] und CHOCLAB 1I [73] erarbeitet worden, die in
eine Revision des Entwurfs einflieSen werden. Das Messprinzip ist fiir verschiedene cw- bzw.
quasi-cw Lasersysteme im nahen und fernen Infrarotbereich erfolgreich umgesetzt worden
[48, 95]. Abhéngig von der Stabilitéit der Strahlquelle ist eine Unsicherheit bei der Vermes-

sung hochreflektierender Beschichtungen von bis zu 10 ppm [29] erreichbar.

Fiir die Strahlfiihrung von ultrakurzen Laserpulsen werden héufig metallische Reflektoren
(z. B. Au, Ag) eingesetzt, die sich auf Grund ihrer Reflexionsbandbreite und verschwinden-
der Gruppengeschwindigkeitsdispersion hierfiir besonders eignen. Da metallische Reflektoren

allerdings signifikante optische Verluste aufweisen, muss beispielsweise in Resonatoren auf
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dielektrische Wechselschichtsysteme zuriickgegriffen werden. Im Rahmen von pump-probe-
Experimenten ist die zeitliche Anderung der Reflektivitéit von Dielektrika in Folge der Wech-
selwirkung mit ultrakurzen Pulsen bereits vielfach untersucht worden [59, 63, [69, [77, [84].
In wieweit sich diese Anderung bei der Reflexion und Transmission des auslésenden Pulses
auswirkt, ist bislang noch vollig ungeklart.

Ein Ziel dieser Arbeit ist daher, das Standardmessverfahren zur hochprézisen Reflexions-
und Transmissionsmessung geméf Normentwurf ISO/CD 13697 mit ultrakurzen Laserpul-
sen umzusetzen. Im folgenden Kapitel werden nach der Beschreibung des Messprinzips die
notwendigen Adaptionen der Messapparatur erldautert, da die Ultrakurzpuls-Strahlquelle bei
einer Repetitionsrate von 1 kHz betrieben wird. Des Weiteren wird die Linearitéat abgeschétzt
sowie die Kalbrierbarkeit des Messaufbaus fiir eine geringe Leistungsdichte auf den Kali-
brierproben gepriift. Am Beispiel eines Tonenstrahl-gesputterten TiO,/SiOo-Spiegels wird
das Reflexionsverhalten bei Variation der Leistungsdichte analysiert. Zur Untersuchung des
nichtlinearen Brechungsindexes wird die Transmission einer TiOs-Einzelschicht in Abhéngig-
keit der Leistungsdichte gemessen. Abschliefend wird die Umsetzung des Normentwurfs im

Bereich der ultrakurzen Laserpulse diskutiert.

5.1 Reflexions- und Transmissionsmessung nach

ISO/CD 13697

Das Verfahren zur hochpréazisen Reflexions- und Transmissionsmessung basiert auf einem op-
tischen Aufbau, bei dem ein Laser als Strahlquelle verwendet wird. Durch die vergleichsweise
hohe Bestrahlungsstirke des Lasers kann zum Einen die Hohe des Messsignals im Vergleich
zu einem typischen Spektralphotometer gesteigert werden. Zum Anderen wird der Laser-
strahl mit Hilfe eines Choppers moduliert, wodurch bei der Detektion Lock-in-Technik zur
deutlichen Reduzierung des Signalrauschens genutzt werden kann. Die Detektion erfolgt mit
Hilfe einer Ulbrichtkugel, in der die Strahlung homogen verteilt wird. Das Signal des an der
integrierenden Kugel lokalisierten Detektors ist mithin weitestgehend insensitiv beziiglich
des expliziten rdumlichen Profils des Messstrahls.

Zur Messung der Reflektivitdt einer Probe Rp wird der kollimierte Laserstrahl zun&chst
iiber einen Chopper, der mit einer hochreflektierenden Oberfliche beschichtet ist, in gerin-
gem Winkel in Richtung der Probe reflektiert (s. Abbildung [5.2)). Nach der Reflexion an der
Probenoberfliche wird der Messstrahl in die Ulbrichtkugel gelenkt. Der detektierte Laser-
strahl wird folglich geméafl des Produktes der Reflexionsgrade von Chopper R¢p, und Probe
Rp abgeschwicht. Kann der Laserstrahl den Chopper im Zuge der Rotation vollstandig pas-
sieren, tritt dieser Strahl ebenfalls in die Ulbrichtkugel ein und stellt den nicht geschwéchten
Vergleichsstrahl dar. Der an die Rotationsfrequenz gekoppelte Lock-in-Verstérker liefert den
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Abbildung 5.1: Signalverlauf wiahrend der Rotation des Chopperblattes fiir eine Refle-

xionsmessung in Produktkonfiguration.

Messwert S, welcher proportional zur Leistungsdifferenz von reflektiertem und urspriingli-
chem Messstrahl S o« AP = Py (1 — RpR¢y,) ist. Die absolute Leistung Py des durch den
Chopper hindurchtretenden Messstrahls kann durch Blockieren des reflektierten Strahls er-
mittelt werden, wobei der Lock-in-Verstéirker ein entsprechendes proportionales Messsignal
So < Py liefert. Da die Signale die gleiche Proportionalitidt besitzen, folgt fiir das Produkt

aus Proben- und Chopperreflektivitit der Zusammenhang

(RoRen] = 1— Sﬁo (5.1)
Der Signalverlauf fiir die Messung in der sog. Produktkonfiguration ist in Abbildung
dargestellt.
Die Reflektivitit des Chopperblattes R¢y, wird mittels einer Kalibrierungsmessung bestimmt.
In dem Normentwurf ISO/CD 13697 ist ein Kalibrierverfahren angegeben, fiir welches we-
nigstens zwei hochreflektierende Chopper und eine Probe notwendig sind, die zyklisch im
Aufbau getauscht werden. Die Chopperreflektivitdt wird nach der Durchfithrung der Mes-
sung fiir drei relevante Konfigurationen aus der Losung des resultierenden Gleichungssystems
ermittelt. Da dieses Verfahren auf Grund der mangelnden Einbaureproduzierbarkeit proble-
matisch ist, wurde ein alternatives Kalibrierungsverfahren vorgeschlagen [108] und beziiglich
der Zuverlissigkeit optimiert [48] 05]. Dieses Verfahren basiert auf der Messung des Verhélt-
nisses von Proben- zu Chopperreflektivitét.

Hierzu wird die Probe hinter dem Chopperblatt positioniert, so dass der passierende Strahl
von der Probe reflektiert wird (s. Abbildung [5.3)). Die vom Chopper oder von der Pro-
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Abbildung 5.2: Aufbau zur hochprazisen Reflexionsmessung in Produktkonfiguration.

be reflektierten Strahlen werden in die Ulbrichtkuge]ﬂ gelenkt und generieren im Lock-in-
Verstérker ein Messsignal S o« AP = Py (Ron — Rp). Auch in dieser sog. Verhéltniskon-
figuration kann der Probenstrahl zur Feststellung der Referenzleistung geblockt und ein

Referenzsignal Sy o PyR¢yp erzeugt werden. Fiir das Reflektivitatsverhéltnis gilt dann:

[%} =1- Sﬁo (5.2)

Nach der Vermessung einer Probe in Produkt- und Verhéltniskonfiguration ist die Reflekti-

vitit von Chopper und Probe vollstandig bestimmt:

Rp = \/[RPRCh] : l%}

Bei dem Wechsel der Konfigurationen ist die Bestrahlung der gleichen Position auf dem

Priifling von grofler Bedeutung, da auf Grund von lateralen Inhomogenitéten im Reflexions-
grad erhebliche Fehler bei der Kalibrierung auftreten kénnen. Ist aus der Kalibriermessung
die Reflektivitdat des Choppers bekannt, kann eine Messserie mit der ermittelten Kalibrierung
in einer der beiden Konfigurationen durchgefithrt werden. Wesentlich ist es allerdings, die
Lage des Messstrahls relativ zum Chopper unverdndert zu lassen, da auch die Chopperbe-
schichtung erhebliche Inhomogenitiaten im Reflexionsgrad aufweisen kann.

Der Messaufbau fiir die Transmission baut auf die Reflexionsmessung in Produktkonfigura-
tion auf, wobei ein Reflektor mit der Reflektivitdt Rp.s; an Stelle der Probe sowie die Probe
in den urspriinglichen Referenzstrahlengang gebracht WiI‘dE| (s. Abbildung . Sei 0.B.d.A

'In der Praxis wird lediglich eine Ulbrichtkugel verwendet, deren Position entsprechend der gewiinschten
Konfigurationen gewéhlt wird.
2Die transmittierende Probe kann ebenfalls im urspriinglichen Probenstrahl lokalisiert werden, wodurch

sich die Transmission aus dem Kehrwert des in GI. angegebenen Ausdrucks ergibt.
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Ulbrichtkugel CHA04038
Target
Detektor Achromat Probe
Fest- O
blende
e
Schlitten Chopper

Abbildung 5.3: Aufbau zur hochprizisen Reflexionsmessung in Verhéltniskonfiguration.

die Leistung Py = 1 und das Reflektivitdtsprodukt bei Abwesenheit der Transmissionsprobe
RpefiRey. Dann ist das Signal fiir den Messstrahl mit Probe S o Tp — RpesiRen und fiir
den geblockten Vergleichsstrahl Sy o< Tp. Fiir die Transmission Tp gilt folglich:

S 1 [RResiBRon]
gg TP
4
T, _ [RresiRen] (5-4)
p=—".
1—- 5
So

Ein Vergleich mit GI. zeigt, dass der Ausdruck im Nenner einer Reflexionsmessung mit
transmittierender Probe entspricht. Da im Zihler lediglich das Reflektivitdtsprodukt von
Chopper und Reflektor ohne Probe steht, ist eine zusétzliche Kalibrierung der Einzelreflek-
tivitdten hier nicht notwendig. Die Transmission ist durch die Produktmessungen mit und

ohne Probe vollstéindig bestimmt.

5.2 Adaption fiir ultrakurze Laserpulse

5.2.1 Beschreibung des Messaufbaus

Die Realisierung der hochprézisen Reflexions- und Transmissionsmessung mit einem
Ultrakurzpuls-Laser ist in den Abbildungen skizziert. Als Strahlquelle wird, ana-
log zu der in Kapitel [4] erlauterten laserkalorimetrischen Absorptionsmessung ein SPITFIRE
CPA-Lasersystem genutzt. Die Pulsdauer wird fiir alle folgenden Messungen, mit Ausnahme
der in Abschnitt beschriebenen Kalibrierung, bei ca. 150 fs belassen. Die Kontrolle der
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Abbildung 5.4: Aufbau zur hochprézisen Transmissionsmessung.

Pulsdauer erfolgt iiber die Betrachtung einer Plasmabildung in Luft (s. Abschnitt .
Fiir die Variation der Leistungsdichte wird der gleiche Aufbau verwendet, der bereits fiir
die Laserkalorimetrie eine zuverléssige FEinstellung verschiedener Strahldurchmesser in einer
Priifebene erlaubte. Hierzu wird ein Achromat der Brennweite f = 1300 mm und eine nach-
folgenden Festblende auf einem Schlitten montiert und zur Variation des Strahldurchmessers
am Probenort in Propagationsrichtung verschoben. Die Messung der durchschnittlichen La-
serleistung (Spectra-Physics 407A) zur Bestimmung der Leistungsdichte erfolgt nach dem
Passieren dieser Strahlformungsblende. Die Strahlprofilmessung ist weiterhin durch den Me-
trolux Laser Beam Profiler gewéhrleistet, der an einem zur Priifebene konjugierten Ort

lokalisiert ist.

Da bei der Variation des Strahldurchmessers auf der Probe ebenfalls eine vergréfierte Lei-
stungsdichte am Ort des Choppers einhergeht, ist mit lonenstrahl-gesputtertem Al;O3/TiOs
eine Materialkombination mit moglichst groBem Bandabstand und somit besonders grofier zu
erwartender Zerstorfestigkeit gewahlt worden. Bei der Verwendung von ultrakurzen Laserpul-
sen (Halbwertsbreite ca. 6 nm) konnte sich allerdings die geringe Breite des Reflexionstopfes
(A/4-Stapel) von rund 30 nm (R >99%) als problematisch erweisen. Bei der Winkeljustage
des Chopperblattes konnte aber iiber einen Bereich von mehreren Grad keine signifikan-
te Anderung des Reflexionsverhaltens festgestellt werden, so dass von einer hinreichenden
Zentrierung des Reflexionstopfes um die Mittenwellenldnge von 780 nm ausgegangen wer-
den kann. Die Riickseite des Choppers wurde mit einer absorbierenden Folie beklebt, um
die Verfalschung des Messsignals durch die Resttransmission der dielektrischen Chopperbe-
schichtung zu vermeiden. Die Chopperfrequenz betrégt fiir die folgenden Messungen rund
15 Hz.

In Abbildung ist die Reflexionsmessung in Produktkonfiguration dargestellt. Der Laser-
strahl trifft nach dem Passieren der Strahlformungseinheit den rotierenden Chopper, wobei
der hindurchtretenden Strahl direkt in die Ulbrichtkugel fallt, der umgelenkte Strahl erst
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iiber eine weitere Reflexion an der Probe in Richtung Integrationselement gefiihrt wird. Die
beiden Strahlen vereinigen sich in der Kugel auf dem rotierenden Target, das aus einem Pellet
gepresstem Teflonpulver besteht und der Bildung eines statischen Punktmusters der Streu-
strahlung (speckles) entgegen wirkt. Als Detektor wird eine Silizium-Photodiode genutzt, die
in Sperrrichtung betrieben wird sowie mit einem Tiefpass (C' = 0,1 uF, R = 56 kQ2) versehen
istfl

Der Aufbau fiir die Reflexionsmessung in Verhéltniskonfiguration wird in Abbildung
geschildert. Hierbei gelangt der vom Chopper reflektierte Referenzstrahl direkt in die Ul-
brichtkugel. Der vom Chopper hindurch gelassene Probenstrahl trifft auf die direkt hinter
dem Chopper platzierte Probe und von dort aus ebenfalls in das Integrationselement. Ein
geringer Abstand zwischen Chopper und Probe erlaubt, die Strahlprofile von Referenz- und
Probenstrahl auf dem Target annihernd gleich zu haltenf] Dieser vorteilhafte geringe Ab-
stand wird bei der Kalibrierung (Abschnitt genutzt. Fiir die Messungen, bei denen der
Strahldurchmesser in der Testebene variiert wird (Abschnitt [5.3.1), kénnte eine hohe Lei-
stungsdichte auf dem Chopper moglicherweise Einfluss auf die Messung haben. Daher wird
fiir diese Messserie die Probe in einem zur Produktkonfiguration vergleichbaren Abstand
positioniert.

Beziiglich der Transmissionsmessung ist ein modifizierter Ansatz gew#hlt worden, der in
Abbildung [5.4] dargelegt ist. Aufgrund der in Abschnitt noch zu erliuternden Probleme
mit der Konstanz der Chopperreflektivitdt wird bei der Transmissionsmessung an Stelle
der Strahlformungseinheit die Probe fiir die Variation des Strahldurchmessers in der Test-
ebene entlang der Propagationsrichtung verschoben. Hierzu wird der Achromat nahe an
den Chopper gebracht, um sowohl auf dem Chopper als auch dem Reflektor eine geringe
Leistungsdichte sicherzustellen. Im Falle des gewéhlten Ansatzes wird sich allerdings ein
moglicher Einfluss auf Chopper und Reflektor nicht auf die Messung auswirken, da dieser

unabhéngig von der Présenz einer Probe in gleicher Weise auftréte.

5.2.2 Priifung auf Linearitit

Im Normentwurf ISO/CD 13697 wird von einer kontinuierlichen Strahlquelle ausgegangen,
fiir welche der Signalverlauf in Produktkonfiguration dem in Abbildung [5.1] skizzierten Ide-

alfall nahe kommt. Da der fiir diese Untersuchungen verwendete Ultrakurzpulslaser eine

30bwohl der Strahldurchmesser relativ zum urspriinglichen Strahl fiir kleine Abstinde zwischen Schlit-
ten und Chopper deutlich verkleinert wird, ist eine bestrahlungsbedingte Verédnderung des Targets nicht
beobachtet worden.

4In Folge einer leichten Kriimmung des Choppers, ist der reflektierte Strahl wihrend der Drehung nicht
ideal punktférmig, sondern beschreibt einen kleinen Halbkreis, dessen Durchmesser auf dem Target etwa

5 mm betragt.
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Abbildung 5.5: Priifung der Linearitdt des Messwertes Sy mit einem Leistungsmessgerét,
Standardabweichung fiir 10 Messwerte als Fehlerbalken, Korrelationskoef-
fizient R = 0,99985; eingesetzte Abb.: typischer Signalverlauf fiir Referenz-

messung.

Repetitionsrate von 1 kHz aufweist, wird das Signal der Photodiode mittels eines Tiefpasses
geformt. Ob diese Konditionierung zu einer linearen Abhéngigkeit des Messergebnisses von
der durchschnittlichen Laserleistung fiihrt, wird in Produktkonfiguration fiir Proben- und

Referenzstrahl gepriift.

Zur Abschwichung von Proben- bzw. Referenzstrahl dienen dielektrische Beschichtungen, die
unterschiedliche Transmissionsgrade aufweisen und im Strahlengang vor der Detektion mit
Leistungsmesskopf oder Ulbrichtkugel lokalisiert sind. Fiir jeden Datenpunkt werden nach-
einander jeweils 10 Messwerte aufgenommen. Die Priifung der Linearitdt des Messwertes Sy
wird in Abbildung [5.5|und fiir S in Abbildung[5.6|dokumentiert. Sowohl fiir die Referenz- als
auch fiir die Probenmessung kann keine bedeutende Abweichung der Messwerte Sy bzw. S
vom linearen Verhalten bei verdnderter durchschnittlicher Laserleistung festgestellt werden.
Trotz des deutlich vom idealen Rechteckverlauf abweichenden Detektorsignals liefert die be-
schriebene Signalkonditionierung offenbar auswertbare Messwerte. Dariiber hinaus kann fiir
die Referenzmessung kein stérender Einfluss von Fremdlicht auf den Wert von S identifiziert
werden, woraus eine zufriedenstellende Modulierung und Demodulierung des Detektorsignals

bei der Chopperfrequenz einhergeht.
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Abbildung 5.6: Priifung der Linearitit des Messwertes S mit einem Leistungsmessgerét,
Standardabweichung fiir 10 Messwerte als Fehlerbalken, Korrelationskoef-
fizient R = —0,99961; eingesetzte Abb.: typischer Signalverlauf fiir Pro-

benmessung.

5.2.3 Bestimmung der Chopperreflektivitit

Die Bestimmung der Chopperreflektivitdat mit dem Ziel, die Messapparatur zu kalibrieren,
wird an Hand eines Satzes von metallischen und dielektrischen Reflektoren durchgefiihrt.
Hierzu wird der Achromat in geringem Abstand zum Chopper positioniert, um einen mogli-
chen Leistungsdichteeinfluss zu minimieren. Des Weiteren wird die Kalibrierung bei mi-
nimierter Pulsdauer (f, = 150 fs) sowie bei deutlich verlangerter Pulsdauer (¢, > 1 ps)

durchgefiihrt. Das Ergebnis der Kalibriermessungen wird in Abbildung erortert.

Sowohl fiir die kurzen als auch die verlangerten Pulse ist eine Standardabweichung der er-
mittelten Chopperreflektivititen im Bereich 10~ zu erkennen (0,9940 & 6 - 10~ fiir 150 fs
sowie 0,9939 42 - 107 fiir > 1 ps). Der Vergleich zwischen der Kalibrierung mit kurzen und
langeren Pulsen liefert keinen signifikanten Unterschied beziiglich des Mittelwertes. Nach
den gewonnenen Erfahrungen im Rahmen der hochprézisen Reflexions- und Transmissions-
messung ist die Hohe der Schwankung entgegen des dargestellten experimentellen Befundes
nicht durch die Pulsdauer, sondern durch die allgemeine Betriebsstabilitit des Lasersystems
bestimmt. Im Vergleich zum Messplatz bei 1.064 nm, bei dem ein hochstabiler monolithi-

scher Ringlaser als Strahlquelle verwendet wird, ist die hier beobachtete Schwankung um eine
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Abbildung 5.7: Bestimmung der Reflektivitdt des Choppers unter Verwendung verschie-
dener Kalibrierproben: Metallreflektoren aus Gold und Silber (mit Schutz-
schicht), Standardspiegel (TiO2/SiO2), Auskoppler (TiO5/SiO5) verschie-
dener Reflexionsgrade, Standardspiegel (Al;O3/Si102), Breitbandreflektor
(Tay05/S102) 600-900 nm; Kalibrierung bei ¢, = 150 fs und ¢, > 1 ps.

GroBenordung grofier [48]. Die erreichte Genauigkeit der Absolutkalibrierung, die an Hand
der ermittelten Schwankung mit etwa 0,1% abgeschétzt wird, kann insbesondere verglichen
mit einer typischen spektralphotometrischen Reflexionsmessung als durchaus akzeptabel be-

zeichnet werden.

5.3 Ubertragungsverhalten bei variierter Leistungs-

dichte

5.3.1 Reflexionsverhalten eines TiO,/SiO,-Spiegels

Ein Ziel bei der Umsetzung des Verfahrens der hochprézisen Reflexions- und Tranmissions-
messung ist es, das Verhalten typischer Laserkomponenten bei der Bestrahlung mit ultrakur-
zen Laserpulsen hoher Leistungsdichte zu untersuchen. Am Beispiel eines Standardspiegels
auf Basis von Tonenstrahl-gesputterten TiOg/SiO5-Schichten wird die Reflektivitéit unter Va-

riation des Strahldurchmessers in Produktkonfiguration gemessen. Hierzu wird der auf einem
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Abbildung 5.8: Messung des Reflektivitdtsprodukts RpRey, fiir einen TiOy/SiOo-Spiegel in
Abhingigkeit der Leistungsdichte, Fehlerbalken: 10% Fehler bei der Strahl-
profilbestimmung und Standardabweichung fiir 10 Einzelmessungen der

Reflektivitdt pro Messpunkt, Anpassungskurve: lineare Regression.

Schlitten montierte Achromat ausgehend vom minimal méglichen Abstand um ca. 40 cm vom
Chopper fort bewegt. Im Zuge der Verschiebung wird der Strahldurchmesser von 740 pym auf
210 pm verringert. Bei jeder Messung wird die durchschnittliche Leistung ermittelt, um eine
moglichst prazise Aussage iiber die Leistungsdichte zu erhalten. Das Ergebnis der Messungen
in Produktkonfiguration ist in Abbildung [5.8] dargestellt.

Bei der Steigerung der Leistungsdichte auf der Probe ist eine deutliche Abnahme des Re-
flektivitdtsproduktes erkennbar, die fiir die iiberwiegende Anzahl von Datenpunkten néhe-
rungsweise eine lineare Abhéangigkeit zeigt. Wahrend die statistische Sicherheit der Daten-
punkte, die aus der Standardabweichung von je 10 Einzelmessungen gewonnen wird, analog
zur bereits beschriebenen Kalibrierungsmessung im Bereich 10~* und besser ist, sind je-
doch besonders fiir hohe Leistungsdichten Abweichungen von dem lineare Verlauf sichtbar.
Folglich ist die Angabe der Schwankung beziiglich der Einzelmessungen als Kriterium fiir
die Einschiatzung der Genauigkeit nicht hinreichend. Als Grund fiir die gesteigerte Schwan-
kung wird vermutet, dass Partikel auf der Oberfliche bzw. Einschliisse oder Kristallite im
Schichtsystem lokale Inhomogenitéiten des Reflexionsgrades bewirken, aus denen wiederum
bei kleinen Testdurchmessern signifikante Abweichungen folgen kénnen [4§].

Da bei dieser Messung lediglich das Reflektivitdtsprodukt ermittelt wurde, muss die ver-

93



5.3. UBERTRAGUNGSVERHALTEN BEI VARIIERTER LEISTUNGSDICHTE

Energiedichte [J/cm?]

0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8
1,0060 T T T T T T T T T T T T T T T T

- 1,0055 i

O
T

o
ad
2]
= 1,0050 .
©
=
g
&£ 1,0045 4
:E
=
<
()
% 1,0040 S .
x & Reflektivitatsverhaltnis

Lineare Regression (R=0,917)
1,0035

—7Tr T - T - Tr T T 1T 1T 1T 1T 1T 1 °
00 05 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65
Leistungsdichte [TW/cm?]

CHA04042

Abbildung 5.9: Messung des Reflektivitdtsverhaltnisses Rp/R¢y, fiir einen TiOs/SiOs-
Spiegel in Abhéngigkeit der Leistungsdichte, Fehlerbalken: 10% Fehler bei
der Strahlprofilbestimmung und Standardabweichung fiir 10 Einzelmessun-

gen der Reflektivitéit pro Messpunkt, Anpassungskurve: lineare Regression.

bleibende Frage, ob der Effekt von der Probe oder vom Chopper ausgelost wird, durch eine
entsprechende Messung in Verhéltniskonfiguration geklirt werden. Das Ergebnis dieser Un-
tersuchung wird in Abbildung erortert.

In Verhaltniskonfiguration ist ebenfalls eine lineare Abhéingigkeit des Messergebnisses zu er-
kennen, allerdings mit positivem Vorzeichen. Die lineare Regression liefert hierbei anndhernd
die gleiche Steigung wie in Produktkonfiguration. Aus diesem Verhalten resultiert, dass
die beobachtete Verdanderung der Messwerte bei variierter Leistungsdichte auf einen Effekt
zuriickzufiihren ist, der von der Chopperbeschichtung ausgeht.

Des Weiteren kann ebenfalls in Verhéltniskonfiguration eine erhohte Streuung der Messwerte
fiir groBe Leistungsdichten identifiziert werden. Aus dem Verlauf der Anpassungsgeraden in
Produkt- und Verhéltniskonfiguration kénnen Proben- und Chopperreflektivitéit als Funk-
tion der Leistungsdichte berechnet werden. Der resultierende Verlauf ist in Abbildung
skizziert.

Beziiglich der Probenreflektivitdt kann auf Grund der bis auf das Vorzeichen praktisch iden-
tischen Steigung der Anpassungsgeraden eine iiber den untersuchten Leistungsdichtebereich
konstante Reflektivitdat von Rp = 0,9987 festgestellt werden. Die Reflektivitéit verdndert sich
™W
cm?

im Leistungsdichtebereich von 0 bis 4 um 1-107°. Demnach ist im Rahmen der Messge-
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Abbildung 5.10: Aus den Anpassungskurven fiir Reflektivitdtsprodukt und -Verhéltnis be-
rechnete Reflektivitdt von Chopper und TiOs/SiO,-Spiegel in Abhéngig-
keit der Leistungsdichte.

nauigkeit eine nichtlineare Veranderung des Reflexionsgrades dieses dielektrischen Spiegels

nicht erkennbar.

Im Gegensatz dazu betrigt in diesem Leistungsdichtebereich die Anderung der Chopperre-
flektivitéit 1 - 1073 und liegt mithin deutlich oberhalb der Relativgenauigkeit von wenigen
10~*. Hierbei betriigt die Chopperreflektivitit fiir geringe Leistungsdichten Re, = 0,9944,
und ist somit in hinreichender Ubereinstimmung mit der in Abschnitt beschriebenen
Kalibrierung. Die Abnahme der Reflektivitit der Chopperbeschichtung ist insofern erstaun-
lich, als dass die Chopperbeschichtung einer weit geringeren Leistungsdichte als die zu te-
stende Probe ausgesetzt war. Als Ursache dieses Messartefakts kann zum Einen vermutet
werden, dass sich durch die Verschiebung der Achromaten der Bestrahlungort auf dem Chop-
per lateral gedndert und zusammen mit einer inhomogen Beschichtung zu einer gednderten
Chopperreflektivitit gefithrt hat. Diese Annahme wird durch die Erkenntnis unterstiitzt,
dass Ionenstrahl-gesputterte Schichten oftmals auf Grund der schmalen Bedampfungskeule
einen kréftigen lateralen Dickenverlauf zeigen. Fiir den hier vorliegenden Fall eines schmalen
Reflektionstopfes wire demnach eine Veranderung in dieser Groflenordnung denkbar. Ande-
rerseits kann ein nichtlineares Verhalten der Chopperbeschichtung (Al;O3/SiO2) trotz der
vergleichsweise geringen Leistungsdichte nicht ausgeschlossen werden. Zur nidheren Kléarung

dieses Phénomens sind weitere Untersuchungen unumgénglich.
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Abbildung 5.11: Messung der Transmission Tp fiir eine \/4-Schicht TiO, in Abhéngigkeit
der Leistungsdichte, Fehlerbalken: 10% Fehler bei der Strahlprofilbestim-
mung und Standardabweichung fiir 10 Einzelmessungen der Transmission

pro Messpunkt.

5.3.2 Transmissionsverhalten einer TiOs-Einzelschicht

Um den Schwierigkeiten bzgl. der Reflektivitdtsdnderung des Choppers zu begegnen, soll
fiir die Untersuchung des nichtlinearen Verhaltens einer TiO,-Einzelschicht der Abstand des
Achromaten vom Chopper minimal und iiber die Messserie konstant sein. Diese Randbedin-
gungen kénnen durch die hochprézise Transmissionsmessung erfiillt werden, bei der Chopper
und Reflektor ortsfest bleiben und die Probe auf einem Schlitten im Referenzstrahlengang
im Bereich vor Erreichen des Fokus bestrahlt wird. Wie bereits bei der Beschreibung der
Transmissionsmessung erwéhnt, ist die aufeinander folgende Reflexionsmessung mit und oh-

ne Probe in Produktkonfiguration fiir die Angabe der Probentransmission hinreichend.

Als Probeobjekt wird eine Ionenstrahl-gesputterte TiOs-Einzelschicht mit einer optischen
Dicke von 1 A\/4 bei 780 nm gewihlt, wobei die Schicht auf ein 1 mm starkes Quarzsubstrat
aufgebracht wurde. Die bei der Bestrahlung entstehenden Reflexe werden in Strahlfallen ge-
lenkt, so dass lediglich die Reintransmission durch die Messung mit der Ulbrichtkugel beriick-
sichtigt wird. Der Reflexionsgrad des verwendeten dielektrischen Reflektors (TiO2/SiO2) be-
tragt ca. 70% und liegt damit in der N#he der prognostizierten Probentransmission, so dass

relativ kleine Messwertschwankungen zu erwarten sind. Der Strahldurchmesser auf der Probe
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wird im Bereich zwischen 660 und 180 pum variiert und die durchschnittliche Laserleistung
bei jeder Transmissionsmessung bestimmt. Das Ergebnis der Transmissionsmessungen ist in
Abbildung dargelegt.

Aus dem Diagramm ist erkennbar, dass die Transmission fiir einen weiten Leistungsdichte-
bereich von 0,5 bis 6 % praktisch konstant ist. Die Schwankung der Messwerte um den ge-
meinsamen Mittelwert von Tp = 0,6493 betrigt lediglich 2,5-10~* und liegt somit innerhalb
der zu erwartenden Fehlermarge. Eine Erniedrigung der Transmission in Folge des Kerr-
Effektes, wie aus den theoretischen Uberlegungen in Kapitel [2 fiir Materialien mit grofem
nichtlinearen Brechungsindex-Koeffizienten erwartet, kann fiir lonenstrahl-gesputtertes TiO,
im Rahmen der Messgenauigkeit nicht bestétigt werden. Die Anderung des Brechungsindexes
lige demnach unterhalb von etwa 2 - 10~ in dem diskutierten Leistungsdichtebereich.

Fiir eine Leistungsdichte von 8,8 CT?VZ ist zu Beginn der Messung eine deutlich niedrigere
Transmission ermittelt worden, die aber im Zuge der Messungen eine kréftige Steigerung
erfuhr. Eine anschlielende Mikroskopinspektion konnte die Zerstérung der Beschichtung als
Ursache fiir die Transmissionssteigerung bestétigen. In Zusammenhang mit dem verschwin-
denden Einfluss des Kerr-Effektes fiir geringe Leistungsdichten ist ein Anstieg der Absorption
(s. Abschn. vermutlich die Ursache fiir die Erniedrigung der Transmission im Bereich

der Zerstorschwelle des Materials.

5.4 Beurteilung des Messverfahrens

Die Ubertragung des Messverfahrens zur Reflexions- und Transmissionsmessung gemif des
Normentwurfs ISO/CD 13697 in den Bereich der ultrakurzen Laserpulse kann bis auf Pro-
bleme bei der Leistungsdichtevariation als erfolgreich bezeichnet werden. So ist es gelungen,
die Signalerzeugung fiir Laser mit relativ geringer Repetitionsrate dahin gehend anzupassen,
dass eine Signalanalyse mittels Lock-in-Technik moglich wird. Hierbei muss allerdings eine
relativ kleine Chopperfrequenz von 15 Hz gewéhlt und somit ein erhohtes 1/ f-Rauschen in
Kauf genommen werden. Die Priifung der Linearitét fiir die Proben- und Referenzmessung
ergab keine wesentlichen Abweichungen vom erwarteten Verlauf. Beziiglich der Kalibrierung
der Chopperreflektivitiat mittels verschiedener Kalibierproben, die bei geringer Leistungs-
dichte durchgefiihrt wurde, konnte eine Schwankung im Bereich weniger 5 - 10~* erreicht
werden. Die erreichte Absolutgenauigkeit von etwa 0,1% wire demnach weitaus besser als
bei einer spektralphotometrischen Messung der Reflektivitét.

Das Ziel einer Reflexionsmessung bei variierter Leistungsdichte auf der Probe konnte nicht
vollstandig befriedigend erreicht werden. Im Zuge der Untersuchungen, bei denen der Strahl-
durchmesser durch eine Verschiebung des fokussierenden Achromaten verédndert wurde, ist

offenbar geworden, dass die Reflektivitdt der Chopperbeschichtung einer weit grofleren Va-
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riation unterlag als die untersuchte Spiegelbeschichtung. Diesem Messartefakt kann wahr-
scheinlich durch die Herstellung einer verbesserten Chopperbeschichtung, wie z. B. durch ein
homogeneres Beschichtungsverfahren bzw. mit einer anderen Materialkombination, begegnet
werden. Des Weiteren ist fiir kleine Strahldurchmesser eine erh6hte Messwertstreuung fest-
zustellen, die vermutlich von lokalen Reflektivitdtsschwankungen der Beschichtung ausgelost
wird. Daher sollte zum Einen der Strahldurchmesser auf der Probe nicht zu klein sein. Fiir das
Erreichen hinreichend hoher Leistungsdichten wére hierfiir allerdings ein leistungsfihigeres
Lasersystem notwendig. Zum Anderen sollte die Einstellung der Leistungsdichte moglichst
ohne Strahlprofilinderung erfolgen, wie es durch Pulsdauervariation oder, bei Verfiigbarkeit
einer hoheren Pulsenergie, mittels variabler Abschwichung des Strahls moglich wire. Fiir
die Pulsdauervariation miisste allerdings das mehrfach geschilderte Problem der préazisen
Charakterisierung des zeitlichen Pulsprofils gelost werden.

Die Schwierigkeit der sich &ndernden Chopperreflektivitit konnte im Zuge der Transmis-
sionsmessung umgangen werden, bei der lediglich die zu untersuchende Probe entlang der
Strahlkaustik translatiert wurde. Diese Messmethode ist der Reflexionsmessung in Bezug auf
Justageempfindlichkeit und Kalibrierungsaufwand iiberlegen. Dennoch ist es auf Grund der
in diesem Leistungsdichtebereich auftretenden nichtlinearen Absorption nicht moglich, iiber
R ~ 1 — T auf die Reflektivitit zu schlieflen.

Zukiinftige Arbeiten zur Reflexions- und Transmissionsmessung mit ultrakurzen Pulsen soll-
ten neben den geschilderten Optimierungspunkten ebenfalls vom Normentwurf abweichen-
de Aufbauten beriicksichtigen. Ein wesentlicher Unterschied bei der Verwendung gepulster
Strahlquellen im Vergleich zu den im Normentwurf beschriebenen Apparaturen besteht in
der Verfiigharkeit eines bereits phasenstabil modulierten Laserstrahls. So wire es beispiels-
weise denkbar, auf ein rotierendes Chopperblatt zu verzichten und den Lock-in-Verstéarker
auf die Repetitionsrate des Lasersystems einzustellen. Durch diese grundlegende Anderung
des Konzeptes konnten eine Reihe von experimentellen Schwierigkeiten, die mit einem hoch-
reflektierenden Chopperblatts verbunden sind, wie z. B. Inhomogenitéit der Beschichtung,
Strahlablenkung durch Kriimmung und Vibrationen sowie nichtlineare Verdnderungen des

Reflexionsgrades vermieden werden.
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Kapitel 6
Zusammenfassung

Im Rahmen der Entwicklung und Optimierung von Hochleistungslasern sind Standard-
messverfahren fiir die Charakterisierung der optischen Eigenschaften von Laserkomponen-
ten unverzichtbar. Mit der fortschreitenden Verbreitung von Ultrakurzpuls-Lasersystemen
riickt der Bedarf an Messverfahren zur Qualitdtskontrolle von Substraten und beschichte-
ten Komponenten, die mit intensiven ultrakurzen Laserpulsen wechselwirken, zunehmen-
den in den Vordergrund der Standardisierungsbemiihungen. Das Ziel dieser Arbeit bestand
darin, die Anwendbarkeit der relevanten Standardverfahren zur Mehrpulszerstorschwellen-,
Absorptions-, Reflexions- und Transmissionsmessung im Bereich der ultrakurzen Laserpulse

zu evaluieren und gegebenenfalls Optimierungsvorschliage zu erarbeiten.

Fiir das Verstdndnis der im Rahmen der vorliegenden Untersuchungen beobachteten Ef-
fekte ist die Betrachtung der zu Grunde liegenden Wechselwirkungsmechanismen ultrakur-
zer Laserpulse mit Dielektrika von grofler Bedeutung. Da das Auftreten von laserinduzier-
ter Zerstorung fiir den Bereich ultrakurzer Laserpulse mit dem Erreichen einer kritischen
Dichte von Leitungsbandelektronen einhergeht, wurde zunédchst die Ratengleichung fiir die
Ladungstriagerpopulation aufgestellt. In der Ladungstrigerdynamik fanden die Photo- und
Avalanche-Ionisation sowie die Bildung von self-trapped excitons Beriicksichtigung. Am Bei-
spiel von Quarz wurde die Ratengleichung numerisch gelost und die Abhéngigkeit der La-
dungstréigerdichte von der Energiedichte des Laserpulses unter Verwendung von publizierten
Modellparametern ermittelt. Der sprunghafte Anstieg der berechneten Elektronendichte in
einem eng umgrenzten Energiedichtebereich steht in Einklang mit dem allgemein bekannten

Auftreten eines deterministischen Zerstérungsverhaltens.

Des Weiteren wurde der zeitliche Verlauf des komplexen Brechungsindexes im Bereich des ul-
trakurzen Pulses modelliert, wobei die nichtlinearen Beitrdge durch den Kerr-Effekt und den
Einfluss von Leitungsbandelektronen beriicksichtigt wurden. Demnach fiihrt der Kerr-Effekt
im Bereich des Pulses zu einer Erhéhung des reellen Brechungsindexes und die Prasenz von

Leitungsbandelektronen nach Erreichen der Pulsspitze zu einer Erniedrigung des Realteils,



aber zu einer Erhohung des Imaginérteils des Brechungsindexes. Mittels einer numerischen
Integration dieses Verlaufs konnte unter Hinzunahme des zeitlichen Pulsprofils erstmals das
Reflexions- und Absorptionsverhalten von Quarz beziiglich der Propagation eines ultrakur-
zen Laserpulses berechnet werden.

Hinsichtlich der Mehrpuls-Zerstorschwellenmessung geméfl ISO 11254-2 konnte im Rahmen
dieser Arbeit eine weitestgehende Adaption des Standardverfahrens erreicht werden. Der
Messautbau wurde iiber die normativen Forderungen hinaus mit einer einzelpulsauflésenden
Energie- und Zerstorungsdetektion ausgestattet sowie in Bezug auf Algorithmen zur auto-
matisierten Zerstorschwellenmessung optimiert. Mit dieser Messapparatur ist erstmals eine
systematische Untersuchung des Mehrpuls-Zerstorungsverhaltens fiir eine Vielzahl von Op-
tikkomponenten zur Verwendung im Ultrakurzpulsbereich gelungen. Fiir die Evaluierung des
Messstandards wurden mehrere Proben- und Testparameter untersucht, wobei keine uniiber-
windbaren Schwierigkeiten bei der Anwendung des umgesetzten Standardverfahrens identi-
fiziert werden konnten. Uber die Anwendung im Bereich der ultrakurzen Laserpulse hinaus
werden die im Rahmen dieser Arbeit geleisteten Optimierungen der Mehrpuls-Zerstorschwel-
lenmessung bei einer spéateren Revision der ISO 11254-2 sinnvolle Beitrége liefern konnen.
Des Weiteren ist es durch die Bestrahlung mit zeitlich separierten Pulsziigen gelungen, fiir
typische TiO/SiO5-Spiegel permanente Defekte, wie z. B. Farbzentrenbildung, als Ursache
fiir das Mehrpuls-Zerstorungsverhalten zu identifizieren.

Das Messverfahren der laserkalorimetrischen Absorptionsmessung nach ISO 11551 konnte
ebenfalls erfolgreich fiir die Verwendung einer Ultrakurzpuls-Strahlquelle adaptiert werden.
Hierzu waren auf Grund der geringen durchschnittlichen Laserleistung Optimierungen der
thermischen Isolierung und des achsnahen Streulichtanteils notwendig. Mit der erreichten
Nachweisempfindlichkeit von 10 ppm gelang erstmals der laserkalorimetrische Nachweis von
nichtlinearer Absorption in verschiedenen oxidischen Dielektrika. Die hierfiir notwendige Ein-
stellung der auf der Probenoberfliche vorherrschenden Leistungsdichte erfolgte sowohl {iber
eine Variation der Pulsdauer als auch des Strahldurchmessers. Fiir jede der untersuchten
Einzelschichtproben konnte eine nichtlineare Absorptionssteigerung identifiziert werden, de-
ren Hohe mit dem Bandabstand des verwendeten Materials korrelierte. Im Zuge der Un-
tersuchungen konnten Steigerungen der Absorption von bis zu dem 140-fachen des Wertes
bei geringer Leistungsdichte beobachtet werden. Bei dieser Absorptionssteigerung handelt
es sich um einen transienten Effekt, der im Wesentlichen durch die freien Elektronen im
Leitungsband ausgelost wird.

Beziiglich des Messverfahrens zur hochprizisen Reflexions- und Transmissionsmessung
geméB Normentwurf ISO/CD 13697 ist im Rahmen der Arbeit die Umsetzung mit einer
Ultrakurzpuls-Strahlquelle erfolgt. Ein wesentlicher Problempunkt bestand darin, dass im
Normentwurf die Modulation und Umlenkung des Laserstrahls iiber einen dielektrischen

Umlenker und die Detektion iiber Lock-in-Technik geschieht. Fiir die Verwendung einer ge-
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pulsten Strahlquelle war die Anpassung der Detektionseinheit notwendig. Eine anschliefende
Priifung bestétigte die Linearitéit der Messsignale fiir diese Adaption. Mit dieser Apparatur
wurde demnach das hochprézise Messverfahren erstmals mit einer gepulsten Strahlquelle
realisiert. Fiir einen Satz von unterschiedlichen Kalibrierproben konnte der Reflexionsgrad
des Choppers mit einer Standardabweichung von weniger als 5 - 107 bestimmt werden.
Die erreichte Absolutgenauigkeit wird mit etwa 0,1% abgeschétzt und somit besser als bei
Reflexionsmessungen auf Basis von kommerziellen Spektralphotometern. Dem gegeniiber of-
fenbarte die Leistungsdichten-abhéngige Reflexionsmessung, die mittels einer Variation des
Strahldurchmessers auf der Probe realisiert wurde, erhebliche Schwierigkeiten durch die feh-
lende Konstanz der Chopperreflektivitit. So konnte fiir einen TiO5/SiO5-Spiegel als Probe
festgestellt werden, dass die Chopperreflektivitit in dem untersuchten Leistungsdichtebereich
um 1-1072 sank, withrend die Probenreflektivitit praktisch konstant blieb. Dieser Messarte-
fakt erschwerte mithin die Untersuchungen zum nichtlinearen Brechungsindex. Obwohl die-
ses Problem bei dem Verfahren der Transmissionsmessung umgangen werden konnte, war an
einer TiO,-Einzelschicht lediglich im Bereich der Zerstorschwelle ein Absinken der Transmis-
sion, vermutlich in Folge nichtlinearer Absorption, zu erkennen. Fiir dieses Material konnte
keine durch den Kerr-Effekt bedingte Erhohung der Reflektivitit identifiziert werden. Die
im Rahmen dieser Arbeit geleisteten Untersuchungen liefern allerdings einige Ansatzpunkte
fiir weitere Optimierungen der Apparatur, insbesondere in Bezug auf die Verbesserung der
Chopperbeschichtung.

Abschlielend beurteilt haben die beschriebenen Untersuchungen mittels Standardmessver-
fahren zur Optikcharakterisierung unter Verwendung ultrakurzer Laserpulse sowohl das
grundlegende Verstdndnis von nichtlinearen Effekten in Dielektrika als auch die Weiterent-
wicklung der internationalen Normung geférdert.

Zukiinftige Arbeiten im Bereich der Zerstorschwellenmessung mit ultrakurzen Pulsen sollten
sich an der rapiden Entwicklung der Strahlquellen orientieren. Von Seiten der industriellen
Anwender entsteht zur Zeit der dringende Wunsch einer deutlichen Steigerung der Repetiti-
onsrate, wobei die Pulsenergie eine fiir die Materialbearbeitung hinreichende Hohe erreichen
muss. In diesem Zuge werden Fragen zur Akkumulation in Dielektrika, die sich empfind-
lich auf die Mehrpulszerstorschwelle von Resonator- und Strahlfiihrungsoptiken auswirken
konnen, in den Mittelpunkt zukiinftiger Aktivitdten treten. Um diesen Fragen nachzuge-
hen, sind ebenfalls Strahlquellen fiir die Tests notwendig, deren Repetitionsrate mdoglichst
im MHz-Bereich liegen sollten.

Dariiber hinaus werden bei einer weiteren Verkiirzung der Pulsdauer in industrietauglichen
Lasersystemen zunehmend Probleme bei Transmissionsoptiken auftreten. So kann beispiels-
weise der Effekt der Selbstfokussierung bewirken, dass bei Energiedichten, die um wenigstens
eine Grofenordnung von der Zerstorschwelle der Oberfldche entfernt sind, bereits mikro-

skopische Defekte im Volumen der Optik erzeugt werden koénnen. Diese Defekte miissen
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in Zukunft bei Zerstorschwellentests durch verbesserte Detektionsverfahren sicher nachzu-
weisen sein. Des Weiteren wird die Gruppengeschwindigkeitsdispersion in Substraten und
Beschichtungen an Gewicht gewinnen, fiir deren Messung zur Zeit lediglich vereinzelte La-
boraufbauten existieren und noch kein konkreter Vorschlag fiir ein Standardmessverfahren
in die Normungsgremien eingebracht wurde.

An dem in den letzten Jahren deutlich gestiegenen Interesse von Industrie und Forschung
an Messverfahren zur Optikcharakterisierung mit ultrakurzen Pulsen ist erkennbar, dass mit
der rasanten Verbreitung von Ultrakurzpuls-Lasersystemen ebenfalls eine grofiere Akzeptanz

von zuverldssigen und praxisnahen Standardmessverfahren verbunden sein wird.
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Anhang A

Laserkalorimetrie mit fs-Pulsen



Absorptance test according to ISO 11551
Witness substrate H=0,76J/cm?

Laser Zentrum Hannover e.V.
Hollerithallee 8
30419 Hannover

Cleaning proced.:

0.25 190
Temperature [mK] ‘ il "\ ' #h }IW
I
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04425 | Fit[mK] ‘” Ll | "h . ‘ 11.02 ppm — 1425
Distortion [mK] H H’ f‘ \‘ l. |
\ \.\“ ’ “ } | .\
S L
I Mf UL 1 I
0.035 L ’ | V | L (I o5
“ ‘ M V} | 1 w I
i | Rk
Wl k| R ( |
il ""H M \ \Hw h |
M v |
-0.0725 |- ‘M“W‘“ NM M! 4 J475
W .
v
l‘v
0.18 0
O0s 1179 s
Sample ID: SQ2 substrate Subs. material SQ2
Sample mass 1.107 g
Absorptance (expon. m.) 11.02 ppm Spec. heat cap. 0.772 JigK
Absorptance (pulse m.)  7.682 ppm Holder heat cap. 123 mJ/K
Absorptance (gradient m.) 11.4 ppm Effect. heat cap. 1.02 JKK
Laser Power 179.4 mW Temperature Drift -9 uK/s
Wavelength 780 nm Temp. delay 26.23 s
Polarisation non Temperature Leap 0K
Iraddiation time 180's Temperature Offset 0K
Loss coefficient: 18.08 1/h Data File: 21103A.CAL
Evaluation Date 26.10.2003
Sample origin: SE Operator: se

Acetone drag
1 inch holder mobile calorimeter

Abbildung A.1: Protokoll einer laserkalorimetrischen Messung nahe der Nachweisgrenze
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am Beispiel eines unbeschichteten Quarzsubstrates, das bei einer Lei-
stungsdichte von 5 CT?V\; bestrahlt wurde (s. Abschnitt ; Darstellung
des Temperaturverlaufes (linke Ordinate) und der Bestrahlungsleistung
(rechte Ordinate) wéhrend des Messzyklus (500 s Wartezeit, 180 s Be-

strahlung, 500 s Abkiihlung) sowie der exponentiellen Anpassungskurven.



ANHANG A.

LASERKALORIMETRIE MIT FS-PULSEN

Absorptance test according to ISO 11551
Black aperture, beam dia 0.74mm

Laser Zentrum Hannover e.V.
Hollerithallee 8
30419 Hannover

0.24 T T “‘ T 170
Temperature [mK’]J~ ‘M ”.M ‘ 'J \% "‘ 1
i
Power [mW] ﬂ"W W‘ ' l1 Mﬂ“ ‘F‘I ”II | Black aperture
| I Ii |
Fema (1 U ﬁ W
0.135 - \ I - 127.5
H],H N \ % ’M 3.776 ppm
Distortion [n"1‘K‘] . '
i
( i
0.03 - \
W
’\
M
"\ Il
0.075 |- W" |
-0.075 [l
M
-0.18 Y
0s 1181s
Sample ID: Black aperture Subs. material Aluminium
Sample mass 1.079¢g
Absorptance (expon. m.) -3.776 ppm Spec. heat cap. 0.858 J/gK
Absorptance (pulse m.)  -3.504 ppm Holder heat cap. 123 mJ/K
Absorptance (gradient m.) -3.176 ppm Effect. heat cap. 1.095 J/K
Laser Power 163.8 mW Temperature Drift -2.1 pK/s
Wavelength 780 nm Temp. delay -93.84 s
Polarisation non Temperature Leap 0K
Iraddiation time 180 s Temperature Offset 0K
Loss coefficient: -0.7968 1/h Data File: 20103B.cal
Evaluation Date 26.10.2003
Sample origin: SE Operator: se

Cleaning proced.:

Acetone drag

1 inch holder mobile calorimeter

Abbildung A.2: Protokoll einer Leermessung mit einer eloxierten Lochblende (Apertur

11 mm) als Probe, 1/e*-Strahldurchmesser am Probenort 0,74 mm.
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