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Abstract

Kai Starke

Übertragung 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 für die industrielle Anwendung erfahren. Um bei der Weiterentwicklung der
Systeme mit den stetig wachsenden Ansprüchen in Bezug auf Ausgangsleistung und Repe-
titionsrate Schritt halten zu können, kommt der Steigerung der Strahlungsresistenz sowie
der Minimierung der optischen Verluste von optischen Komponenten eine Schlüsselrolle zu.
Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden die in anderen Pulsdauerbereichen bewährten
Normverfahren zur Zerstörschwellen- und Absorptionsmessung sowie der Bestimmung des
Reflexions- und Transmissionsgrades bezüglich ihrer Anwendbarkeit im Bereich der ultra-
kurzen Laserpulse evaluiert und Optimierungsvorschläge erarbeitet.
Auf Grund der geringen Laserfestigkeit von Dielektrika für ultrakurze Pulse kommt der
Zerstörschwellenmessung 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 zuverlässige und weitgehend automatisierte
Zerstörschwellenmessung zu erreichen. Mit dieser Messapparatur ist erstmals eine systemati-
sche Untersuchung des Akkumulationseffekts mit wachsender Pulszahl für eine Vielzahl un-
terschiedlicher Laserkomponenten erfolgt. Des Weiteren konnte an Hand von theoretischen
Modellrechnungen das sprunghafte Ansteigen der Elektronendichte nahe der Zerstörschwelle
als Ursprung für das extrem deterministische Zerstörverhalten identifiziert werden.
Im Zuge der erfolgten Umsetzung der laserkalorimetrische Absorptionmessung gemäß
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 Höhe der linearen Absorption abhängig ist. Es konnten teilweise
Steigerungen des Absorptionsgrades um das 140-fache des Ursprungswertes ermittelt werden,
ohne eine dauerhafte Zerstörung auszulösen. Das beobachtete nichtlineare Absorptionsver-
halten konnte durch theoretische Modellbildungen motiviert werden.
Ebenfalls erstmalig konnte das Verfahren zur hochpräzisen Reflexions- und Transmissions-
messung nach ISO/CD 13697 mit einer gepulsten Strahlquelle umgesetzt werden. Neben
der Bestätigung von Linearität und Kalibrierbarkeit des Messverfahrens ist das Reflexions-
und Transmissionsverhalten von TiO2-Schichten in Abhängigkeit von der Leistungsdichte
analysiert worden. Entgegen der theoretischen Annahme war keine durch den Kerr-Effekt
bedingte Erhöhung des Reflexionsgrades für dieses Beschichtungsmaterial detektierbar.
Die vorliegende Arbeit verifiziert die grundsätzliche Umsetzbarkeit der genannten Messnor-
men im Bereich der ultrakurzen Laserpulse und liefert wertvolle Beiträge für kommende
Revisionen im Standardisierungsprozess.

Schlagworte: Standardisierung, Optikcharakterisierung, ultrakurze Pulse, Mehrpuls-
Zerstörschwellenmessung, 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 TiO2-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 leistungsfähigen Ultrakurzpuls-Lasersystemen hat in der vergangenen

Dekade eine Vielzahl von Anwendungen in der Mikromaterialbearbeitung, der Medizin, der

zeitaufgelösten Analytik und der physikalischen Grundlagenforschung nach sich gezogen.

Für den industriell wichtigen Bereich der Materialbearbeitung bedeutet der Übergang zu

Pulsdauern von wenigen Pikosekunden und darunter einen Quantensprung durch die extrem

eng begrenzte Wechselwirkungszone bei der Bearbeitung verschiedenster Materialien [8, 35,

54, 110].

Für die wirtschaftliche Durchsetzungsfähigkeit dieser Technologie ist die Einhaltung der

Spezifikationen des Lasersystems über lange Zeiträume erforderlich, um den Anforderun-

gen an hoher Produktgüte und geringen Stückkosten zu genügen. Die hierzu notwendige,

stetige Steigerung von Pulsenergie und Langzeitstabilität bei gleichzeitig möglichst hoher

Repetitionsrate der Lasersysteme wird im Wesentlichen durch die Verfügbarkeit von Laser-

komponenten hoher Güte limitiert. Die entscheidenden Qualitätsfaktoren sind die Resistenz

gegenüber laserinduzierter Zerstörung, die Höhe an optischen Verlusten sowie die spektralen

Eigenschaften bezüglich Reflexion und Transmission. Verlässliche Verfahren zur Charakteri-

sierung dieser Eigenschaften sind mithin für die Entwicklung neuartiger Laserkomponenten,

wie z. B. spezieller phasenadaptierender Spiegel (sog. chirped mirrors) [17, 67], und das Qua-

litätsmanagement in der industriellen Fertigung unerlässlich. Darüber hinaus muss für die

Laserhersteller eine objektive Vergleichbarkeit von Produkteigenschaften in der Eingangskon-

trolle gewährleistet sein. Die Aufgabe der nationalen und internationalen Normungsgremien

besteht in der Bereitstellung von Standardmessverfahren für 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 außerhalb der reinen Grundla-



genforschung vorangetrieben worden. Die Untersuchungen zur Zerstörfestigkeit waren hier-

bei hauptsächlich 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, 30, 56, 87, 98].

Das den Ultrakurzpuls-Lasersystemen zu Grunde liegende Prinzip des chirped pulse amplifi-

cation erlaubt das Überstreichen eines weiten Pulsdauerbereichs beginnend bei 5 fs bis hin zu

wenigen Nanosekunden. Dies eröffnet die Möglichkeit, Untersuchungen zur Zerstörfestigkeit

in Abhängigkeit der Pulsdauer durchzuführen und somit einen Zugang zu den Zerstörmecha-

nismen zu erhalten [24, 57, 60, 90, 99]. Aus den ermittelten Daten ergab sich eine Reihe von

Ansätzen, die Zerstörphänomene durch Modelle zu deuten, wobei zumeist das Erreichen einer

kritischen Elektronendichte im Dielektrikum als auslösendes Moment für das Auftreten von

Zerstörung betrachtet wird [7, 27, 49, 74, 97, 102]. In der Vielzahl von Publikationen besteht

weitestgehend Einvernehmen über das Auftreten von präzise definierten Zerstörschwellen für

verschiedenste Dielektrika. Beim Übergang in den Bereich der ultrakurzen Laserpulse ist die

laserinduzierte Zerstörung demnach im Wesentlichen durch die intrinsischen Eigenschaften

der Dielektrika bestimmt und weniger durch extrinsische Faktoren, wie z. B. Einschlüsse in

der Beschichtung bei Bestrahlung mit Pulsen im Nanosekundenbereich.

Ein weiterer, vielfach für Dielektrika bestätigter Effekt ist das Absinken der Zerstörschwelle

mit zunehmender Pulszahl, der mit Akkumulation bzw. Inkubation bezeichnet wird. Eine

systematische Untersuchung dieses Phänomens, das wahrscheinlich auf die Bildung von per-

manenten Farbzentren zurückgeht, hat bislang für den Bereich der ultrakurzen Laserpulse

kaum stattgefunden [47, 77]. Erst in jüngster Vergangenheit ist der Einfluss von Akku-

mulation auf die Zerstörschwelle am Beispiel von Laserschutzmaterialien für einem weiten

Pulszahlbereich quantifiziert worden [55, 65].

Eine nähere Betrachtung des Absorptions-, Reflexions- und Transmissionsverhaltens opti-

scher Komponenten bei der Verwendung ultrakurzer Laserpulse ist im Rahmen von pump-

probe-Experimenten durchgeführt worden [47, 59, 69, 77, 81, 84, 90]. Diese Untersuchungen

hatten zum Ziel, die optischen Eigenschaften der bestrahlten Materialien vor, während und

nach der Wechselwirkung mit dem Puls aufzulösen. Anhand des zeitlichen Verhaltens von

Brechungsindex und Absorptionsgrad konnten Rückschlüsse auf die Population von Elek-

tronen im Leitungsband und die Bildung von exzitonischen Anregungszuständen gezogen

werden und trug damit wesentlich zum Verständnis der Wechselwirkungsmechanismen bei.

Von Experimenten, das nichtlineare Verhalten von optischen Materialien in Bezug auf die

praxisrelevanten Größen Absorption, Reflexion und Transmission im Bereich der ultrakurzen

Laserpulse nachzuweisen, ist bislang nichts bekannt geworden.

Das Ziel dieser Arbeit ist es, die für andere Pulsdauerbereiche bewährten, praxisnahen
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KAPITEL 1. EINLEITUNG

Konzepte für die Messung der Mehrpuls-Zerstörschwelle, des Absorptions-, Reflexions- und

Transmissionsvermögens auf ihre Anwendbarkeit im Bereich der ultrakurzen Laserpulse zu

prüfen und gegebenenfalls Vorschläge zur Optimierung der bestehenden Messstandards zu

erarbeiten. Als Grundlage für 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

erläutert, die resultierende Ratengleichung unter Verwendung aus Publikationen bekannter

Modellparameter numerisch gelöst und am Beispiel von Quarz mit gemessenen Zerstörschwel-

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 Berücksichtigung des zeitlichen Pulsprofils auf das Reflexions- und

Transmissionsvermögen sowie auf die Absorption von Dielektrika geschlossen.

Der Schwerpunkt dieser Arbeit liegt auf der Messung der Mehrpuls-Zerstörschwelle im Be-

reich der ultrakurzen Laserpulse, die in Kapitel 3 thematisiert wird. Hierzu wird zunächst

die apparative Umsetzung des Standardverfahrens nach ISO 11254 detailliert beschrieben so-

wie notwendige Adaptionen und sinnvolle Optimierungen des Messstandards erläutert. Mit

Hilfe dieser Apparatur ist die Untersuchung typischer Laserkomponenten für den Einsatz in

Ultrakurzpuls-Lasersystemen möglich. Die Beurteilung der Standardisierbarkeit erfolgt im

Wesentlichen über die Prüfung des Einflusses verschiedener Prüfparameter, um die Stabilität

von Messresultaten abschätzen zu können.

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 können. Anhand von Modellschicht-

systemen wird das nichtlineare Absorptionsverhalten für typische Beschichtungsmaterialien

untersucht und im Rahmen der theoretischen Betrachtungen diskutiert.

Die Umsetzung des für kontinuierliche Lasersysteme bereits erfolgreich angewandten Mess-

prinzips der Reflexions- und Transmissionsmessung gemäß 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 für die Genauigkeit des Messverfahrens ist die

Kalibrierung der Apparatur und die Prüfung der Linearität, die für unterschiedliche Prüfpa-

rameter durchgeführt werden. Das nichtlineare Reflexions- und Transmissionsverhalten bei

Variation der Leistungsdichte wird am Beispiel von Ionenstrahl-gesputtertem Titanoxid un-

tersucht. Anschließend werden die Präzision sowie die Fehlerquellen des Messaufbaus analy-

siert.

3



Auf der Grundlage der in dieser Arbeit erläuterten theoretischen Modelle und experimentel-

len Untersuchungen sollen die genannten Standardverfahren bezüglich ihrer Anwendbarkeit

im Bereich der ultrakurzen Laserpulse diskutiert werden. Die für diesen Pulsdauerbereich

notwendigen apparativen und konzeptionellen Verbesserungen sollen umfassend erläutert

werden, um die Standardisierung bei folgenden Revisionen der Messnormen zu unterstützen.

Darüber hinaus sollen die dargestellten Ergebnisse das Verständnis der Wechselwirkungsme-

chanismen von ultrakurzen Pulsen mit Dielektrika fördern und die aus der Wechselwirkung

resultierenden Beeinflussungen der optischen Eigenschaften quantifizieren.

4



Kapitel 2

Wechselwirkung ultrakurzer Pulse

mit Dielektrika

Seit der Erfindung des Lasers und des erstmaligen Auftretens von laserinduzierter Zerstörung

ist das Verständnis der zu Grunde liegenden Mechanismen ein vielschichtiges und interessan-

tes Forschungsfeld. Mit der fortschreitenden Verkürzung der Pulsdauer und der Steigerung

der Pulsspitzenleistungen mussten die Theorien, die zur Beschreibung von laserduzierter

Zerstörung entwickelt wurden, regelmäßig angepasst werden. Bei Erreichen von Pulsdauern

unter einer Pikosekunde unterscheiden sich die Zerstörmechanismen grundlegend von denen

im ns-Bereich, da die Energiedeposition bereits abgeschlossen ist, bevor ein defektauslösender

Transfer dieser Energie in die Materiematrix stattfinden kann.

In den letzten Jahren beschäftigten 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 Berücksichtigung der besonderen Eigenschaften von dielektrischen Schichten

und Schichtsystemen bei der Modellierung der Wechselwirkung mit dem Ziel der Deutung

von Zerstörphänomenen hat dagegen bislang kaum stattgefunden [14, 44, 69].

Im folgenden Kapitel sollen die wesentlichen Effekte erläutert werden, die für transiente und

permanente Modifikationen von Dielektrika durch ultrakurze Laserpulse verantwortlich sind.

Dabei werden zunächst die zusätzlichen nichtlinearen Beiträge zum komplexen Brechungsin-

dex erläutert. Dies ist zum Einen der Kerr-Effekt, der auf einer nichtlinearen Wechselwirkung

dritter Ordnung basiert. Zum Anderen werden freie Ladungsträger durch inverse Bremsstrah-

lung im Dielektrikum erzeugt und zu Schwingungen angeregt. Die resultierende induzierte

Polarisation ruft eine Brechungsindexänderung hervor. Die Größe der Änderung ist von der

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

Der Schwerpunkt der theoretischen Ausführungen liegt auf der sich anschließenden Beschrei-

bung der Ladungsträgerdynamik, welche insbesondere für die Deutung der beobachteten



2.1. PROPAGATION ULTRAKURZER PULSE IN DIELEKTRIKA

Zerstörschwellen notwendig ist. Die Erhöhung der Ladungsträgerdichte wird im Wesentlichen

durch die Photo- sowie die Avalancheionisation bewirkt, während Rekombinationsprozesse

dieser Steigerung entgegenwirken. Das Kapitel schließt mit Simulationsrechnungen zur indu-

zierten Ladungsträgerdichte für Leistungsdichten nahe der Zerstörschwelle am Beispiel von

Quarz. Des Weiteren wird auf der Basis der beschriebenen Modelle die Reflektivität und Ab-

sorption eines Quarzsubstrates berechnet, welchem auf Grund der Wechselwirkung mit dem

ultrakurzen Puls eine nichtlineare Änderung von Brechungsindex und Absorptionskoeffizient

widerfährt.

2.1 Propagation ultrakurzer Pulse in Dielektrika

2.1.1 Kerr-Effekt in dielektrischen Schichten

Zur Beschreibung der Nichtlinearität des Brechungsindexes wird von der Maxwellschen Wel-

lengleichung für die Feldstärke E ausgegangen, die im Falle eines nicht-magnetischen, la-

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

∆E− 1

c2

∂2E

∂t2
− µ0

∂2P(l)

∂t2
= µ0

∂2P(nl)

∂t2
(2.1)

wobei die Polarisation in einen linearen (P(l)) und einen nichtlinearen Anteil (P(nl)) aufgeteilt

ist. Da P(l)(t,r) � P(nl)(t,r) gilt, treten signifikante Effekte erst bei sehr hohen Feldstärken,

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 Suszeptibilität zweiter

Ordnung und die nichtlineare Polarisation wird im Wesentlichen durch die dritte Ordnung

beschrieben [2, 4, 21].

P(l)(t,r) = ε0

∞∫
0

χ̂(1)(t1)E(t− t1,r)dt1,

P(nl)(t,r) = ε0

∫ ∞∫
0

∫
χ̂(3)(t1,t2,t3)E(t− t1,r)E(t− t1 − t2,r)E(t− t1 − t2 − t3,r)dt1dt2dt3,

(2.2)

wobei χ̂(1)(t) die Suszeptibilität für das lineare Verhalten des Materials (erster Ordnung)

und χ̂(3)(t1,t2,t3) die Suszeptibität dritter Ordnung darstellt. χ̂(3) ist ein Tensor 4. Stufe,

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

in gerader Anzahl vorkommen [103]:

χ(3)
xxyy = χ(3)

yyxx = χ(3)
xxzz = ... = χ(3)

yyzz χ(3)
xxxx = χ(3)

yyyy = χ(3)
zzzz. (2.3)

Da im Folgenden die Selbstwirkung des nichtlinearen Mediums auf den auslösenden, inten-

siven Puls betrachtet wird und Anisotropien im Dielektrikum keine Rolle spielen sollen, gilt

überdem χ
(3)
aaaa = 3 · χ(3)

aabb.
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KAPITEL 2. WECHSELWIRKUNG ULTRAKURZER PULSE MIT DIELEKTRIKA

Auf Grund der vorausgesetzten Isotropie kann ohne Beschränkung der Allgemeinheit von

einer quasi-monochromatischen Welle ausgegangen werden, die in x-Richtung ex linear po-

larisiert ist und durch den Ausdruck

E(t,z) =
1

2
exA(t,z)ei(ω0t−k0z) + c.c., (2.4)

beschrieben wird. Hierbei wird mit A(t,z) die komplexe Amplitudenfunktion und mit

k0 = n0
ω0

c
= n0

2π
λ0

die Wellenzahl bezeichnet. Des Weiteren ist n0 der Brechungsindex des

Dielektrikums bei einer Mittenfrequenz von ω0.

Bei einer quasi-monochromatischen Welle ist die spektrale Breite klein gegen die Mittenfre-

quenz (∆ω � ω0). Dies ist gleichbedeutend mit der Aussage, dass einige optische Zyklen in

der Einhüllenden des zeitlichen Pulsprofils liegen. In diesem Fall ändert sich A(t,z) innerhalb

eines optischen Zyklus nur wenig.

In analoger Weise kann dieser Ansatz der langsam variierenden Amplitudenfunktion für die

Polarisation verfolgt werden [4, 103]. Der Tensor 4. Stufe der nichtlinearen Suszeptibilität

χ̂(3) reduziert sich dann auf die verbleibende Komponente χ(3) = χ
(3)
xxxx:

P (nl)(ω0,t,z) =
1

2
P (nl)(t,z)ei(ω0t−k0z) + c.c., (2.5)

mit

P (nl)(t,z) =
3

4
ε0

∫ ∞∫
0

∫
χ(3)(t1,t2 − t1,t3 − t2 − t1)

∗ A(t− t1,z)A(t− t2,z)A∗(t− t3,z)e−iω0(t3−t2−t1)dt1dt2dt3. (2.6)

Wird die Amplitudenfunktion bis zur ersten Ordnung in einer Taylorreihe entwickelt

A(t− tj,z) = A(t,z)− ∂A(t,z)

∂t
tj, (2.7)

kann 2.6 vereinfacht werden:

P (nl)(t,z) =
3

4
ε0

[
χ(3)(ω0)|A(t,z)|2A(t,z) + iχ(3)

ω0

∂

∂t

(
|A(t,z)|2A(t,z)

)]
, (2.8)

mit

χ(3)(ω0) = χ(3)(ω0,ω0,ω0,− ω0) =
∫ ∞∫

0

∫
χ(3)(t1,t2 − t1,t3 − t2 − t1)e

−iω0(t1+t2−t3)dt1dt2dt3,

χ
(3)
ω0 = ∂χ(3)(ω0)

∂ω0
.

(2.9)

Weiterhin kann der zweite Term vernachlässigt werden, wenn die Zeitdauer der nichtlinearen

Reaktion des Dielektrikums τnl kleiner als die Pulsdauer1 τp ist (µnl = τnl

τp
� 1). In diesem

1Die Reaktion für nicht-resonante elektronische Wechselwirkung ist z. B. für Quarz etwa 1 fs [46] bzw.

für Glas im Bereich 1-10 fs [21]
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2.1. PROPAGATION ULTRAKURZER PULSE IN DIELEKTRIKA

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

∂2P (nl)

∂t2
= −3

8
ε0ω

2
0χ

(3)(ω0)

[
|A|2A + i

2

ω0

∂

∂t

(
|A|2A

)
− 1

ω2
0

∂2

∂t2
(
|A|2A

)]
ei(ω0t−k0z) + c.c.

(2.10)

Wird ∂
∂t

(|A|2A) durch die Näherung |A|2A
τp

ersetzt, dann ist ersichtlich, dass die beiden letz-

teren Terme für ω0τp � 1 einen vernachlässigbaren Beitrag liefern, womit Gl. 2.10 weiter

vereinfacht werden kann:

∂2P (nl)

∂t2
= −3

8
ε0ω

2
0χ

(3)|A(t,z)|2A(t,z)ei(ω0t−k0z) + c.c. (2.11)

Die Näherung der nichtlinearen Polarisation kann nun in die Wellengleichung 2.1 eingesetzt

werden. Die darin enthaltene Integralform für die lineare Polarisation (Gl. 2.2) kann in

analoger Weise durch die Betrachtung einer ebenen Welle und einer Taylorentwicklung in

eine Differenzialform überführt werden. In einer Näherung zweiter Ordnung folgt dann für

die Wellengleichung:[
∂

∂z
+

1

u

∂

∂t
− i

1

2
k2

∂2

∂t2

]
A(t,z) = i

µ0

k0

∂2P (nl)

∂t2

= −i
3

8

ω2
0χ

(3)

c2k0

|A(t,z)|2A(t,z)

= −i
n2,Kk0

n0

|A(t,z)|2A(t,z)

= −ik0∆nKA(t,z),

(2.12)

mit der Gruppengeschwindigkeit u =
[
( ∂k

∂ω
)ω0

]−1
und der Gruppengeschwindigkeitsdispersion

k2 = ( ∂2k
∂ω2 )ω0, sowie dem nichtlinearen Brechungsindex-Koeffizienten n2,K bzw. der normier-

ten Brechungsindexänderung ∆nK :

n2,K =
3

8

χ(3)(ω0)

n0

∆nK =
n2,K |A(t,z)|2

n0

. (2.13)

Da für die Betrachtung des Kerr-Effekts χ(3) rein reell ist, wirkt die Änderung durch das

Strahlungsfeld lediglich auf den Realteil des komplexen Brechungsindexes. Der aus der Ein-

wirkung resultierende Brechungsindex berechnet sich wie folgt:

n = n0 + n2,K |A(t,z)|2

= n0 + n2,KI(t,z),
(2.14)

mit n2,K =
2n2,K

εcn0
.

Der quadratische Term auf der linken Seite der Differenzialgleichung 2.12 beschreibt die

zeitliche Verbreiterung der Laserpulse im dispersiven Medium. Diese kann aber vernachlässigt

werden, wenn die sog. Dispersionslänge LD =
τ2
p

|k2| nicht überschritten wird (z � LD). In

diesem Fall reduziert sich die Differenzialgleichung 2.12 weiter zu:

∂A

∂z
+

1

u

∂A

∂t
+ i

n2,Kk0

n0

|A(t,z)|2A(t,z) = 0, (2.15)
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KAPITEL 2. WECHSELWIRKUNG ULTRAKURZER PULSE MIT DIELEKTRIKA

Abbildung 2.1: Änderung der Frequenz eines ultrakurzen Laserpulses (chirp) in Folge der

Selbstphasenmodulation (aus [10]).

zu der im strahlbegleitenden Koordinatensystem η = t− z
u

folgende Lösungsfunktion ange-

geben werden kann:

A(η,z) = A0(η)e
−i

n2,Kk0
n0

|A0(η)|2z
, (2.16)

wobei A0 die Amplitude vor dem Eintreten der Welle in das Medium darstellt. Die Phase

der ursprünglichen Amplitudenfunktion wird abhängig von der Pulsspitzenleistung während

der Propagation durch das nichtlineare Medium verändert:

ϕnl(η,z) = −n2,Kk0

n0

|A0(η)|2z, (2.17)

und somit eine Phasenmodulation

∂ϕ

∂t
=

∂ϕ0

∂t
− n2,Kk0

n0

z
∂

∂t
|A0(η)|2 (2.18)

bewirkt. Da sich der Brechungsindex n praktisch instantan mit der Pulsamplitude ändert,

durchlaufen die verschiedenen Teile des Pulses unterschiedliche Brechungsindizes, so dass

innerhalb des Pulses die Phase verändert 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 2.1 verdeutlicht. Da die Selbstphasen-

modulation bereits bei kleinen Wechselwirkungslängen auftritt, sollte sie im Gegensatz zur

Pulsverbreiterung durch die Gruppengeschwindigkeitsdispersion bei der Betrachtung von

dünnen dielektrischen Schichten berücksichtigt werden.

2.1.2 Nichtlinearität durch inverse Bremsstrahlung

Ein zusätzlicher Beitrag zum Brechungsindex wird durch die Präsenz von freien Ladungs-

trägern in dem dielektrischen Medium hervorgerufen. Wenn durch Mehrphotonen- und

Avalanche-Ionisationsprozesse, die in Abschnitt 2.2 näher erläutert werden, ein Plasma er-

zeugt wird, können die enthaltenen Elektronen im Strahlungsfeld zu Schwingungen angeregt

werden. Die erzeugten Leitungsbandelektronen können als freies Elektronengas aufgefasst

9



2.1. PROPAGATION ULTRAKURZER PULSE IN DIELEKTRIKA

werden, deren zusätzlicher Beitrag zum komplexen Brechungsindex mit Hilfe der Drude-

Theorie beschrieben wird.

Die Permittivität eines Dielektrikums lautet in Abwesenheit von Leitungsbandelektronen

[10, 52, 63]:

ε(ω0) = 1 + χ(ω0) = 1 +
ω2

p

ω2
12 − ω2

0 + i ω0

τ12

, (2.19)

wobei ω12 die Frequenz und 1
τ12

die Breite des Übergangs vom Valenz- in das Leitungsband

angibt. Werden Leitungsbandelektronen durch Ionisation erzeugt, können sie in Folge der

fehlenden Kopplung an Atome (ω12 = 0) von der Strahlung zu Schwingungen angeregt wer-

den. Eine Dämpfung erfahren die Elektronen im Wesentlichen durch Stöße mit dem Gitter,

welche mit einer Zeitkonstanten τc auftreten. Die zusätzlich durch das Plasma hervorgerufene

Suszeptibilität lautet somit [103]:

χP (ω0) = −
ω2

p

ω2
0 − iω0

τc

= −
ω2

p(ω
2
0τ

2
c + iω0

τc
)

ω2
0(1 + ω2

0τ
2
c )

,

(2.20)

wobei

ωp =

√
ρe2

mε0

(2.21)

die Plasmafrequenz, m die reduzierte Masse des Elektrons im Leitungsband, sowie τc die

typische Kollisionszeit der Elektronen mit dem Gitter darstellt. Der durch das Plasma her-

vorgerufene zusätzliche Anteil zum komplexen Brechungsindex2 berechnet sich auf Grund

der Additivität der Polarisation aus der Differenz 3:

n0ñ2,P (ω0) =
√

1 + χ(ω0) + χP (ω0)−
√

1 + χ(ω0). (2.22)

Die Wurzeln können in Potenzreihen entwickelt werden, wobei unter der Annahme kleiner

Suszeptibilitäten χ(ω) und χP (ω) in erster Näherung (
√

1 + δ ≈ 1 + 1
2
δ) folgende Näherung

gilt:

ñ2,P (ω0) = −
ω2

p(ω
2
0τ

2
c + iω0τc)

2n0ω2
0(1 + ω2

0τ
2
c )

. (2.23)

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

Tilde gekennzeichnet.
3In einem weiterführenden Modell von Martin et al. [63] werden darüber hinaus auch die Elektronen

berücksichtigt, die bei der Bildung von STEs (self-trapped excitons), d. h. lokalen Elektron-Loch-Paaren

entstehen. Die zugehörige Suszeptibilität hat die gleiche Struktur wie der zweite Term von Gl. 2.19, aller-

dings mit Bandlückenabstand ωtr und -breite τtr des STEs. Das Vorzeichen des zusätzlichen Beitrags zur

Permittivität ist dadurch festgelegt, ob die Bandlücke kleiner (-) oder größer (+) als die Photonenenergie

ist. Da die Kopplung der STEs an das Strahlungsfeld deutlich kleiner als für Leitungsbandelektronen ist,

wird deren Beitrag zum Brechungsindex für das beschriebene Modell vernachlässigt.
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In Analogie zur Brechungindexvariation durch den Kerr-Effekt leitet sich daraus ab:

∆ñP =
ñ2,P

n0

= −
ω2

p(ω
2
0τ

2
c + iω0τc)

2n2
0ω

2
0(1 + ω2

0τ
2
c )

,

(2.24)

Dieser Anteil ∆ñP wird in die Wellengleichung 2.12 eingesetzt

−ik0∆ñP A(t,z) = −1

2
σ(1− iω0τc)ρA(t,z), (2.25)

mit dem Absorptionsquerschnitt

σ =
k0ω0τc

n2
0ρc(1 + ω2

0τ
2
c )

, (2.26)

und der kritischen Plasmadichte

ρc =
ε0mω2

0

e2
(2.27)

Die physikalische Bedeutung der kritischen Plasmadichte ist, dass ein rapides Anwachsen der

Absorption des Mediums für die eingestrahlte Welle bei Erreichen dieses charakteristischen

Wertes zu beobachten ist. Daher wird dieser Wert in einer Vielzahl von Veröffentlichungen

mit dem Einsetzen von laserinduzierter Zerstörung in Verbindung gebracht.

Der erste Term von Gl. 2.25 beschreibt die Absorption des Strahlungsfeldes durch das Plas-

ma, wobei die Höhe der Absorption durch den Absorptionskoeffizienten

α = σρ (2.28)

bestimmt wird. Die Absorption bei Durchdringung der Strecke z im Medium kann über das

Lambertsche Gesetz I(t,z) = I(t,0)e−αz ermittelt. Der zweite Term bestimmt die durch die

freien Elektronen ausgelöste Variation des reellen Brechungsindexes.

Abschließend kann die durch Kerr-Effekt und Plasma induzierte Änderung des reellen Bre-

chungsindexes in der folgenden Form angegeben werden, wobei Gln. 2.13 und 2.23 Berück-

sichtigung finden:

n0∆n = n0 (∆nK + Re(∆ñP ))

=
3

8

χ(3)(ω0)

n0

|A(t,z)|2 −
ω2

pτ
2
c

2n0(1 + ω2
0τ

2
c )

.
(2.29)

Die Wellengleichung, deren Anteile sich aus Gln. 2.12 und 2.25 zusammensetzen, lautet

folglich:
∂A

∂z
+

1

u

∂A

∂t
=

[
−ik0∆n +

1

2
α

]
A(t,z), (2.30)

Eine Abschätzung der Kollisionszeit τc lässt sich über die folgende Modellvorstellung gewin-

nen [103]. Bei der inversen Bremsstrahlung werden Stöße zwischen Elektronen und Ionen
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2.2. DYNAMIK DER ELEKTRONENDICHTE

vollführt. Die Kollisionsrate kann über die mittlere Wahrscheinlichkeit für das Eintreten

eines Elektrons in den Bereich des Ions ermittelt werden:

τ−1
c = ρ < vσei >' ρ < v >< σei >, (2.31)

wobei < v > die mittlere thermische Geschwindigkeit und σei der Wirkungsquerschnitt

für eine Elektron-Ion-Kollision bezeichnet. Die mittlere Elektronengeschwindigkeit bei einer

Temperatur Te und der damit verbundenen kinetischen Energie Ekin = 3
2
kBTe beträgt:

< v >=

√
2Ekin

m
=

√
3kBTe

m
. (2.32)

Der Kollisionswirkungsquerschnitt kann mit σei ≈ π < R0 >2 abgeschätzt werden. Der mitt-

lere Atomradius wird über das Coulomb-Potenzial abgeschätzt, wobei Abschirmungseffekte

im Plasma vernachlässigt werden.

< R0 >2=

(
1

4πε0

e2

Ekin

)2

(2.33)

Durch Einsetzen von 2.32 und 2.33 in den Ansatz 2.31 ergibt sich:

τc =
16πε2

0

√
mE3

kin√
2e4ρ

=
12
√

3ε2
0

√
mk3

BT 3
e

e4ρ
.

(2.34)

2.2 Dynamik der Elektronendichte

Im folgenden Abschnitt werden die für die nichtlinearen Effekte im Dielektrikum ursächlichen

Ionisierungsprozesse erläutert. Die Dynamik bei der Elektronendichte wird im Wesentlichen

durch die folgende Ratengleichung beschrieben:

∂ρ

∂t
= WPI + WAv −Wr. (2.35)

Dabei liefern die Terme der Photoionisation WPI und der Avalancheionisation WAv einen

Zuwachs der Elektronendichte im Medium, denen die Rekombination Wr mit einer Zeitkon-

stante τr entgegenwirkt.

2.2.1 Photoionisation im intensiven Strahlungsfeld

Bei der Wechselwirkung eines Dielektrikums mit einem intensiven elektromagnetischen

Strahlungsfeld werden Elektronen von diskreten Energiezuständen in das kontinuierliche Lei-

tungsband gehoben. Für die in dieser Arbeit untersuchten Dielektrika ist dabei wesentlich,

dass die Absorption eines einzelnen Photons nicht ausreicht, die Bandlücke zu überwinden.
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Bei intensiver Laserstrahlung, wie z. B. ultrakurzen Pulsen, ist dennoch ein signifikanter

Wirkungsquerschnitt für Photoionisation vorhanden, der auf Mehrphotonen- bzw. Tunnelio-

nisation zurückzuführen ist.

Im Falle der Mehrphotonenionisation werden quasi-simultan zwei oder mehrere Photonen

absorbiert, um ein Elektron über die Bandlücke zu heben. Der Wirkungsquerschnitt σk für

die Anregung mit k Photonen wird mit wachsendem k zunehmend kleiner, da dieser im

Wesentlichen durch die Wahrscheinlichkeit beeinflusst wird, dass sich k 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 erhält. Hierzu sind allerdings noch höhere Feldstärken als für die Mehr-

photonenionisation notwendig.

Zur Berechnung der Photoionisation durch intensive Laserpulse wird in der Literatur im

Wesentlichen die Lösung nach Keldysh [50] bzw. hierauf aufbauende Weiterentwicklungen

[26, 80] verwendet, wobei hier dem verbreiteteren Originalausdruck gefolgt wird:

WPI(|A|) =
2ω0

9π

(
ω0m

~
√

Γ

) 3
2

Q(γ,x) exp

{
−π

K(
√

Γ)− E(
√

Γ)

E(
√

ξ)
]x + 1[

}
, (2.36)

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

von y. Weitere Abkürzungen sind:

γ = ω0

√
mUi

e|A|
Γ =

γ2

γ2 + 1
ξ =

1

1 + γ2
(2.37)

η =
π2

2K(
√

ξ)E(
√

ξ)
x =

2

π

Ui

~ω0

1√
Γ

E(
√

ξ) µ =]x + 1[−x (2.38)

Q(γ,x) =

√
π

2K(
√

ξ)

∞∑
n=0

exp

{
−nπ

K(
√

Γ)− E(
√

Γ)

E(
√

ξ)

}
Φ
(√

η(n + 2µ)
)

. (2.39)

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

sind [18], sowie

Φ(z) =

z∫
0

exp
{
y2 − z2

}
dy (2.40)

die Dawson-Funktion [100] beschreibt. Weiterhin bezeichnet n0 den Brechungsindex des Di-

elektrikums bei der Wellenlänge λ0 und Ui den Bandabstand. Der sogenannte adiabatische

Keldysh-Parameter γ gilt als Maß dafür, ob Multiphotonen- (γ � 1) oder Tunnelionisation

(γ � 1) bei der Photoionisation im intensiven Strahlungsfeld die dominierende Rolle ein-

nimmt. Für γ = 1 kann bei gegebenen Test- und Materialparametern unter Verwendung von

I(t) =
1

2
cn0ε0|A(t)|2 (2.41)
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eine Übergangs-Leistungsdichte Itr berechnet werden:

Itr =
ω2

0cn0ε0mUi

2e2
. (2.42)

Bei einer Dominanz der Mehrphotonen-Ionisation, d. h. im Bereich I � Itr reduziert sich

Gl. 2.36 zu:

WMPI(|A|) =
2ω0

9π

(ω0m

~

) 3
2
Φ


√√√√2

(
k − Ũi

~ω0

) (4γ)−2k exp

{
2k

(
1− 1

4γ2

)}
, (2.43)

wobei die Abkürzungen

k =

]
1 +

Ũi

~ω0

[
, Ũi = Ui

(
1 +

1

4γ2

)
. (2.44)

verwendet werden. Im Falle von Leistungsdichten oberhalb des Übergangswertes I � Itr und

somit im Bereich von vorherrschender Tunnelionisation kann ebenfalls eine Näherungsformel

angegeben werden:

WTI(|A|) =
2

9π2

Ui

~

(
mUi

~2

) 3
2
(

~ω0

γUi

) 5
2

exp

{
−π

2

γUi

~ω0

(
1− 1

8
γ2

)}
. (2.45)

Zur Verdeutlichung des Verhaltens der Ionisationsrate im Übergangsbereich von

Mehrphotonen- hin zur Tunnelionisation sind die Raten aus Gln. 2.36, 2.43 und 2.45 in Ab-

bildung 2.2 dargestellt4. Für diese Beispielrechnung wurden als Parameter der Brechwert von

Quarz n0 = 1,45, die reduzierte Elektronenmasse5 m = 0,635 me, sowie als Laserwellenlänge

λ0=800 nm und als Pulsdauer τp=160 fs gewählt. Die dargestellten Raten spiegeln exakt

die von Sudrie et al. [100] beschriebenen Verläufe wider6. Die Abbildung verdeutlicht die

hervorragende Übereinstimmung der Näherungsausdrücke für Mehrphotonen- bzw. Tunne-

lionisation nach Keldysh im jeweiligen Anwendungsbereich. Dagegen eignet sich die oftmals

verwendetete Beschreibungsform für die Mehrphotonenionisation im Bereich I � Itr nach

dem Muster W = σkI
k offensichtlich nicht als Näherung der exakten Keldysh-Rate, wenn

intensivere Laserpulse betrachtet werden. Der Grund hierfür ist, dass das effektive Potential

Ũi bereits bei Leistungsdichten, die beinahe eine Größenordnung unter dem Übergangswert

Itr liegen, so weit ansteigt, dass k Photonen nicht mehr ausreichen, ein Elektron über die

nunmehr vergrößerte Bandlücke zu heben. Dieses Verhalten äußert sich durch das Auftreten

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

4Die numerischen Berechnungen wurden mit MathCad 8 durchgeführt [66]
5Polaron-korrigierte effektive Masse des Elektrons [28].
6Obwohl sich in der genannten Veröffentlichung auf die exakte Rate nach Keldysh bezogen wird, weicht die

von Sudrie angegebene Rate vom Originalausdruck 2.36 in Folge einer alternativen Definition der elliptischen

Integrale ab [20].

14



KAPITEL 2. WECHSELWIRKUNG ULTRAKURZER PULSE MIT DIELEKTRIKA

1E12 1E13 1E14 1E15
1E25

1E30

1E35

CHA04001

 WPI
 WMPI
 WTI
 WMPI6

Io
ni

si
er

un
gs

ra
te

 W
 [1

/(c
m

³ s
)]

Leistungsdichte I [W/cm²]

Abbildung 2.2: Berechnete Photoionisierungsraten durch Laserpulse (τp=160 fs und

λ0=800 nm) in Quarz in Abhängigkeit der Leistungsdichte I; WPI : exakte

Keldysh-Rate, WMPI : Näherung für Mehrphotonenionisation, WTI : Nähe-

rung für Tunnelionisation, WMPI6: MPI-Rate der Form WMPI6 = σ6I
6 mit

σ6 = 1,8 · 10−47 cm9

sW6 ; Übergangsleistungsdichte Itr = 35TW
cm2 .

etwa um eine Größenordnung und bei der Übergangsleistungsdichte bereits um zwei Größen-

ordnungen überschätzt. Der physikalische Hintergrund für die Vergrößerung der Bandlücke

ist die Steigerung der mittleren kinetischen Energie der in das Leitungsband gehobenen Elek-

tronen bei höheren Leistungsdichten, die zusätzlich zum Bandabstand aufgewendet werden

muss [45].

2.2.2 Avalanche-Ionisation

Die in das Leitungsband gehobenen Elektronen erhalten im Strahlungsfeld des ultrakurzen

Laserpulses zusätzliche Energie durch inverse Bremsstrahlung. Bei einem hinreichend großen

Energieeintrag können die
”
heißen“Elektronen über inelastische Stöße weitere Atome ioni-

sieren, die wiederum während der Dauer des Pulses beschleunigt werden. Eine Abschätzung

für die hierfür relevante Kollisionszeit wurde bereits in Gl. 2.34 angegeben. Für die quanti-

tative Beschreibung der Avalanche-Ionisation sind in der Literatur eine Reihe von Modellen

15
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zu finden, die sich im Ergebnis deutlich unterscheiden können [11, 25, 27, 47]. Für die in

dieser Arbeit durchgeführten Abschätzungen wird ein Modell nach Tikhonravov [100, 103]

verwendet.

Während eines optischen Zyklus T0 = 2π
ω0

nimmt ein Elektron im intensiven Laserfeld mit

der Feldstärke E(t) die mittlere Leistung P =< eE(t)v(t) > auf. Wenn das Elektron zum

Zeitpunkt t0 direkt nach einer Kollision die Anfangsgeschwindigkeit v0 hat, dann verhält sich

die Geschwindigkeit des beschleunigten Elektrons zur Zeit t nach:

v(t,t0) =

 t∫
t0

eA0

2m
eiω0t′dt′ + c.c.

+ v0. (2.46)

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

lisionszeitpunkte zu berücksichtigen (t > t0):

w(t,t0) =
1

τc

exp

{
−t− t0

τc

}
. (2.47)

Hieraus folgt mit < v0 >= 0:

v(t) =< v(t,t0) >=
1

2
V exp{iω0t}+ c.c., (2.48)

mit:

V = −i
eA0

mω0

+
eA0

mω0(ω0τc − i)
. (2.49)

Für die mittlere, auf das Elektron übertragene Leistung folgt dann:

P =
τc

1 + (ω0τc)2

e2A2
0

2m
. (2.50)

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

Eloss = 2
m

M
(1− cos θ)Ekin, (2.51)

mit der kinetischen Energie des Elektrons Ekin und dem Streuwinkel des Elektrons θ. Die

Verlustleistung durch Kollision ist dann:

Ploss = 2
m

Mτc

Ekin, (2.52)

wobei eine Gleichverteilung der Streuwinkel < cos θ >= 0 angenommen werden kann. Aus

2.50 und 2.52 kann die Energiebilanz für ein Elektron im Strahlungsfeld angegeben werden:

∂Ekin

∂t
=

τc

1 + (ω0τc)2

e2A2
0

2m
− 2

m

Mτc

Ekin. (2.53)

Mit der Einführung der folgenden Bezeichnungen:

Emax
kin =

e2A2
0Mτ 2

c

4m2[1 + (ω0τc)2]
τ ∗ =

M

2m
τc (2.54)
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lautet die Lösung dieser Differenzialgleichung für t < t∗:

Ekin(t) = Emax
kin

(
1− exp

{
− t

τ ∗

})
≈ Emax

kin

t

t∗
. (2.55)

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

Stoß mit einem Atom ein weiteres Elektron über die Bandlücke Ui zu heben:

Ui = Ekin(τi) = Emax
kin

τi

τ ∗
. (2.56)

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

τ−1
i = σ

I

Ui

(2.57)

und die Ionisierungsrate kann über

WAv =
ρ

τi

=
σ

Ui

ρI (2.58)

berechnet werden.

2.2.3 Anregungszustände und Relaxationsprozesse

Die Untersuchung der Relaxationsprozesse von Leitungsbandelektronen in Dielektrika ist ein

weites Forschungsfeld, und soll daher nur für das in dieser Arbeit relevante Zeitregime von

wenigen 100 fs nach dem Puls und für langlebige Anregungszustände angeschnitten werden.

Grundsätzlich zählen zu den wichtigsten Verlustkanälen für Leitungsbandelektronen die sog.

Primärdefekte self-trapped excitons (STEs) und F-H-Paare [47]. Als STEs werden solche An-

regungszustände bezeichnet, deren Energieniveaus nur geringfügig unter dem Leitungsband

bzw. oberhalb des Valenzbandes liegen und im Allgemeinen nur eine kurze Lebensdauer

haben. Für Quarz konnten Deformationen von Sauerstoff- und Siliziumatomen in der Kri-

stallstruktur als Auslöser für STEs durch Simulationsrechnungen identifiziert werden [91].

Dagegen zerfallen F-H-Paare, die z. B. durch unterbrochene Bindungen und Fehlstellen ge-

bildet werden, mit einer größeren Zeitkonstanten und relaxieren bei Raumtemperatur in den

Grundzustand oder bilden stabile F-Zentren. Einen weiteren Verlustkanal für 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 für Ladungsträger dienen. Dieser zusätzliche Anteil soll aber in der hier

dargestellten Modellierung vernachlässigt werden.

Die bei der Relaxation über primäre Defekte zu beobachtenden Zeitkonstanten sind we-

sentlich von den in dem Dielektrikum möglichen Rekombinationkanälen abhängig. So kann

beispielsweise für Quarz nach der Elektronenanregung ein schneller Relaxationsprozess

(τr ≈ 250 fs [84] bzw. τr ≈ 150 fs [9, 63]) zur Bildung von F-H-Paaren (nonbridging oxygen
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hole centers und Silizium E’-Zentren) führen. Für den Fall dielektrischer Schichten wurden

in pump-probe-Experimenten ebenfalls schnelle Relaxationsprozesse für Quarz (τr ≈ 220 fs),

Tantaloxid (τr ≈ 160 fs [45] bzw. 520 fs [69]) und Titanoxid (τr ≈ 200 fs) [69] festgestellt. Da-

gegen finden bei Aluminiumoxid (τr ≈ 100 ps) und Magnesiumoxid (τr ≈ 50 ps) wesentlich

langsamere Relaxationsprozesse statt [77].

Für die Abschätzung der Elektronendichte wird also im Folgenden ebenfalls von einer Rela-

xationszeitkonstanten von τr = 150 fs ausgegangen, womit für die Relaxationsrate folgender

Ausdruck angegeben werden kann:

Wr =
ρ

τr

. (2.59)

Die Bildung von stabilen Defektzuständen wird als Ursache für das Auftreten von Akku-

mulationseffekten bei der Mehrpuls-Zerstörschwellenmessung diskutiert. Demnach könnten

langlebige Defektzustände durch nachfolgende Pulse neu angeregt werden und besonders in

der Aufbauphase der Elektronendichte auf der ansteigenden Flanke des Pulses zusätzliche

Ladungsträger bereitstellen [45]. Des Weiteren kann die Erzeugung von stabilen F-Zentren

mechanischen Stress im Dielektrikum auslösen [47]. So konnte bei der Bildung von Frenkel-

Defekten z. B. in KBr eine Volumenvergrößerung festgestellt werden. Wenn sich F-Zentren

im Bereich des Fokus akkumulieren, kann sich folglich ein Stress gegenüber 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) unterdrückt wurde und eine wesentlich höhere Mehrpuls-Zerstörschwelle 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 3.4.5 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 abgeschätzt wurden, soll in die-

sem Abschnitt die Elektronendichte in Quarz unter Berücksichtigung der für Zerstörschwel-

lenmessungen üblichen Testparameter berechnet werden. Im Folgenden wird von einem

typischen Wert für die Schwelle von Oberflächenzerstörungen bei Quarzsubstraten von
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H ≈ 2,8 J
cm2 [57] (λ0 ≈ 800 nm,τp = 100 fs) ausgegangen7. Wird weiterhin ein Gauß-förmiges

zeitliches Leistungsdichteprofil zu Grunde gelegt [21]:

I(t) = I0 exp

{
−4 ln(2)

t2

τ 2
p

}
, (2.60)

ist die Leistungsdichte am Scheitelpunkt bei einer Energiedichte H

I0 = H ·
2
√

ln(2)

τp

√
π

= 26
TW

cm2
, (2.61)

da Energie- und Leistungsdichte über H =
∫

I(t)dt = I0

∫
e−a2t2dt = I0

√
π

a
[18] ver-

knüpft sind. Wie bereits in Abbildung 2.2 dargestellt, lautet für Quarz die Übergangs-

Leistungsdichte Itr = 35 TW
cm2 und der Maximalwert des Keldysh-Parameters γ = 1,2. Für die

Berechnung der Ionisierungsrate ist mithin die exakte Keldysh-Formel zu verwenden. Des

Weiteren ist der Absorptionsquerschnitt (Gl. 2.26) der Avalanche-Ionisation über die Kolli-

sionszeit der Elektronen im Plasma τc (Gl. 2.34) ebenfalls von ρ abhängig. Dies erschwert

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

genannten Einzelbeiträgen 2.36, 2.58 und 2.59 wie folgt zusammensetzt:

∂ρ

∂t
= WPI(I) +

σ(ρ)

Ui

ρI − ρ

τr

. (2.62)

Daher wird in dieser Arbeit ein numerisches Verfahren zur Berechnung der Elektonendich-

te eingesetzt: Ausgehend von einer initialen Elektronendichte ρ(t0) kann der Zuwachs an

Elektronen in einem kleinen Zeitintervall ∆t durch Photo- und Avalanche-Ionisation bzw.

die Abnahme durch Rekombination berechnet werden. Hierfür wird die zu diesem Zeitpunkt

t1 = ∆t + t0 vorherrschende Leistungsdichte I(t1) zu Grunde gelegt. Im nächsten Berech-

nungsschritt für t2 = ∆t+t1 wird die so berechnete Elektronendichte ρ(t1) als Ausgangspunkt

für die nächsten Zu- und Abgänge an Elektronen verwendet. Durch schrittweise Addition

der Beiträge über den relevanten Zeitbereich kann die Elektronendichte ermittelt werden.

Wie bereits bei der Abschätzung der Photoionisation wird von einer reduzierten Elektronen-

masse m = 0,635 me ausgegangen, sowie eine Rekombinationszeit von τr = 150 fs gewählt.

Der noch fehlende Parameter der mittleren kinetischen Energie der Elektronen im Plasma,

der für die Bestimmung der Kollisionszeit (Gl. 2.34) notwendig ist, wird mit Ekin = 0,1 Ui

abgeschätzt8. Die hieraus resultierende Kollisionszeit τc verringert sich hierbei in einem Elek-

tronendichtebereich von 1020− 1021 cm−3 von 1,8 fs auf 0,18 fs, und umfasst somit den Wert

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

7Dieser Wert kann durch lineare Extrapolation eigener Mehrpuls-Zerstörschwellenmessungen auf den Ein-

zelschusswert [93], bzw. aus Einzelpuls-Schwelle von Ionenstrahl-gesputterten SiO2-Schichten (s. Abbildung

3.15) bestätigt werden
8Dieser Wert folgt aus einer groben theoretisch Abschätzung und ist nicht durch konkrete Messwerte

verifiziert [103].
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Abbildung 2.3: Berechneter zeitlicher Verlauf der Elektronendichte ρ in Quarz (n0 = 1,45)

für verschiedene Energiedichten H (τ = 100 fs, λ0 = 800 nm, Puls zentriert

um t = 0 s), kritische Elektronendichte ρc = 1,1 · 1021 cm−3.

Der zeitliche Verlauf der Elektronendichte bei der Einstrahlung eines Pulses mit der in Gl.

2.60 beschriebenen zeitlichen Pulsform ist für verschiedene Energiedichten in Abbildung 2.3

dargestellt. In dieser Abbildung ist zu erkennen, dass relativ unabhängig von der Energie-

dichte die Elektronendichte im Bereich der ansteigenden Flanke des Pulses anwächst, bis im

Bereich der Pulsspitze eine Elektronendichte von ca. 1019 cm−3 erreicht wird. Weiterhin ist

bei t ≈ −70 fs das Auftreten einer Stufe festzustellen, die von dem Übergang der 6- hin zur

7-Photonenionisation herrührt, welcher, wie in Abbildung 2.2 erkennbar, in Quarz bei einer

Leistungsdichte von I ≈ 5 TW
cm2 stattfindet. Nach Erreichen der Pulsspitze ist eine weitere

Stufe zu erkennen, deren Höhe sensitiv von der Energiedichte abhängt. Die Erzeugung von

Elektronen durch Avalanche-Ionisation wird offenbar schwellenartig von der Elektronendich-

te im Bereich der Pulsspitze beeinflusst. Während für eine um 10% niedrigere Energiedichte

kein stufenartiger Anstieg auftritt und die Elektronendichte bei etwa 1019 cm−3 verbleibt,

erhöht sie sich bereits auf ca. 7·1020 cm−3 für einen um 5% unter der Zerstörschwelle liegenden

Wert. Bei Erreichen der Zerstörschwelle übersteigt die Elektronendichte mit ca. 5 ·1021 cm−3

deutlich die kritische Dichte ρc = 1,1 · 1021 cm−3. Eine weitere Erhöhung um 10% lässt die

Elektronendichte auf über 1022 cm−3 anwachsen. An das jeweilige Maximum schließt sich ein
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Bereich abfallender Elektronendichte an, der durch die Relaxationszeit τr bestimmt wird.

Weiterhin ist in Simulationsrechnungen von Stuart et al. [98] sowie unter Berücksichtigung

von Rekombinationen von Apostolova et al. [7] ebenfalls eine Steigerung der Elektronen-

dichte nach Erreichen der Pulsspitze von deutlich mehr als einer Größenordnung ermittelt

worden.

Zunächst lässt sich feststellen, dass das in diesem Abschnitt beschriebene Modell offen-

sichtlich gut geeignet ist, das Einsetzen von Zerstörung bei Erreichen einer Schwellen-

Energiedichte (insbesondere im Hinblick auf die typischen Fehlermargen bei Zerstörschwel-

lenmessungen von etwa 20%) am Beispiel von Quarz zu reproduzieren. Es sei darauf hinge-

wiesen, dass die Modellparameter nicht an experimentelle Daten des Zerstörschwellentests

angepasst werden, sondern aus anderen Quellen stammen.

Um dennoch die Sensitivität des Modells bezüglich dieser Parameter abschätzen zu können,

wurde die theoretische Zerstörschwelle, d. h. die Energiedichte zur Erlangung der kritischen

Elektronendichte, für variierte Modellparameter ermittelt: Während für den ursprünglichen

Parametersatz ein Wert von 2,65 J
cm2 ermittelt werden kann, lässt eine reduzierte Masse von

m = 0,5 me (in [57]) die Zerstörschwelle auf 2,17 J
cm2 sinken und eine Abschätzung m = me

diesen Wert auf 3,95 J
cm2 (in [45]) ansteigen. Die reduzierte Masse ist folglich eine Größe,

deren genaue Kenntnis für das Modell von großer Wichtigkeit ist. Ebenfalls einen großen

Einfluss auf die Zerstörschwelle hat die mittlere kinetische Energie der Elektronen: Bei einer

Energie von Ekin = 0,03 Ui sinkt die Zerstörschwelle auf 2,30 J
cm2 , wogegen ein Wert von

Ekin = 0,3 Ui mit einer Schwelle von 3,44 J
cm2 verbunden ist. Im Gegensatz dazu ist das

Modell sehr tolerant gegenüber veränderten Relaxationszeiten: Während die Schwelle für

τr = 100 fs auf 2,71 J
cm2 steigt, ergibt sich für τr = 250 fs (in [84]) oder τr = 500 fs (in [69])

lediglich eine Erniedrigung auf 2,63 J
cm2 bzw. 2,60 J

cm2 .

Die vorgestellten Betrachtungen legen nahe, dass das aus vielen Publikationen bekannte de-

terministische Zerstörungsverhalten von Dielektrika im fs-Bereich offensichtlich durch das

besondere Zusammenwirken von Photo- und Avalanche-Ionisation in Form des schwellenar-

tigen Ansteigens der Avalanche-Ionisation hervorgerufen wird: Liegt die Energiedichte nur

wenige Prozent unterhalb der Schwelle, so ist die durch den Puls hervorgerufene Elektro-

nendichte um 1-2 Größenordnungen unter der kritischen Dichte, deren Erreichen mit dem

Einsetzen laserinduzierter Zerstörung in Zusammenhang gebracht wird.

2.3.2 Brechungsindexvariation bei Einwirkung ultrakurzer Pulse

Im Folgenden sollen die nichtlinearen Einflüsse des Kerr-Effektes und des Plasmas auf den

komplexen Brechungsindex und damit auf das Übertragungsverhalten und die Absorption

von Dielektrika am Beispiel von Quarz diskutiert werden. Die nichtlinearen Anteile zum

Realteil des Brechungsindexes aus Gl. 2.29 sowie der Absorptionskoeffizient aus Gl. 2.28

21



2.3. NUMERISCHE MODELLIERUNG DER WECHSELWIRKUNG

seien hier noch einmal wiedergegeben:

n0∆n = n0 (∆nK + Re(∆ñP )) =
3

8

χ(3)(ω0)

n0

|A(t,z)|2 −
ω2

pτ
2
c

2n0(1 + ω2
0τ

2
c )

(2.63)

α = σρ. (2.64)

Bezüglich der Änderung des reellen Brechungsindexes ist zu erkennen, dass die beiden Terme

mit entgegengesetztem Vorzeichen beitragen: Während der Kerr-Effekt den Brechungsindex

erhöht, wirkt die plasmainduzierte Brechungsindexvariation in negativer Richtung. Welcher

dieser Anteile überwiegt, hängt wesentlich von der Feldstärke und von der Elektronendich-

te ab. Wie bereits im vorigen Abschnitt beschrieben, variieren sowohl die Feldstärke des

Laserpulses als auch die Elektronendichte erheblich, wenn ein ultrakurzer Pulse mit dem

Dielektrikum wechselwirkt.

Zur quantitativen Beschreibung des Verhaltens von nichtlinearer Brechungsindexänderung

und Absorption können die im vorigen Abschnitt beschriebenen numerischen Methoden zur

Berechnung der Leistungs- und Elektronendichte verwendet werden. Während die vom Kerr-

Effekt ausgelöste Variation über n2,KI(t,z) mit n2,K = 3,2 · 10−16 cm2

W
[1] beiträgt, wird

Re(∆ñP ) durch Einsetzen von ρ in ωp und τc berechnet. Für die folgenden Berechnungen

zur Variation des reellen Brechungsindexes und der Absorption von Quarz in der Nähe der

Zerstörschwelle, deren Resultate in Abbildung 2.4 dargestellt sind, wurden die bisherigen

Modellparameter beibehalten (m = 0,635 me; Ekin = 0,1 Ui; τr = 150 fs).

Die berechneten zeitlichen Verläufe von reellem Brechungsindex und Absorptionskoeffizien-

ten zeigen erhebliche Unterschiede, wenn die Energiedichte in einem engen Bereich um die

Zerstörschwelle herum variiert wird. Im oberen Diagramm von Abbildung 2.4 ist zu erken-

nen, dass bis zum Zeitpunkt der Pulsspitze der Kerr-Effekt den Brechungsindex für jede der

gewählten Energiedichten annähernd gleich ansteigen lässt. Dies ist auf die lediglich gerin-

ge Änderung der Leistungsdichte in dem gewählten Energiedichtebereich zurückzuführen.

Der Einfluss des Plasmas auf den Brechungsindex ist demgegenüber wesentlich gravierender.

Während für H = 2,5 − 2,55 J
cm2 eine maximale negative Änderung von etwa −0,01 bei

t ≈ 100 fs erzeugt wird, steigt diese Änderung für 2,6 J
cm2 bereits auf −0,04 an. Für den

Absorptionskoeffizienten ist ebenfalls für 2,6 J
cm2 eine signifikante Steigerung festzustellen.

Wird die Energiedichte auf 2,65 J
cm2 gesteigert, kehrt sich die Tendenz bei t ≈ 100 fs um,

d. h. die negative Änderung 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 für diese Energiedichte bereits in die

Nähe des Sättigungswertes von α ≈ 2 · 104 1
cm

bewegt.

Die beschriebenen Kalkulationen stehen für Energiedichten unterhalb der Zerstörschwelle im

Einklang mit den Ergebnissen von pump-probe-Experimenten [9, 63]. In diesen Experimen-

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

22



KAPITEL 2. WECHSELWIRKUNG ULTRAKURZER PULSE MIT DIELEKTRIKA

-200 0 200 400 600 800 1000
-0,08

-0,06

-0,04

-0,02

0,00

0,02

CHA04003

V
ar

ia
tio

n 
B

re
ch

un
gs

in
de

x 
∆n

 n
0

Zeit t [fs]

-200 0 200 400 600 800 1000

0

5000

10000

15000

20000

CHA04004

 2,50 J/cm²
 2,55 J/cm²
 2,60 J/cm²
 2,65 J/cm²
 2,70 J/cm²
 2,75 J/cm²

A
bs

or
pt

io
ns

ko
ef

fiz
ie

nt
 α

 [1
/c

m
]

Zeit t [fs]

Abbildung 2.4: Berechnete Variation des reellen Brechungsindexes n0∆n und des Absorp-

tionskoeffizienten α in Quarz (n0 = 1,45) für verschiedene Energiedichten

H (τ = 100 fs, λ0 = 800 nm, Puls zentriert um t = 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 anschließt. Dabei ist die maximale

Höhe der negativen Phasenverschiebung für 4 TW
cm2 um einen Faktor 5 größer als für 3 TW

cm2 ,

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 Übertragungsverhalten und die Absorption von Quarz.

Nachdem die zeitlich veränderlichen Verläufe des reellen Brechungsindexes und des Absorp-

tionskoeffizienten bekannt sind, kann nunmehr geklärt werden, wie sich die geänderten op-

tischen Parameter auf die Reflexion und Absorption des auslösenden ultrakurzen Pulses

auswirken. Der Reflexionsgrad R einer Grenzfläche unter Berücksichtigung der nichtlinearen

Brechungsindexanteile ist gegeben durch [61]:

R =

(
n− 1

n + 1

)2

=

(
n0(1 + ∆n)− 1

n0(1 + ∆n) + 1

)2

. (2.65)

Sowohl der Reflexionsgrad als auch die Leistungsdichte ändern sich zeitlich, weshalb der

Reflexionsgrad mit dem zeitlichen Pulsprofil gewichtet werden muss:

Rw =

∫
I(t)R(t)dt∫

I(t)dt
≈

∑
i

I(ti)R(ti)∑
i

I(ti)
. (2.66)

Die Zeitpunkte ti, zu denen Leistungsdichte und Reflexionsgrad bestimmt werden, müssen für

die Summationsnäherung, 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 α

ermittelt werden. Unter der Annahme, dass α über die Propagation annähernd konstant

bleibt, gilt nach dem Lambertschen Absorptionsgesetz A = 1 − e−αd für die gewichtete

Absorption:

Aw ≈

∑
i

I(ti)A(ti)∑
i

I(ti)
. (2.67)

In Abbildung 2.5 ist die über Gl. 2.66 berechnete, gemittelte Reflexion einer Grenzfläche

sowie die Absorption, die ein ultrakurzer Puls mit τ = 100 fs und λ0 = 800 nm nach Gl.

2.67 bei der Propagation durch ein Quarzsubstrat der Dicke 1 mm erfährt, in Abhängigkeit

der Energiedichte H dargestellt. Bezüglich des Reflexionsgrades ist ein annähernd linearer

Anstieg für Energiedichte bis ca. H = 1,8 J
cm2 in Folge des Kerr-Effektes zu verzeichnen. Für

größere Energiedichten führt der negative Einfluss der signifikant erhöhten Elektronendichte

dazu, dass der Reflexionsgrad bei H = 2,2 J
cm2 einen Maximalwert durchläuft. Bei der

weiteren Zunahme hin zur Zerstörschwelle fällt der Reflexionsgrad deutlich und unterschreitet

sogar den Wert der unbestrahlten Oberfläche. Die Absorption ist bis H = 1,5 J
cm2 noch
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Abbildung 2.5: Kalkulation des gewichteten Reflexionsgrades einer Vakuum/Quarz-

Grenzfläche sowie des gewichteten Absorptionsgrades eines Quarzsubstra-

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

kleiner als 1000 ppm, erhöht sich aber rapide mit der zunehmenden Elektronendichte im

Dielektrikum.

Diese Modellrechnung für Quarz verdeutlichet den Einfluss, den der Kerr-Effekt bzw. die er-

zeugte Elektronendichte bereits erheblich unterhalb der kritischen Dichte auf den Reflexions-

und Absorptionsgrad ausüben kann. Während im vorigen Abschnitt das Auftreten von la-

serinduzierter Zerstörung 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 erhöht, bzw. durch das Plasma erniedrigt. Hinsicht-

lich des Absorptionsgrades führten 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

Überschätzung des Absorptionsgrads führt, könnte die Erwärmung der optischen Komponen-

te unterhalb der Zerstörschwelle, neben langlebigen Anregungszuständen (s. Abschn. 2.2.3),

zu dem Auftreten von Akkumulationseffekten und damit einem Mehrpuls-Zerstörungsver-

halten führen.
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2.4 Zusammenfassung der theoretischen Modellierung

In diesem Kapitel wurden die Wechselwirkungsmechanismen von ultrakurzen Laserpulsen

mit Dielektrika erläutert, die für die Veränderung der optischen Eigenschaften von optischen

Komponenten in Bezug auf Zerstörschwelle, Absorption und Übertragungsverhalten wesent-

lich sind. Unter Einbeziehung des Kerr-Effekts ist eine Herleitung der Wellengleichung erfolgt,

aus der die nichtlineare Änderung des Brechungsindexes ersichtlich wurde. Diese Wellenglei-

chung wurde um den Einfluss der inversen Bremsstrahlung erweitert, welcher sich in einer

Brechungsindexänderung sowohl für den realen als auch für den imaginären Teil äußerte.

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 für die

Reflexion und Absorption eines Quarzsubstrates in Abhängigkeit 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 berücksichtigt. Am Bei-

spiel von Quarz wurde die Ratengleichung mit Hilfe publizierter Modellparameter numerisch

gelöst. Für Energiedichten im Bereich der Zerstörschwelle konnte ein sprunghafter Anstieg

der Elektronendichte bis über einen Wert von 1021 cm−3 ermittelt werden und steht somit in

Einklang mit der weithin bekannten Beobachtung, dass das Einsetzen von laserinduzierter

Zerstörung im Bereich ultrakurzer Laserpulse in einem eng begrenzten Energiedichtebereich

stattfindet.
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Kapitel 3

Messung der laserinduzierten

Zerstörschwelle

Eine wesentliche Voraussetzung für die Verwendung von Hochleistungslasern in der Mate-

rialbearbeitung ist die Erzeugung hinreichend hoher Energie- bzw. Leistungsdichten. Eine

weitere Erhöhung der Leistungsfähigkeit dieser Systeme ist hauptsächlich durch die Laser-

strahlresistenz der verwendeten Laserkomponenten limitiert. Daher kommt der Schwelle für

laserinduzierte Zerstörung eine zentrale Bedeutung im Bereich der Entwicklung von Hochlei-

stungslasern zu. Die technologische Evolution bei der Steigerung der Leistungsfestigkeit von

Laserkomponenten spiegelt sich schwerpunktmäßig in den Veröffentlichungen des seit 1968

jährlich stattfindenden Boulder Damage Symposiums wider. Erst durch die dort präsentier-

ten, extensiven Forschungsarbeiten und den internationalen Diskurs wurde die Entwicklung

eines Standards zur Messung der Zerstörschwelle ermöglicht.

Das Standardverfahren zur Messung der Zerstörschwelle gemäß der Normenreihe ISO 11254

[38–40] wird im Folgenden kurz erläutert. Hieran schließt sich die Vorstellung der optimier-

ten Mess- und Auswertungsprozeduren an, deren Motivation die zielgerichtete und automa-

tisierte Zerstörschwellenmessung ist. Auf Grund der rasanten technologischen Entwicklung

praxistauglicher UKP-Lasersysteme und somit der wachsenden Nachfrage nach leistungsfe-

sten Laserkomponenten muss die Messvorschrift zur Zerstörschwellenmessung bezüglich 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 Prüfparameter demon-

striert. Abschließend werden die Ergebnisse mit den Modellvorstellungen verglichen sowie

die Anwendbarkeit und notwendige Adaptionen der ISO 11254 für den Bereich ultrakurzer

Pulse diskutiert.



3.1. ZERSTÖRSCHWELLENMESSUNG NACH ISO 11254

3.1 Zerstörschwellenmessung nach ISO 11254

3.1.1 Anwendungsbereiche der Norm

Das in der Norm ISO 11254 beschriebene Prinzip zur Messung der laserinduzierten

Zerstörschwelle ist für die große Bandbreite an unterschiedlichen Lasersystemen identisch.

Als Zerstörung wird dabei jede permanente und durch Laserstrahlung induzierte Modifika-

tion bezeichnet, die durch die Inspektion mittels Nomarski-Mikroskopie identifizierbar ist.

Als Zerstörschwelle wird die größte Energie- bzw. Leistungsdichte bezeichnet, bei der die

extrapolierte Wahrscheinlichkeit für das Auftreten von laserinduzierter Schädigung Null ist.

Die Vorschrift zur Durchführung von Zerstörschwellenmessungen 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 gütegeschalteter Impulslaser hoher Pulsenergie einherging, wurde bereits

zu einem frühen Zeitpunkt für die Untersuchung von grundlegenden Zerstörmechanismen

eingesetzt und ist in Wissenschaft und Industrie als Qualifizierungsprozedur etabliert.

Mit der Steigerung von Pulswiederholraten bei modernen Festkörper- und Gaslasersystemen

stellen Modifikationen in Laserkomponenten, die sich erst nach einer Beaufschlagung mit 108

und mehr Pulsen ergeben, ein beträchtliches Problem für die Abschätzung der Langzeitsta-

bilität dieser Optiken dar. Um die Abnahme der Zerstörschwelle mit wachsender Pulszahl

zu quantifizieren, ist die Norm um einen zweiten Teil (ISO 11254-2 [39]), der sich mit der

praxisrelevanteren Mehrpuls-Zerstörschwellenmessung befasst, erweitert worden. Bei der mit

S on 1 bezeichneten Zerstörschwellenmessung wird ein Prüfort mit einer Anzahl von S Pulsen

gleicher Energiedichte bestrahlt.

Die Untersuchung der Einzelpuls- und Mehrpuls-Zerstörschwelle sind naturgemäß destruk-

tive Prüfverfahren und können daher nur eine Aussage über die Strahlungsfestigkeit einer

Vergleichsoptik bieten. Der direkten Zertifizierung der Leistungsbeständigkeit einer Laser-

komponente unter Verwendung eines zerstörungsfreien Verfahrens ist durch einen Norment-

wurf möglich, welcher den dritten Teil der Norm darstellt [40].

Auf Grund der für die Materialbearbeitung mit Ultrakurzpuls-Lasersysteme typischen Repe-

titionsraten im kHz-Bereich, ist für die folgenden Betrachtungen zur Charakterisierung der

Zerstörschwelle die Mehrpuls-Zerstörschwellenmessung zu preferieren.

3.1.2 Konzept der Mehrpuls-Zerstörschwellenmessung

Der grundlegende Aufbau einer S on 1-Messung ist in Abbildung 3.1 dargestellt. Die von

einem Lasersystem erzeugten Pulse werden mit einem variablen Abschwächer und einer

Fokussiereinheit in ihrer räumlichen Energieverteilung geformt, so dass die Energiedichte für

das gewählte Strahlprofil eine Zerstörung der Prüfoberfläche erlaubt. Ein Teil der Strahlung
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Abbildung 3.1: Prinzipieller Aufbau einer Apparatur zur Messung der laserinduzierten

Zerstörschwelle (aus [39]).

wird zur Strahlanalyse ausgekoppelt, um Schwankungen bzgl. der Pulsenergie, sowie des

zeitlichen und räumlichen Strahlprofils zu detektieren.

Die zu untersuchende Probe befindet sich einem Halter, der über die Bewegung einer Trans-

latoreinheit das Erreichen mehrerer Prüforte auf der Probenoberfläche ermöglicht. Für die

Bestimmung der S on 1-Zerstörschwelle wird jeder Prüfort mit S Pulsen einer eingestell-

ten Energiedichte beaufschlagt. Mit Hilfe eines online-Zerstörungsdetektors kann bei erfolg-

ter Zerstörung die hierfür notwendige Pulszahl ermittelt werden. Durch die Variation der

Energiedichte für die unterschiedlichen Prüforte wird der interessierende Übergangsbereich

der Wahrscheinlichkeit von verschwindender hin zu sicherer Zerstörung untersucht. Eine

abschließende Inspektion der bestrahlten Probenorte erfolgt nach der Messung mit einem

Nomarski-DIK1-Mikroskop. Das Ergebnis ist ein Datensatz, in dem jedem Prüfort eine Ener-

giedichte und eine Pulszahl sowie der Zerstörungszustand zugeordnet ist. Die Auswertung

der Daten erfolgt über die Darstellung der charakteristischen Zerstörungskurve. Hierbei wird

der Datensatz für jede interessierende Auswertepulszahl bezüglich des Zerstörungszustan-

des analysiert und als Zerstörwahrscheinlichkeitskurve dargestellt. Mit Hilfe eines geeignet

gewählten Modells kann die Zerstörschwelle für jede Auswertepulszahl extrapoliert und in

der charakteristischen Zerstörungskurve gegen die Pulszahl aufgetragen werden2.

Räumliches Strahlprofil

Durch die Fokussiereinheit sollte ein definiertes räumliches Strahlprofil, vorzugsweise Gauß-

oder Flat-Top-förmig, auf der Probenoberfläche erzeugt werden. Zur verbesserten Vergleich-

barkeit ist für die Berechnung der Energiedichte3 Hmax die effektive Fläche AT,eff , auf die

1differentielle Interferenzkontrastverstärkung
2Für die Darstellung der charakteristischen Zerstörungskurve eine umfangreiche Datenmenge notwendig.

Bei Bedarf kann auch ein vereinfachter Test mit niedriger Genauigkeit auf Grundlage des Extrapolations-

verfahrens durchgeführt werden. Dieses Verfahren ist ebenfalls in der Norm erläutert.
3Da im Rahmen dieser Arbeit ausschließlich gepulste Laserstrahlung für Zerstörschwellentests zum Einsatz

kam, wird auf analoge Definitionen für kontinuierliche Strahlung verzichtet.
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typische Pulse mit der Energie Q einwirken, heranzuziehen:

Hmax =
Q

AT,eff

(3.1)

Die effektive Fläche ist vom räumlichen Strahlprofil abhängig und wird durch Messung der

Energiedichte-Verteilungsfunktion H(x,y) am Ort der Probenoberfläche bestimmt.

AT,eff =
Q

Hmax

=

∞∫
−∞

∞∫
−∞

H(x,y)dxdy

Hmax

(3.2)

Für einen radialsymmetrischen Gauß-Strahl mit dem 1/e2-Strahldurchmesser d86,5 ergibt

sich:

AT,eff =

2πHmax

∞∫
0

e
−8 r2

d2
86,5 rdr

Hmax

=
1

8
πd2

86,5, (3.3)

sowie für ein Flat-Top-Profil mit Strahldurchmesser d100:

AT,eff =
Hmaxπd2

100

Hmax

=
1

4
πd2

100 (3.4)

Der zu dieser Fläche zugehörige effektive Strahldurchmesser dT,eff berechnet sich aus:

dT,eff = 2

√
AT,eff

π
. (3.5)

Somit ist der effektive Durchmesser mit dem Flat-Top-Durchmesser d100 identisch, jedoch

bei Gauß-Profilen um einen Faktor
√

2 kleiner als der 1/e2-Durchmesser.

Das Strahlanalysesystem hat testbegleitend neben dem räumlichen Strahlprofil H(x,y) und

der Pulsenergie Q auch das zeitliche Pulsprofil P (t) in der Prüfebene zu ermitteln. Um eine

von der expliziten Form des zeitlichen Pulsprofils P (t) unabhängige Definition der Pulsdauer

zu erlangen, wird statt der Halbwertsbreite τH die effektive Pulsdauer verwendet. Da die

Pulsenergie dem Integral des Pulsprofils entspricht, ist die effektive Pulsdauer

τeff =
Q

Ppk

=

1/fp∫
0

P (t)dt

Ppk

, (3.6)

wobei fp der Repetitionsrate und Ppk der Pulsspitzenleistung entspricht.

Anforderungen an die Aufbaukomponenten

Die Bestandteile des Messaufbaus müssen einer Reihe von Anforderungen genügen, die für

die Abschätzung des Fehlers und die Aussagekraft der Resultate eine zentrale Bedeutung

haben. Da bislang für 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 fp 1%

max. Schwankung Pulsenergie fp 5%

max. Schwankung eff. Fläche AT,eff 6%

max. Schwankung Energiedichte Hmax 20%

Genauigkeit Pulsenergiemessung Q 5%

empf. Fokusdurchmesser auf der Probe dσ0 0,2 mm

Auswerteverfahren

Das Ziel der S on 1-Zerstörschwellenmessung ist die Modellierung der Abnahme der

Zerstörschwelle mit wachsender Pulszahl mittels der charakteristischen Zerstörungskurve.

Zur Berechnung der Zerstörschwellenwerte wird der aus der Messung ermittelte Datensatz,

der die applizierte Energiedichte und Pulszahl für jeden Prüfort dokumentiert, auf die jewei-

lige Auswertepulszahl projeziert und eine Zerstörwahrscheinlichkeitskurve ermittelt. Hierzu

wird die Energiedichtenachse in Intervalle eingeteilt, die relativen Häufigkeiten für Zerstörung

innerhalb der Intervalle bestimmt und eine Gerade als Modellfunktion an die Häufigkeits-

punkte angepasst, um auf die 0%-Zerstörwahrscheinlichkeit zu extrapolieren. Zur Sicher-

stellung der statistischen Belastbarkeit sollten in jedem Intervall mindestens 10 Messwerte

lokalisiert sein. Außerdem sollten ebenfalls Intervalle mit Zerstörwahrscheinlichkeit Null und

Eins existieren.

Werden die Zerstörschwellenwerte in der charakteristischen Zerstörungskurve gegen die Aus-

wertepulszahl aufgetragen, kann bei genügender Datenbasis eine empirische Anpassungs-

funktion zur Extrapolation der Zerstörschwelle außerhalb des Testbereichs genutzt werden

[39]:

Hth(N) = Hth,∞ +
Hth,1 −Hth,∞

1 + 1
∆

log10(N)
, (3.7)

wobei die Einzelpuls-Zerstörschwelle Hth,1, die Zerstörschwelle für die Schusszahl unendlich

Hth,∞ als Fitparameter Verwendung finden. Der dritte Fitparameter ∆ ist gleichbedeutend

mit dem Logarithmus der Pulszahl, an der die Tangente im Punkt (1,Hth,1) das Niveau Hth,∞

schneidet, und somit ein Maß für die Krümmung der charakteristischen Zerstörungskurve. Als

Beispiel ist in Abbildung 3.2 eine charakteristische Zerstörungskurve dargestellt, an welche

die in Gl. 3.7 beschriebene Funktion angepasst wurde. Offensichtlich ist die Anzahl von bis

zu 108 Testpulsen für den präsentierten Zerstörschwellentest ausreichend, um ein Sättigungs-

verhalten zu identifizieren und mithin eine belastbare Extrapolation der Zerstörschwelle für

größere Pulszahlen zu ermöglichen4.

4Die Verschiebung der Anpassungskurve stellt eine konservative Abschätzung dar, bei der alle gemessenen
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Abbildung 3.2: Gemessene S on 1-Zerstörschwelle als Funktion der Pulszahl; gepunktete

Kurve: Anpassung gemäß 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 Zerstörwahrscheinlichkeitskurve

manuell durch den Operateur einzustellen. Am Beispiel von Zerstörschwellenmessungen mit

CO2-Laserstrahlung wurde festgestellt, dass die Variation dieser Auswerteparameter bei ak-

zeptablen Zerstörwahrscheinlichkeitskurven zu Abweichungen der 0%-Zerstörschwelle von

über 10% führt [105]. Diese Unsicherheit rührt 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

ermöglichen, werden für die in dieser Arbeit durchgeführten Zerstörschwellenmessungen Re-

gressionsalgorithmen angewendet, welche die direkte Anpassung von Modellfunktionen an die

binären Daten erlauben. Diese optimierten Auswerteverfahren kommen ohne eine Einteilung

der Energiedichtenachse in Intervalle aus und stellen mithin die Basis für eine automatisierte

Zerstörschwellenmessung dar.

Daten gerade oberhalb dieser Kurve lokalisiert sind.

32



KAPITEL 3. MESSUNG DER LASERINDUZIERTEN ZERSTÖRSCHWELLE

3.2.1 Logistischer Regressionsalgorithmus für binäre Daten

Bei den zu betrachtenden Zerstörexperimenten können die Ausgänge yi von n Zufallsexpe-

rimenten Y = (y1,...,yn) in erster Ordnung als stochastisch unabhängig voneinander ange-

nommen werden, wobei die Wahrscheinlichkeit für Zerstörung P (yi = 1|xi) = π(xi) sowie

für Nicht-Zerstörung P (yi = 0|xi) = 1− π(xi) durch ein oder mehrere Größen xi beeinflusst

werden. Zur Modellierung der binären und binomialverteilten5 Daten eines solchen Zufalls-

experimentes ist die logistische Regression als Standardverfahren der angewandten Statistik

bekannt [33, 68]. Ausgangspunkt für die Modellierung ist die lineare Unabhängigkeit der p

Einflussgrößen6 xi = (1, xi1,...,xip) und somit die lineare Form der Modellfunktion

ηi =
p∑

j=0

xijβj i = 0,...,p bzw.

η = Xβ,

(3.8)

wobei die zu bestimmenden Modellparameter mit β = (β0,...,βp) bezeichnet werden. Um den

unbeschränkten Wertebereich der Modellfunktion η auf das Intervall [0,1] zu projezieren,

wird die für binäre Daten häufig verwendete logit-Transformation genutzt

ηi = g(πi) = log
πi

1− πi

=

p∑
j=0

xijβj. (3.9)

Die zum besten Schätzer7 β̂ gehörige Wahrscheinlichkeitsfunktion ist folglich

π̂(x) =
exp{β̂ · x}

exp{β̂ · x}+ 1
, (3.10)

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

besten Schätzers liegt in der Maximierung der Likelihood-Funktion8 bezüglich des Parame-

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

l̃(β) =
n∏

i=1

π(xi)
yi (1− π(xi))

1−yi . (3.11)

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

5Das Auftreten von laserinduzierter Zerstörung ist nur im übertragenen Sinn binomialverteilt, da π durch

die Variation der Einflussfaktoren xi nicht über die n Zufallsexperimente konstant gehalten wird [83]
6Der Index i = 0 berücksichtigt einen zusätzlichen konstanten Einflussfaktor xi0 = 1
7Auf Grund des begrenzten Stichprobenumfanges kann der Parametersatz β prinzipiell nur geschätzt

werden, wobei der entsprechende beste Schätzer mit einem Dach gekennzeichnet wird.
8Die bekanntere Methode der geringsten Fehlerquadrate stellt einen einfachen Spezialfall dieses allge-

meinen Prinzips dar. Anschaulich drückt die Likelihood-Funktion die Wahrscheinlichkeit aus, bei einem

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

l(β) = ln
{

l̃(β)
}

=
n∑

i=1

yi ln {π(xi)}+ (1− yi) ln {1− π(xi)}

=
n∑

i=1

(
yi ln

{
exp ηi

exp ηi + 1

}
+ (1− yi) ln

{
1− exp ηi

exp ηi + 1

})
=

n∑
i=1

(yiηi − yi ln {exp ηi + 1}+ (1− yi)(− ln {exp ηi + 1}))

=
n∑

i=1

(
p∑

j=0

yixijβj − ln

{
exp

{
p∑

j=0

xijβj

}
+ 1

})
.

(3.12)

Das Nullsetzen der partiellen Ableitungen der log-Likelihood-Funktion l(β) nach den Para-

metern βr liefert das folgende nichtlineare Gleichungssystem:

∂l(β)

∂βr

=
n∑

i=1

yixir −
exp

{∑p
j=0 xijβj

}
exp

{∑p
j=0 xijβj

}
+ 1

xir


=

n∑
i=1

(yixir − πixir)
!
= 0

(3.13)

bzw. in Matrixschreibweise

∂l(β)

∂β
= XT (Y − π(x))

!
= 0. (3.14)

Zur Lösung dieses Gleichungssystems wird das iterative weighted least squares-Verfahren

vorgeschlagen [68]. Hierzu wird eine neue Zufallsvariable Z benötigt:

zi = η̂i + (Yi − π̂i)
dηi

dπi

|π̂i
. (3.15)

Der Kehrwert der angegebenen Ableitung, ausgewertet an der Stelle π̂i, kann für die logisti-

sche Funktion berechnet werden

dπi

dηi

=
d

dηi

exp ηi

1 + exp ηi

=
exp ηi (1 + exp ηi)− exp ηi exp ηi

(1 + exp ηi)2

=
exp ηi

(1 + exp ηi)2

= πi(1− πi) = σ2
i ,

(3.16)

da für jedes einzelne Zufallsexperiment i eine Binomialverteilung vorliegt. Damit vereinfacht

sich Gl. 3.15 zu

zi = η̂i +
Yi − π̂i

σ̂2
i

(3.17)
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Darüber hinaus wird eine Diagonalmatrix mit Gewichtungsfaktoren eingeführt:

Wii =
(dπi

dηi
)2

σ2
i

= σ2
i (3.18)

Es kann bewiesen werden [68], dass der beste Schätzer β̂ sowohl das Likelihood-

Gleichungssystem 3.14 als auch das folgende Gleichungssystem löst:

XTW Xβ̂ = XTW Z. (3.19)

Der Iterationsschritt ist folglich

β̂s+1 = (XTW X)−1XTW Z, (3.20)

Die Varianz σ̂2(β̂j) ist in den Diagonalelementen der Matrix9 I−1 = XT WX enthalten und

kann ohne zusätzlichen Aufwand für 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 Zerstörwahrscheinlichkeitskurven zufrieden stellend ausgewertet und erst-

mals eine automatisierte Zerstörschwellenmessung durch testbegleitende Auswertung erreicht

werden. Um die Beschränkung in der Wahl der Modellfunktion zu überwinden, wurde über

die beschriebene logistische Regression hinaus ein nichtlinearer Regressionsalgorithmus in

die Auswertung implementiert, der im folgenden Abschnitt erläutert 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 können [23]:

Y = β0 + β1Z1 + ... + βpZp + ε, (3.21)

wobei Y den Ausgang eines Zufallsexperimentes beschreibt und die Zi beliebige Funktionen

der Zufallsvariablen X1,...,Xk sind10. Hier bezeichnen die βi die Modellparameter und das ε

einen normalverteilten Fehlerterm mit Erwartungswert E(ε) = 0 und Varianz V (ε) = σ2.

Bei der Verwendung nichtlinearer Funktionen werden zum Zweck der Unterscheidung die

Zufallsvariablen mit ξ1,...,ξk und die Parameter mit θ1,...,θp bezeichnet, sowie das Modell

durch

Y = f(ξ1,...,ξk; θ1,...,θp) + ε = f(ξ; θ) + ε (3.22)

9Inverse Fisher-Informationsmatrix
10Diese Schreibweise schließt somit die Möglichkeit der Transformation mit ein.
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beschrieben. Sind nach der n-maligen Durchführung des Zufallsexperimentes die Beobach-

tungen Yu,ξ1u,...,ξku mit u = 1,...,n verfügbar, kann statt Gl. 3.22 die Abkürzung

Yu = f(ξu,θ) + εu (3.23)

angegeben werden. Als Maß für die Güte der Anpassung bei einem gewählten Parametersatz

θ wird die Fehlerquadratsumme S(θ) verwendet

S(θ) =
n∑

u=1

(Yu − f(ξu,θ))2 . (3.24)

Ziel der Optimierung ist es, den besten Schätzer θ̂ zu finden, der die Fehlerquadratsumme

S(θ) minimiert. Da die analytische Durchführung der partiellen Differentiation von Gl. 3.24

bei komplexen Funktionen zumeist schwierig ist, werden in der Literatur im Wesentlichen

drei numerische Lösungsverfahren angegeben: die Linearisierung, das Gradientenverfahren

und das Levenberg-Marquardt-Verfahren [23].

Linearisierung

Bei diesem Verfahren wird die Modellfunktion f(ξu,θ) in der Nähe des initialen Schätzers

θ0 in einer Taylorreihe entwickelt, wobei lediglich der ersten beiden Terme berücksichtigt

werden

f(ξu,θ) = f(ξu,θ0) +

p∑
i=1

[
∂f(ξu,θ)

∂θi

]
θ=θ0

(θi − θi0). (3.25)

Wird dieser Ausdruck mittels

f 0
u = f(ξu,θ0)

β0
i = θi − θi0

Z0
iu =

[
∂f(ξu,θ)

∂θi

]
θ=θ0

(3.26)

umgeformt, kann Gl. 3.23 in eine aus Gl. 3.21 bekannte, linearisierte Form überführt und

die Fehlerquadratsumme SS(θ) berechnet werden:

Yu − f 0
u =

p∑
i=1

β0
i Z

0
iu + εu

SS(θ) =
n∑

u=1

{
Yu − f(ξu,θ0)−

p∑
i=1

β0
i Z

0
iu

}2

.
(3.27)

Der beste Schätzer θ̂ kann durch diese Linearisierung mit den aus dem Abschnitt über

die logistische Regression bekannten Methoden iterativ ermittelt werden. Die wesentlichen

Schwierigkeiten dieses Verfahrens liegen bei der geringen Konvergenzgeschwindigkeit und der

Notwendigkeit einer guten Initialschätzung, 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(θ) aus Gl. 3.24 direkt vorgenommen, um die Richtung

und Größe des Interationsschrittes festzulegen

−∂S(θ)

∂θ1

,...,−∂S(θ)

∂θp

(3.28)

Dieses Verfahren zeichnet sich im Allgemeinen durch eine schnelle Konvergenz aus, wenn die

Initialschätzung θ0 weit von θ̂ entfernt ist. Nähert sich der aktuelle Schätzer dem besten

Wert, neigt das Gradientenverfahren zu einem
”
Zick-zack-Kurs“, der mit einer langsamen

Konvergenz in diesem Bereich des θ-Raumes einhergeht.

Levenberg-Marquardt-Verfahren

Dieses Verfahren stellt einen Kompromiss zwischen der Linearisierung und dem Gradien-

tenverfahren dar und kombiniert die günstigen Eigenschaften beider Methoden. Der ent-

scheidende Vorteil ist, dass dieses Verfahren in fast allen Anwendungsfällen zuverlässig und

hinreichend schnell konvergiert, worin auch die weite Verbreitung in Programmen zur Da-

tenanalyse begründet liegt. Ausgehend von einem Initialschätzer θ0 zeigen die Vektoren für

den Iterationsschritt für die Linearisierung und das Gradientenverfahren in unterschiedli-

che Richtungen. Für das Levenberg-Marquardt-Verfahren zeigt sich, dass diese Richtungen

für eine Vielzahl praktischer Fälle 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 3.2.1 erläuterten logistischen Re-

gression für die Auswertung von Zerstörschwellenmessungen verwendet. Die Umsetzung in

das Mess- und Auswertungsprogramm erfolgte durch Implementierung eines Programmmo-

duls, das zum Basispaket der Programmierumgebung LabVIEW [71] gehört. Diesem Pro-

grammmodul werden die binären Daten und die gewählte Modellfunktion übergeben, aus

denen die Anpassungsparameter berechnet werden. Der mit der nichtlineare Anpassung ver-

bundene zusätzliche Rechenaufwand fällt bei handelsüblichen 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 Zerstörwahrschein-

lichkeit

Das Zerstörungsverhalten kann im Allgemeinen in drei Bereiche untergliedert werden: Ei-

nem Bereich niedriger Energiedichte mit vernachlässigbarer Zerstörwahrscheinlichkeit, einem

Bereich hoher Energiedichte mit praktisch sicherem Auftreten von Zerstörung und einem

zwischen diesen lokalisierten dritten Bereich.

Die Genauigkeit des Auswerteverfahrens ist grundsätzlich von der gewählten Modellfunktion

abhängig, die für die Extrapolation der Zerstörschwelle verwendet wird. Eine Modellfunk-

tion soll für die praktische Umsetzung des Normverfahrens in erster Linie der empirischen

Beschreibung der Zerstörwahrscheinlichkeit dienen. Die explizite Modellierung, die die zu

Grunde liegenden Zerstörungsphänomene widerspiegelt, ist bei der Anwendung der Norm

nicht von primärer Bedeutung, da der Geltungsbereich in Bezug auf Spektralbereich, Puls-

dauer, Spotdurchmesser, Probentyp etc. bei weitem zu groß ist.

Obwohl die Angabe einer Zerstörschwelle von Anwenderseite gewünscht wird, führt die-

se Forderung zu grundlegenden Problemen. Zunächst ist streng physikalisch betrachtet die

Zerstörwahrscheinlichkeit einer Optikkomponente grundsätzlich von Null verschieden und

daher eine 0%-Zerstörwahrscheinlichkeit nur für eine Pulsenergie gleich Null sicher zu stel-

len. Über diesen rein akademischen Fall hinaus deuten theoretische Betrachtungen von

Zerstörphänomenen darauf hin [53], dass laserinduzierte Zerstörung nicht zwangsläufig mit

einem Schwellenverhalten einhergehen muss, sondern in bestimmten Fällen eher einen S-

Kurven-förmigen Verlauf zeigt. Für eine solche Modellfunktion wäre lediglich die Extrapo-

lation auf ein höheres Wahrscheinlichkeitniveau als 0% sinnvoll.

Im Folgenden soll daher, neben der weithin gebräuchlichen Rampenfunktion, ebenfalls die

logistische Funktion (Gl. 3.10) für die Auswertung von Zerstörschwellenmessungen diskutiert

werden. Über diese Funktion hinaus ließen sich zahlreiche weitere Ausdrücke für kurvenförmi-

ge Modellfunktionen finden, die im Einzelfall zur Beschreibung des Zerstörungsverhaltens

sinnvoll sein könnten. Da die Breite des Übergangsbereiches ∆H für Zerstörschwellenmes-

sungen mit ultrakurzen Laserpulsen generell vergleichsweise gering ist und somit kein wesent-

licher Unterschied zwischen einer Gerade und einer S-Kurve bestände, wird die logistische

Funktion im Rahmen dieser Arbeit lediglich als Alternative vorgestellt. Der jeweilige Kur-

venverlauf sowie die Energiedichte Hz für das gewünschte Zerstörwahrscheinlichkeitsniveau

z werden durch die folgenden Ausdrücke beschrieben:

Rampenfunktion:

PR(H) =


0 für H < H0,5 − ∆H

2
H−H0,5

∆H
+ 1

2
für H0,5 − ∆H

2
≤ H ≤ H0,5 + ∆H

2

1 für H > H0,5 + ∆H
2

(3.29)
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Abbildung 3.3: Apparatur zur Messung der laserinduzierten Zerstörschwelle mit ultrakur-

zen Laserpulsen.

Hz = H0,5 + ∆H

(
z − 1

2

)
(3.30)

Logistische Funktion:

PL(H) =
1

1 + exp
(

H0,5−H

∆H

) (3.31)

Hz = H0,5 −∆Hln

(
1− z

z

)
(3.32)

Für beide Modellfunktionen stellt H0,5 die extrapolierte Energiedichte für eine 50%-

Zerstörwahrscheinlichkeit und somit die Mitte des Übergangsbereiches dar. Der Parameter

∆H charakterisiert die Breite des Übergangsbereiches von geringer zu hoher Zerstörwahr-

scheinlichkeit.

3.3 Umsetzung der Zerstörschwellenmessung für den

fs-Bereich

3.3.1 Überblick Messapparatur

Die wesentlichen Elemente des für den Ultrakurzpulsbereich adaptierten Zerstörschwellen-

Messaufbaus sind in Abbildung 3.3 dargestellt. Um eine möglichst praxisnahe Umsetzung der

Standard-Messprozedur für die Zerstörschwellenmessung im Bereich ultrakurzer Pulse zu er-

reichen, ist die Auswahl von anwendungsrelevanten Messaufbaukomponenten und Prüfobjek-

ten von hoher Bedeutung. Aus diesem Grund wurde auf ein kommerzielles, in Forschung und

Entwicklung zahlreich vertretendes Lasersystem als zentralen Bestandteil zurückgegriffen.

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 CPA11-Verstärkereinheit (SPITFIRE). Das am Laser Zentrum Hannover

installierte CPA-System zeichnet sich durch eine zusätzliche double-pass Nachverstärker-

stufe aus, womit im Idealfall Pulsenergien von maximal 2 mJ bei einer Repetitionsrate von

1 kHz realisiert werden können. Die Pulsdauer kann durch Verschieben der Kompressorgitter

stufenlos in einem Bereich von ca. 150 fs bis mehrere 10 ps variiert werden.

Mit der variablen Abschwächung kann die Pulsenergie bis auf unter 1 µJ reduziert wer-

den, womit ein hohen Dynamikbereich für die Zerstörschwellenmessung erreicht wird. Dieser

Abschwächer besteht aus einem drehbaren λ/2-Plättchen, das vor den Kompressorgittern

lokaliert ist. Bei Drehung des Plättchens relativ zur Gitterorientierung wird auf Grund der

polarisationsabhängigen Beugungseffizienz eine Abschwächung erzeugt [76], die durch Ver-

wendung eines motorisierten Drehtisches über einen Messrechner gesteuert wird. Mit Hilfe

eines dünnen, einseitig entspiegelten Quarzsubstrates wird ein Teil des Laserstrahls für 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 sphärischen Linsen geringere Wellenfront- und Pulsdeformationen zu ver-

zeichnen sind [15, 16]. Die zu untersuchende Prüfoberfläche befindet sich in der Fokusebene

und kann mittels einer 3-Achsen-Translationseinheit verschoben werden. Durch Verschiebung

senkrecht zur Propagationsrichtung z können verschiedene Prüforte eingestellt werden. Zur

effizienten Nutzung der Oberfläche sind die Positionen in einer hexagonalen Matrix angeord-

net. Die Positionierung in z-Richtung wird für die Vermessung der Strahlkaustik benötigt.

Tritt eine Zerstörung während 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 verfügbaren Positionen auf der Probenoberfläche nebst der Auswertung vollständig au-

tomatisiert abläuft.

3.3.2 Messung des räumlichen Strahlprofils

Bei der Zerstörschwellenmessung kommt der Bestimmung des räumlichen 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 trägt somit

erheblich zum Gesamtfehlerbudget bei. Andererseits ist die Vermessung relativ kleiner Fo-

kusdurchmesser im Bereich von 100 µm und darunter auf Grund des mangelnden räumlichen

Auflösungsvermögens von Detektorsystemen problematisch. Die am Laser Zentrum Hanno-

ver vorhandenen kamerabasierten Strahlprofil-Messsysteme verfügen über eine Pixelgröße

von minimal 14 µm und bieten mithin kein hinreichendes Auflösungsvermögen.

11chirped pulse amplification
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Aus diesen Gründen konnte eine zuverlässige Online-Strahlprofilmessung in der Referenze-

bene, wie sie in ISO 11146 [37] beschrieben ist, für die Zerstörschwellenmessung im Bereich

ultrakurzer Pulse nicht realisiert werden. Jedoch war auf Grund der hohen Stabilität des

verwendeten Lasersystems die Offline-Kontrolle des Strahlprofils hinreichend. Alternativ zu

einer direkten Bestimmung der räumlichen Energiedichte-Verteilungsfunktion wurde das ver-

einfachte Verfahren der bewegten Messerschneide gewählt.

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, großflächiger

Detektor misst die transmittierte Leistung in Abhängigkeit der Schneidenposition x. Der

unkorrigierte12 Strahldurchmesser dk berechnet sich aus den Schneidenpositonen x1 und x2,

an denen der transmittierte Anteil 84% und 16% beträgt:

dk = 2(x2 − x1) (3.33)

Die für die Zerstörschwellenmessung relevanten Strahlparameter, wie Taillendurchmesser

dσ0, Fokusposition z0 und Rayleigh-Länge zR, werden durch Anpassung des hyperbolischen

Propagationsgesetzes an die entlang der z-Richtung gemessenen Strahldurchmesser ermittelt.

Zur Charakterisierung des Ultrakurzpulslasers wurde in die Zerstörschwellenapparatur eine

Einrichtung zur Kaustikmessung implementiert. Hierfür wird statt einer Probe eine geeig-

nete Klinge in die Probenhalterung eingesetzt. Mit Hilfe der zusätzlichen Translationsachse

in z-Richtung ist eine Strahlprofilmessung entweder in vertikaler oder horizontaler Rich-

tung entlang der Kaustik möglich. Da mit dem Einbau der Klinge an Stelle einer Probe der

Zerstörschwellen-Messplatz nicht verändert wird, eignet sich diese Einrichtung zu Verifizie-

rung des Strahlprofils auch innerhalb einer Messserie. Das für die Kaustikmessung entwickelte

Programm, das automatisiert die Ansteuerung der Translatoren und die Datenerfassung und

Auswertung vornimmt, sorgt für die in der Norm vorgeschriebene Messebenenverteilung ent-

lang der Propagationsachse, so dass Nah- und Fernfeld bei der hyperbolischen Anpassung in

gleichem Maße gewichtet werden.

In Abbildung 3.4 ist das Ergebnis der Strahlcharakterisierung für 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 höheren transversalen Moden ergeben sich im

Vergleich zum Standardverfahren systematische Abweichungen in der Durchmesserbestimmung, die mittels

eines Korrekturfaktors zu kompensieren sind: dσ = dk√
M2

k

[0,81 · (
√

M2
k − 1) + 1]. Für geringe Abweichungen

von M2
k vom Idealwert 1 ist lediglich ein geringer Fehler zu verzeichnen. Die Korrektur würde im Falle

des Spitfire-CPA-Systems mit M2
k ≤ 1,3 demnach etwa 2% betragen. Da die nach Schneidenmethode be-

stimmten Fokusdurchmesser systematisch zu groß sind, werden die Zerstörschwellen konservativ nach unten

abgeschätzt.
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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 dσ0, Fokuslage z0, Fernfelddivergenzwinkel Θσ, Rayleigh-Länge zR,

Beugungsmaßzahl M2, sowie dem extrapolierten Strahldurchmesser am

Ort des Achromaten dL.

Anhand der Kaustiken ist deutlich erkennbar, dass dieser Strahl über den gesamten Messbe-

reich sehr symmetrisch ist. Taillendurchmesser und Fernfelddivergenzwinkel sind jeweils etwa

gleich groß, lediglich ein leichter Astigmatismus ist festzustellen. Die ermittelte Beugungmaß-

zahl ist mit 1,20 in vertikaler und 1,28 in horizontaler Richtung verhältnismäßig klein. Auf

Grund des geringen Anteils höherer transversaler Moden genügt dieses Lasersystem mithin

den Anforderungen für die Zerstörschwellenmessung.

3.3.3 Bestimmung der Pulsdauer

Während für ns-Pulslaser die Messung der Pulsdauer mit Photodioden geringer Kapazität

relativ einfach zu realisieren ist, muss zur Charakterisierung des zeitlichen Pulsprofils im

Pikosekundenbereich und darunter auf komplexere Messanordnungen zurückgegriffen wer-

den. Für die Messung von Pulsdauern im Bereich um 100 fs sind Autokorrelationsmethoden

notwendig.

Bei der Autokorrelation wird der Puls selbst zu der Messung seiner Länge benutzt. Hierzu

wird der Puls mit einer zeitlich verschobenen Kopie in einem nichtlinearen Medium über-

lagert. Die dabei generierte frequenzkonvertierte Strahlung in Abhängigkeit der zeitlichen
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Abbildung 3.5: Wechselwirkung zweier Teilstrahlen mit zeitlichem Pulsprofil I1(t) =

I2(t) = I(t) und Frequenz ω0, die eine Verzögerung von τ zeigen, in einem

nichtlinearen Kristall (z. B. KDP); Erzeugung der Autokorrelationfunkti-

on zweiter Ordnung S(x) durch räumliche Detektion der Oberwelle 2ω0

(aus [85]).

Verschiebung stellt die Autokorrelation dar. Die Ordnung der Autokorrelation wird durch

die Potenz der nichtlinearen Wechselwirkung bestimmt, so dass die Höhe des hierzu gehören-

den Signals stark von der Leistungsdichte im Medium abhängig 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 gehört die Autokorrelation eines einzelnen Pulses zu dem am

häufigsten Verwendung findenden Verfahren. Hierbei wird das zeitliche Leistungsdichteprofil

der Grundwelle ω0 in ein räumliches Profil der Oberwelle 2ω0 übersetzt, welches z. B. mit

einer CCD-Zeile aufgenommen wird [85] (s. Abb. 3.5). Dieses Prinzip wird standardmäßig für

die Vermessung der am Laser Zentrum Hannover installierten UKP-Systeme mit τp > 100 fs

Pulsdauer eingesetzt [75]. Hierzu wird der Laserstrahl über einen Klappspiegel in den Auto-

korrelator geführt.

Obwohl sich das Verfahren für Pulsdauern von ca. 150 fs und mehr bewährt hat, mussten

im Rahmen der Absorptionsmessungen (s. Abschnitt 4.3.1) für geringere Werte erhebliche

Defizite festgestellt werden. So waren bei der Verwendung des HURRICANE-CPA-Systems

[92] die größten nichtlinearen Effekte nicht bei der als geringsten Pulsdauer gemessenen

Einstellung des Kompressors zu erzielen. Dieser Effekt wurde durch das Zünden eines Plas-

mas in Luft, das mit einem kurzbrennweitigen Achromaten erzeugt wurde, bestätigt. Die

charakteristische Blauverschiebung der im Plasma frequenzkonvertierten Strahlung, die auf

eine minimierte Pulsdauer hindeutet, wurde nicht für die mit dem Autokorrelator ermittelte
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kürzeste Pulsdauer erreicht. Folglich prägen 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 4.3.1

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

3.3.4 Messung der Pulsenergie

Ein weiteres entscheidendes Element bei der Bestimmung der Zerstörschwelle ist die Messung

der Pulsenergie. Während bei Lasern mit niedriger Repetitionsrate im 10 Hz-Bereich kom-

merzielle Energiemonitore ausreichend sind, ist bei Kilohertz-Raten eine Einzelpulsauflösung

mit industrierelevanten Analysesystemen nicht mehr möglich. Daher kann nach ISO 11254-

2 für hochrepetierende Strahlquellen alternativ die Bestimmung der Pulsenergie aus der

durchschnittlichen Leistung erfolgen. Der entscheidende Nachteil der Leistungsmessung ist

die relativ große Zeitkonstante von typischerweise mehreren 100 ms, welche sich durch die

Verwendung üblicher Thermosäulen-Detektoren ergibt. Sollten Pulsenergieschwankungen im

Zeitregime unter 100 ms auftreten, könnte ein möglicher Einfluss auf das Zerstörungsverhal-

ten nicht nachgewiesen werden.

Daher wurde im Zuge dieser Arbeit ein Detektionssystem entwickelt, mit dem eine Energie-

messung im kHz-Bereich mit Einzelpulsauflösung möglich ist. Hierzu wird der vom Teststrahl

separierte Anteil auf eine Si-Photodiode gelenkt, deren aktive Fläche mit 1 cm2 groß gegen

den zu detektierenden Strahlfleck ist. Die durch den Laserpuls getrennten Ladungsträger

erzeugen einen Photostrom, der mittels eines Operationsverstärkers 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-

schließlich durch die intrinsische Kapazität der Photodiode bestimmt und mithin invariant

gegenüber 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 (siehe Abbildung 3.6).

Um den Einfluss elektrischer Störungen zu minimieren, sollte das Signal für den interessieren-

den Energiebereich durch Wahl geeigneter Neutralfilter auf wenige Volt eingestellt werden.

Für eine typische Zerstörschwellenmessung insbesondere bei deterministischem Zerstörungs-

verhalten ist ein Dynamikbereich des Energiedetektors von etwa einer Dekade ausreichend,

wenn der Detektor für diesen Messbereich kalibriert ist. Die Kalibrierung erfolgt durch Ab-

gleich mit einem hinter der Fokussiereinheit lokalisierten Leistungsmesskopf (Spectra-Physics

407A), in dem für verschiedene Einstellungen des variablen Abschwächers Leistungsmesskopf

und Energiedetektor parallel ausgelesen werden. Das Ergebnis einer typischen Kalibrierung
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Abbildung 3.6: Synchronisation der Energiemessung mit Einzelpulsdetektor; oben: Tran-

siente des Energiedetektors, unten: Triggerimpuls des Lasersystems mit

einzustellender Verzögerungszeit ∆t.

nebst linearer Regression ist in Abbildung 3.7 dargestellt. Diese Kalibrierkurve verdeutlicht

die Eignung des beschriebenen Detektors für die Mehrpuls-Zerstörschwellenmessung.

3.3.5 Zerstörungsdetektion

Für die Identifizierung auch geringster Veränderungen der Optik während der Bestrahlung,

die per definitionem als Zerstörung zu werten sind, wird gemäß ISO 11254 eine mikrosko-

pische Inspektion gefordert. Trotz der enormen technologischen Entwicklung in den letzten

Jahren im Bereich kameragestützter Bildverarbeitungssysteme ist gegenwärtig noch kein

bildgebender (und kosteneffizienter) Detektor verfügbar, um die Entstehung eines Defek-

tes innerhalb einer Millisekunde oder weniger zuverlässig zu erkennen. Daher ist zum ge-

genwärtigen Zeitpunkt eine Mikroskopinspektion innerhalb eines Pulszuges zur testbeglei-

tenden Zerstörungsdetektion für die geforderten Repetitionsraten nicht möglich [108]. Eine

Nomarski-mikroskopische Untersuchung erfolgt in diesem Fall lediglich nach beendeter Be-

strahlung für die abschließende Beurteilung des Zerstörungszustandes.

Um dennoch eine online-Zerstörungserkennung zu realisieren, die eine Bestimmung der für die

Zerstörung verantwortlichen Pulszahl gewährleistet, wurde für die beschriebene Messappara-

tur die Methode der Streulichtdetektion gewählt. Wenn durch die Beaufschlagung der Probe

mit Laserpulsen ein Oberflächendefekt entsteht, kann das Streulicht, das von nachfolgenden

Pulse an dem Defekt generiert wird, mit einer Photodiode nachgewiesen werden. Hierzu

wird eine großflächige Silizium-Photodiode, die mit einer Verstärkerschaltung ausgestattet

ist, in der Nähe der Probenoberfläche lokalisiert. Der Signalverlauf des Streulichtdetektors

entspricht dem der bereits beschriebenen Energiemessung, da wiederum die Transiente im

Wesentlichen durch die Kapazität der Photodiode bestimmt wird. Die notwendige Schnel-

ligkeit der Detektion wird über 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 Thermosäulen-

detektor über 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

Zerstörungsdetektion das Auftreten einer Zerstörung einer Pulsnummer und einer Pulsener-

gie zugeordnet werden. Nach erfolgter Detektion durch Überschreitung eines Schwellwertes

stoppt das Messprogramm die weitere Bestrahlung, um die Untersuchung der Defektmor-

phologie zu gewährleisten. Im Falle eines rapide ansteigenden Streusignals in Folge eines

praktisch instantan entstehenden Defektes, der für den überwiegenden Anteil der im Rah-

men dieser Arbeit untersuchten Proben zutrifft, ist der Zerstörungszeitpunkt bis auf wenige

Pulse genau bestimmbar.

Bei einigen Probentypen können hiervon abweichende Signalverläufe beobachtet werden, die

dem Einsatz der Streulichtdetektion zur online-Kontrolle Grenzen setzen. In Abbildung 3.8

sind beispielhaft zwei problematische Signalverläufe dargestellt. Im oberen Beispiel wächst

das Streusignal für einen Silberspiegel zwar mit Einsetzen der Zerstörung an, jedoch verrin-

gert es sich für die nachfolgenden Pulse auf Grund einer Glättung der Zerstörmorphologie

wieder. Erhebt sich der Maximalwert im Messsignal nur geringfügig von der Streuung des

unzerstörten Oberfläche, ist meist eine Präzisierung des Zerstörungszeitpunktes notwendig.

Hierfür kann der Signalverlauf nachträglich analysiert und die korrekte Pulszahl durch eine

Extrapolation ermittelt werden.

Das im unteren Diagramm dargestellte Beispiel verdeutlicht das Auftreten eines leicht

erhöhten Streusignals, in dem Fall des Ta2O5/SiO2-Umlenkers ausgelöst durch eine gering
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Abbildung 3.8: Beispiele für nicht ideal zu detektierende Zerstörungen; oben: Silberbe-

schichtung mit Quarz-Schutzschicht, unten: dielektrischer Umlenkspiegel

(Ta2O5/SiO2, magnetron-gesputtert), AOI 45◦ p-Pol., Beginn der Bestrah-

lung bei Puls Nummer 50.
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(a) Pos. 57, H = 0,431 J
cm2 , S = 30.000 (b) Pos. 58, H = 0,434 J

cm2 , S = 4.270

Abbildung 3.9: Nomarski-mikroskopische Aufnahmen zweier Zerstörstellen auf einem

Ta2O5/SiO2-Umlenker, AOI 45◦ p-Pol., Darstellung der Magenta-

Komponente des Farbbildes, Kantenlänge des Ausschnitts ca. 500 µm.

streuende Farbmodifikation in der Beschichtung. Die Morphologie ist jeweils für eine exem-

plarische Zerstörstelle unterhalb und oberhalb des Auftretens katastrophaler Zerstörung in

Abbildung 3.9 dargestellt. Offensichtlich eilt die Farbveränderung, die für den genannten Pro-

bentyp eine kräftige violette Färbung hat, der katastrophalen Zerstörung des Schichtsystems

voraus. Im Sinne der Norm ist die beschriebene Farbzentrenbildung bereits als Zerstörung

zu werten, so dass in diesem Fall der Zerstörungszeitpunkt ebenfalls nachträglich präzisiert

werden muss.

Allerdings war insbesondere im Falle der phasenadaptierenden Spiegel (chirped mirrors) mit

dieser Modifikation, die vermutlich auf die Bildung von Farbzentren zurückzuführen ist, keine

signifikante Erhöhung des Streuwertes verbunden. Somit ist eine präzise online-Kontrolle

dieses Probentyps über die Streudetektion nicht möglich, und es muss auf das vereinfachte

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

Ähnliche Defizite wurden bei der Untersuchung von AR-beschichteten Quarzfenstern of-

fenbar. Für diesen Probentyp ist festzustellen, dass die Zerstörschwelle der Rückseitenbe-

schichtung und vor allem des Bulks auf Grund von Selbstfokussierungseffekten [21, 86, 89]

verglichen mit der Frontseitenbeschichtung deutlich niedriger ist [96]. Da Tiefenzerstörungen

im Bulk lediglich mit mikroskopisch kleinen Kavitäten beginnen, von denen keine zuverlässig

detektierbare Streustrahlung ausgeht, sind solche Fenster ebenfalls nur durch das vereinfach-

te Messverfahren zu untersuchen.
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3.3.6 Automatisierte Messprozedur

Für die Optimierung von Beschichtungsprozessen und Designkonzepten bezüglich der er-

reichbaren Leistungsverträglichkeit wird eine hohe relative Messgenauigkeit gefordert, damit

auch geringe Verbesserungen sicher identifiziert werden können. Um mögliche Einflüsse auf

Grund von Änderungen der Messapparatur zu minimieren, sollten die zu vergleichenden

Messungen möglichst zeitnah und ohne wesentliche Eingriffe in das Lasersystem und die

Strahlführung durchgeführt werden.

Des Weiteren hängt bei der manuellen Zerstörschwellenmessung die Effizienz, d. h. die stati-

stische Belastbarkeit pro Anzahl von Prüfpositionen, stark von der Erfahrung des Operateurs

ab, der die zu applizierenden Energiedichten zur Eingrenzung des relevanten Bereichs ein-

stellt. Zur Erhöhung 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 zuverlässigen online-Zerstörungsdetektion, wie in Ab-

schnitt 3.3.5 beschrieben, stellt die Grundlage für die Automatisierung des Messverfahrens

dar. Mit ihrer Hilfe kann eine wesentliche Reduzierung der Messdauer pro Probe bei gleich-

zeitiger Erhöhung 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 für laserinduzierte Zerstörung grob

lokalisiert wird13, eine selbsttätig ablaufende Messung ohne weitere Eingriffe des Operateurs.

Hierzu wird vor der Bestrahlung einer Probenposition der bereits gewonnene Datensatz

für verschiedene Pulszahlen ausgewertet, d. h. je eine Rampenfunktion14 an die 0 und 1-

Werte in den Zerstörwahrscheinlichkeitskurven angepasst. Mit dieser Rampe wird der für die

Bestimmung der Zerstörschwelle relevante Übergangsbereich der Zerstörwahrscheinlichkeit

von 0% auf 100% für jede Auswertepulszahl bestimmt. Um das Ergebnis der Auswertung

zu präzisieren, sollten für die nachfolgenden Probenpositionen ebenfalls Energiedichten im

Bereich der Rampe gewählt werden.

Zur Berechnung der für die folgende Prüfposition optimalen Energiedichte sind im Rahmen

dieser Arbeit zwei unterschiedliche Algorithmen entwickelt worden: Bei dem ersten Verfah-

ren (DA-Algorithmus) wird, analog zu der ursprünglichen Erstellung der Zerstörwahrschein-

lichkeitskurve, der Energiedichtebereich unter der Rampe in Intervalle eingeteilt und die

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

13Die minimale Datenbasis für die Initialisierung ist je eine zerstörte und eine nicht zerstörte Probenposi-

tion pro Auswertepulszahl.
14Für die folgenden Erläuterungen wird als Modellfunktion eine Rampe gewählt. Alternativ können ebenso

abweichende Modellfunktionen, wie z. B. die in Abschnitt 3.2.3 beschriebene logistische Funktion, für den

Algorithmus genutzt werden.
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verteilung von Datenpunkten im Rampenbereich. Dabei wird die Rampe bei jedem hin-

zugefügten Datenpunkt neu berechnet und so eine iterative Verbesserung der statistischen

Belastbarkeit der Zerstörschwellenbestimmung erreicht. Um die statistische Absicherung für

jede der gewünschten Auswertepulszahlen zu gewährleisten, wird die Gleichverteilung der

Datenpunkte vom Algorithmus über jede Rampe überwacht. Für den überwiegenden An-

teil der in dieser Arbeit automatisiert durchgeführten Messungen wurde dieser Algorithmus

genutzt und die Zuverlässigkeit für die meisten Probentypen validiert.

Um den Problemstellungen zur manuellen Einteilung der Intervallgröße, die zu Beginn die-

ses Abschnittes erläutert wurden, Rechnung zu tragen, ist ein zweiter Algorithmus (SF-

Algorithmus) implementiert worden. Grundlage hierfür ist die Verwendung der Standardfeh-

ler, die aus der Kovarianzmatrix der Regressionsalgorithmen im Rampenbereich berechnet

werden. Mittels Gaußscher Fehlerfortpflanzung [101] wird die Unsicherheit der Zerstörschwel-

le aus der Varianz der Modellparameter ermittelt15. Auch bei diesem Algorithmus wird die

Größe des Standardfehlers für die interessierenden Auswertepulszahlen bestimmt. Für die

Pulszahl mit der höchsten Unsicherheit wird ein per Zufallsgenerator berechneter Ener-

giedichtewert im Rampenbereich für die folgende Testposition platziert. Der Vorteil dieses

Verfahrens ist die direkte Verfügbarkeit der mit dem Zerstörschwellenwert verknüpften Un-

sicherheit. Die Messprozedur kann bei Erreichen einer gewünschten statistischen Sicherheit

beendet und so die Messzeit verkürzt werden.

Zum Vergleich der genannten iterativen Algorithmen mit der simplen Einteilung in

Energiedichten-Intervalle ist eine Messreihe an vergleichbaren Proben durchgeführt worden.

Für diese Untersuchung wurden Ionenstrahl-gesputterte TiO2/SiO2-Spiegel (AOI 0◦) aus der

gleichen Beschichtungscharge gewählt und automatisierte Zerstörschwellenmessungen mit

den Testparametern 150 fs Pulsdauer, 1 kHz Repetitionsrate und ca. 90 µm Strahldurch-

messer durchgeführt. Der interessierende Energiedichtebereich liegt für diesen Probentyp bei

0,4 bis 0,55 J
cm2 , wenn Auswertepulszahlen zwischen 30 und 30.000 Pulse betrachtet werden.

Für 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 3.10 dargestellt. Im Falle

eines weiten Rasters, bei dem zyklisch 15 Energiedichten zwischen 0,2 und 0,7 J
cm2 (ab Po-

sition 30 zwischen 0,3 und 0,6 J
cm2 ) eingestellt werden, ist ein stufenförmiges Absinken der

Unsicherheit zu erkennen, wobei ein Unsicherheitsniveau von 5% bei Position 47 erreicht

wird. Wird mit Intervallen zwischen 0,4 und 0,65 J
cm2 ein engeres Raster gewählt, sinkt die

Unsicherheit ebenfalls stufenförmig, jedoch deutlich schneller mit zunehmender Datenmenge

15Die Fehlerpropagation dHx für das Wahrscheinlichkeitsniveau x bzgl. Schwankungen der Modellpara-

meter H0,5 und ∆H beträgt im Falle einer Rampe dHx =
√

(x− 0,5)2σ2
∆H + σ2

H0,5
bzw. der log. Funktion

dHx =
√

ln(1− x/x)2σ2
∆H + σ2

H0,5
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Abbildung 3.10: Veränderung der Unsicherheit der 50%-Zerstörschwelle mit wachsender

Datenbasis für verschiedene automatisierte Messprozeduren; mittlerer re-

lativer Standardfehler, berechnet aus den Standardfehlern für 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 für das enge Raster wird bereits bei Position 21

erreicht. Ein vergleichbares Absinken ist für 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 zusätzlich zur rapiden Reduktion der Unsicherheit während der ersten

20 Testpositionen ein weitere stetige Verbesserung der statistischen Belastbarkeit für die

nachfolgenden Probenorte festzustellen.

Dieser Vergleich verdeutlicht, dass bei einem weiten Raster, wie es für Proben mit unbe-

kanntem Zerstörungsverhalten notwendig wäre, eine große Anzahl von Testpositionen zur

Zerstörschwellenbestimmung notwendig ist, um eine hohe Genauigkeit zu erreichen. Ist der

interessierende Energiedichtebereich hinreichend bekannt, so ist das enge Raster naturgemäß

in Bezug auf Genauigkeit und Effizienz überlegen. Für 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 Zerstörungsverhaltens ein effizienter Zerstörschwellentest durchgeführt

werden. Bei dem DA-Algorithmus kann jedoch z. B. durch ein Driften des Rampenbereichs
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der Fall eintreten, dass bei einer ungünstigen Häufung von Messpunkten trotz der großen

Datenbasis eine relativ große Unsicherheit verknüpft ist. Dagegen ist beim SF-Algorithmus

durch den direkten Zugriff auf den Standardfehler eine zielgerichtete Wahl der Energiedichte

gewährleistet.

3.4 Parametrisierung der Einflussfaktoren

Die Identifizierung und Parametrisierung der Einflussfaktoren auf die laserinduzierte

Zerstörschwelle im Bereich ultrakurzer Pulse ist für die Untersuchung der Zerstörphänome-

ne ebenso wie für die Validierung des Normverfahrens unerlässlich. Ein Schwerpunkt dieser

Arbeit lag daher auf der Prüfung von anwendungsrelevanten Beschichtungen, an Hand de-

rer der Einfluss von Probenparametern (Beschichtungsmaterialien und -prozesse, optisches

Design) und Testparametern (Pulsdauer, Prüfstrahl-Durchmesser, unterbrochene Pulszüge)

untersucht wurde. Im Rahmen dieser Arbeit wurden insgesamt rund 130 Optikkomponenten

bezüglich ihrer Mehrpuls-Zerstörschwelle im Bereich ultrakurzer Pulse charakterisiert.

Soweit nicht abweichend angegeben, sind die im Folgenden beschriebenen Messungen der

Mehrpuls-Zerstörschwelle bei einer Repetitionsrate von 1 kHz und einer Pulsdauer von ca.

150 fs durchgeführt worden. Für die Einstellung des Strahldurchmessers auf der Prüfober-

fläche von ca. 90 µm ist ein Achromat mit einer Brennweite von 400 mm verwendet worden.

3.4.1 Beschichtungsmaterialien und -prozesse

Die Wahl eines adäquaten Beschichtungsmaterials und die Optimierung des Beschichtungs-

prozesses sind für das Erreichen einer hohen Zerstörfestigkeit wesentliche Einflussfaktoren.

Dabei ist im Bereich ultrakurzer Laserpulse im Vergleich zu längeren Pulsdauern mit grund-

legend verschiedenen Zerstörphänomenen zu rechnen. Für den Fall von ns-Pulsen heizen sich

in vielen Fällen die während der Beschichtung eingeschlossenen Partikel bei Laserbeaufschla-

gung stark auf und führen dort zu einer katastrophalen Aufschmelzung des Schichtsystems

[109]. Somit ist die Optimierung des Beschichtungsprozesses bezüglich der Partikelverunrei-

nigung für die Verbesserung der Zerstörfestigkeit eine sinnvolle Strategie. Eine Beeinflussung

der Zerstörschwelle durch makroskopische Einschlüsse und Partikel ist für ultrakurze Pulse

kaum zu beobachten (siehe Abschn. 3.4.4).

Am Beispiel Ta2O5/SiO2- und TiO2/SiO2-Schichtsystemen wurde untersucht, ob eine von der

Mikrostruktur hervorgerufene Wirkung auf das Zerstörungsverhalten im Bereich ultrakurzer

Pulse identifiziert werden kann. Die in Abbildung 3.11 dargestellten 50%-Zerstörschwellen

verdeutlichen, dass für Ta2O5/SiO2 für beide Sputterprozesse hohe Zerstörschwellen gemes-

sen wurden, während das mittels thermischen Verdampfens aufgebrachte Schichtsystem eine

nur etwa halb so hohe Schwelle zeigte. Für die TiO2/SiO2-Spiegel konnte zwischen den
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Abbildung 3.11: 50%-Zerstörschwellen von Ta2O5/SiO2- und TiO2/SiO2-Standardspiegeln

(λ/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 für das Magnetron-

gesputterte System eine erniedrigte Schwelle gemessen wurde. Dieses Ergebnis könnte ein

Indiz für einen negativen Einfluss der Mikrostruktur bei PVD-Schichten (für Ta2O5/SiO2)

und möglicherweise auch bei MS-Schichten (für TiO2/SiO2) sein. So könnten in das Schicht-

gefüge dieser Verfahren hinreichend viele Störstellen und Versetzungen in der Bandstruktur

eingefügt worden sein, um eine katastrophale Elektronendichte bereits mit vergleichsweise

geringer Energiedichte zu erreichen.

Einen genaueren Einblick in die Materialabhängigkeit 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-λ/4-Stapel geringfügig variiert, um die Lage des Feldstärke-

maximums im Schichtsystem zu verändern. Das Ergebnis des Zerstörschwellentests, der un-

ter 45◦, p-Pol., durchgeführt wurde, ist in Abbildung 3.12 dargelegt. Offensichtlich hat die

Wahl des hochbrechenden Beschichtungsmaterials entscheidenden Einfluss auf die Höhe der

Zerstörschwelle und überwiegt bei weitem die Auswirkung des variierten Designs. Das Er-

gebnis erlaubt eine Klassifizierung der Materialien, wonach sich ZrO2 gegenüber Ta2O5 und

TiO2 für die Herstellung von Beschichtungen in kritischen Bereichen des fs-Lasersystems

empfiehlt. Bei dem Vergleich der Zerstörschwelle mit der Größe der Bandlücke (ZrO2 (Kri-
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Abbildung 3.12: 50%-Zerstörschwellen von TiO2/SiO2-, Ta2O5/SiO2- und ZrO2/SiO2-

Spiegeln mit leicht variiertem Design (AOI 45◦, p-Pol.); jedes Schicht-

system wurde mit dem Magnetron-Sputterverfahren hergestellt.

stall): 5,0 eV [106], Ta2O5 (IBS): 3,8 eV, TiO2(IBS): 3,3 eV [69]) kann eine eindeutige

Abhängigkeit festgestellt werden. Dieses Ergebnis steht im Einklang mit Zerstörschwellen-

experimenten von Mero et al. [69] an oxidischen Einzelschichten, für die ebenfalls eine klare

Skalierung der Zerstörschwelle 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 Zerstörfestigkeit. Für Hochleistungsfestkörperlaser im ns-

Pulsdauerbereich wurde die Verwendung angepasster Designs bereits erfolgreich eingesetzt.

Hierbei wurde im Wesentlichen die Feldstärke in besonders sensiblen Bereichen, wie z. B.

am Interface zwischen den beiden Schichten zuoberst im Schichtstapel, entweder in ihrer

Höhe reduziert oder in andere Bereiche des Stapels verschoben [6, 82]. Aus der Literatur

sind typische Steigerungen im Falle von Schutzschichten von 20-40% sowie für Designs mit

optimierten Feldstärkeverteilungen von 40% bekannt [106]. Im Rahmen der Publikationen,

die das Themenfeld der Ablation dielektrischer Materialien behandeln, wird normalerwei-

se von einem bulkähnlichen, untergrundlosen Substrat ausgegangen. Bei der Propagation

ultrakurzer Pulse durch dielektrische Schichtsysteme müssen dagegen Interferenzeffekte im

Dielektrikum durch Fresnel-Reflexionen berücksichtigt werden. Um den Einfluss des opti-
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schen Designs auf die fs-Zerstörschwelle näher zu untersuchen, wurden im Rahmen dieser

Arbeit verschiedene Modellschichtsysteme hergestellt und charakterisiert, von denen die Mo-

delle variierter Feldstärke vorgestellt werden sollen.

Das Ziel der Modellschichtsysteme ist es, innerhalb des Probensatzes die maximale im

Schichtsystem vorherrschende Feldstärke zu parametrisieren. Um den Einfluss der Mi-

krostruktur zu minimieren, wurde das Modellschichtsystem mit dem IBS-Verfahren aus

TiO2/SiO2-Schichten realisiert. Die variierte Feldstärkenüberhöhung wird in einem ersten

Probensatz durch eine SiO2-Spacerschicht erreicht, deren Dicke zwischen 2L und 1L liegt

(X) und unter einer H-Deckschicht lokalisiert ist16 (S(HL)8 H XL H). In einem zweiten Satz,

ebenfalls mit Spacerschicht, wird die Dicke der Deckschicht variiert (S(HL)8 H 2L XH). Bei-

de Sätze sind durch das 2L1H-System verbunden. Das 1L1H-System ist äquivalent zu einem

Standardspiegel aus λ/4-Schichten.

Im ersten Satz verlagert sich das Maximum der Feldstärke mit sinkender Spacerdicke von der

Mitte des SiO2-Spacers hin zum ersten Interface, im zweiten ist das Maximum der Feldstärke

für jede Probe in der Mitte des Spacers lokalisiert. Die erreichte Variation der maximalen

Feldstärke im Spacer ist im oberen Teil und die gemessenen Zerstörschwellen im unteren

Teil von Abbildung 3.13 dargestellt. Zum Vergleich ist außerdem die maximale Feldstärke

im TiO2 angegeben, welche für den 1L-Spiegel im ersten Interface und für jede weitere Probe

im dritten Interface erreicht wird. Die dargestellten Ergebnisse zeigen, dass eine höhere ma-

ximale Feldstärke im Schichtstapel mit einer deutlich niedrigeren Zerstörschwelle verknüpft

ist. Dieser Effekt wird sowohl für den Probensatz mit variabler Position des Feldstärkema-

ximums als auch für den Satz mit fester Position in der Mitte des Spacers beobachtet17.

Zur näheren Untersuchung der Skalierung ist in Abbildung 3.14 das Produkt aus den

Zerstörschwellenwerten für N = 30.000 und dem Feldstärkequadrat q = (E/Ei)
2 für die Pro-

ben der Modellsysteme dargestellt. Hierbei sind jeweils die Produkte bezüglich der Feldstärke

in SiO2 bzw. TiO2 aufgetragen.

Für die maximale Feldstärke in TiO2 kann über sämtliche Schichtsysteme des Probensatzes

ein näherungsweise konstanter Wert des Produktes beobachtet werden. Die relative Schwan-

kung der Messwerte um den gemeinsamen Mittelwert von 0,35 J
cm2 beträgt ca. 13%. Bei der

Betrachtung der maximalen Feldstärke in SiO2 kann, mit Ausnahme des Standardspiegels 1L,

ein vergleichbares konstantes Niveau für das Produkt ermittelt werden. Unter Vernachlässi-

gung der 1L-Probe kann hier als Mittelwert von 0,9 J
cm2 und als relative Schwankung eben-

16Diese Notation bezeichnet mit H bzw. L eine hoch- bzw. niedrigbrechende Schicht der optischen Dicke

λ/4 und S die Position des Substrates.
17In einer früheren Messreihe zeigte ein analog aufgebauter Probensatz ein uneinheitliches Zerstörungs-

verhalten. Als Grund für die abweichenden Resultate werden unterschiedliche Bedingungen bei der Pro-

benpräperation vermutet. Während für den dargestellten Probensatz jede Probe in einer einzelnen Charge

beschichtet wurde, ist der vorangehende Probensatz unter mehrfachen Zwischenbelüften hergestellt worden.
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Abbildung 3.13: 50%-Zerstörschwellen der TiO2/SiO2-Spiegel (IBS, AOI 0◦) der

Feldstärke-Modellsysteme; Proben links: Variation der Dicke des L-

Spacers, Proben rechts: Variation der Dicke der H-Deckschicht; Auswer-

tepulszahlen in der Legende. Maximale Feldstärke im Schichtsystem E

für SiO2 und TiO2 bezogen auf die Feldstärke Ei der einfallenden Welle.
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Abbildung 3.14: Produkt aus 50%-Zerstörschwelle (Auswertepulszahl N = 30.000) und

dem Quadrat der relativen Feldstärke q = (E/Ei)
2 (oben: in SiO2, un-

ten: in TiO2) für die Proben der Modellschichtsysteme (Werte für Probe

1L identisch); Linien und Fehlerbalken: Mittelwerte und Standardabwei-

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

falls 13% angegeben werden. Die Streuung der Messwerte bewegt sich demnach für 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 für dieses Modellsystem eine Skalierung der Zerstörschwelle mit

dem Quadrat der maximalen Feldstärke E, d. h. mit der Leistungsdichte I ∝ E2 vorliegt.

Die Beobachtungen legen die Vermutung nahe, dass trotz der weitaus höheren Feldstärke

im SiO2-Spacer die Zerstörung in der TiO2-Schicht mit der größten Feldstärke initiiert wird.

Diese Vermutung wird von den in Abbildung 3.15 darstellten Resultaten unterstützt, die die

Abhängigkeit des Zerstörungsverhaltens von dem verwendeten Beschichtungsmaterial be-

schreibt. Während die Zerstörschwelle von SiO2-Einzelschichten um mehr als einen Faktor 3

höher als der Wert für TiO2 liegt, beträgt der Unterschied bzgl. des Feldstärkequadrats ledig-

lich etwa 2,6. Dadurch übersteigt die Materialabhängigkeit der Zerstörschwelle den Effekt,

der durch die Feldstärkeüberhöhung im Schichtsystem ausgelöst wird.

Dieses Ergebnis verdeutlicht, dass Strategien zur Optimierung der Feldstärkeverteilung, bei

denen die Feldstärke im Material mit niedriger Bandkante minimiert wird, ebenfalls für den

Bereich ultrakurzer Pulse Erfolg versprechend erscheinen.
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Abbildung 3.15: Einzelpulszerstörschwelle als Funktion der Pulsdauer (FWHM) für TiO2,

Ta2O5, HfO2, Al2O3 und SiO2-Schichten (IBS) (aus [69]).

3.4.3 Pulsdauer

Während der Entwicklung der Zerstörschwellennorm ISO 11254 hatte sich die Pulsdauer als

jener Testparameter herausgestellt, der wesentlichen Einfluss auf die Zerstörschwelle hat. So

konnte in Vergleichsexperimenten z. B. für Q-switch-Lasersysteme in einem weiten Pulsdau-

erbereich eine
√

τp-Beziehung zwischen Zerstörschwelle und Pulsdauer identifiziert werden

[109]. Für den Bereich ultrakurzer Pulse hinunter bis zu wenigen 10 fs deuten zahlreiche Un-

tersuchungen von dielektrischen Bulkmaterialien ebenfalls auf ein deutliches Absinken der

Zerstörschwelle mit kürzerer Pulsdauer hin (z. B. in [74, 97]). Bezüglich der Zerstörschwelle

von oxidische IBS-Einzelschichten für Pulsdauern zwischen 25 fs und 1 ps sind von Mero et al.

[69] umfangreiche Messergebnisse publiziert worden, die in Abbildung 3.15 dargestellt sind.

Neben der bereits in Abschnitt 3.4.1 beschriebenen Korrelation zwischen Zerstörschwelle und

Bandabstand ist für jedes untersuchte Material eine stetige Abnahme der Zerstörschwelle mit

der Pulsdauer festzustellen.

Inwieweit die Mehrpuls-Zerstörschwelle von der Pulsdauer beeinflusst wird, ist im Rah-

men dieser Arbeit am Beispiel dielektrischer Umlenkspiegel mit Standarddesign, die mit

dem Magnetron-Sputterprozess aus Ta2O5/SiO2 hergestellt wurden, für drei unterschiedli-

che Pulsdauern untersucht worden. Das Verhalten der Zerstörschwelle mit der Pulsdauer

wird in Abbildung 3.16 demonstriert. Für die dielektrischen Umlenkspiegel ist analog zu

den Einzelschichten eine stetige Abnahme festzustellen. Die Veränderung der Zerstörschwel-

le mit der Pulszahl ist für diesen Probensatz mit weniger als 10% eher gering und offenbar
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Abbildung 3.16: 50%-Zerstörschwellen von Magnetron-gesputterten Ta2O5/SiO2-

Umlenkspiegeln für drei verschiedene Pulsdauerwerten (τp=1 ps,

500 fs und 150 fs), gemessen unter AOI 45◦, p-Pol.; Auswertepulszahlen

in der Legende.

nicht signifikant von der Pulsdauer abhängig. Eine ähnliche Abnahme der Zerstörschwelle ist

für einen Ta2O5/SiO2-Spiegel unter 0◦ Einfallswinkel beobachtet worden [45] und bestätigt

somit das Zerstörungsverhalten für einen Umlenkspiegel der gleichen Materialkombination.

3.4.4 Durchmesser des Prüfstrahls

Neben der Pulsdauer ist der Strahldurchmesser auf der Probenoberfläche ein weiterer wichti-

ger Testparameter, dessen Einfluss im Bereich ultrakurzer Laserpulse für die Validierung des

Messverfahrens untersucht wurde. Für längere Pulsdauern ist ein solcher Einfluss identifiziert

worden, der im Wesentlichen auf der dominierenden Wirkung von Einschlüssen und Partikeln

in der Beschichtung basiert [109]. Die Durchmesserabhängigkeit beruht auf der statistischen

Wahrscheinlichkeit, dass in der bestrahlten Fläche wenigstens ein Einschluss lokalisiert ist,

von dem die Zerstörung ausgelöst wird. Weiterhin können ebenfalls Wärmeleitungseffekte

in dem Schichtsystem zu einer Abhängigkeit der Zerstörschwelle vom Prüfstrahldurchmesser

führen.

Der maximal in einer Zerstörschwellenapparatur zu verwendende Strahldurchmesser ist im

Wesentlichen durch die Leistungsfähigkeit des Lasersystems begrenzt. Die erreichbare Ener-

giedichte muss hinreichend groß sein, um die Komponente sicher beschädigen zu können. Die

Verwendung eines kleinen Testdurchmessers ist auf Grund der Verknüpfung von Fokussie-
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rung und Rayleigh-Länge problematisch, da der Strahldurchmesser auf der Probenoberfläche

präzise bekannt sein muss. Im Falle von Strahldurchmessern im Bereich 10 µm und weniger

sollte die Probenpositionierung durch Autofokus-Sensoren unterstützt werden [94].

Im Bereich der Zerstörschwellenmessung mit ultrakurzen Laserpulsen zeigt sich für die

Abhängigkeit vom Strahldurchmesser in der Literatur kein einheitliches Bild. Die am Bei-

spiel von Quarz durchgeführten Zerstörschwellenuntersuchungen von Stuart et al. [98] liefern

bei λ0 = 1053 nm und τp = 400 fs für den Strahldurchmesserbereich von 0,5 mm bis 1,0 mm

lediglich eine geringe Variation der Zerstörschwelle von maximal 5%. Dem gegenüber wird

für Dentin bei einer Pulsdauer von 130 fs eine durch thermische Akkumulation bedingte

Spotgrößenabhängigkeit berichtet [51]. Weiterhin ist für BBS-Glas18 bei der Verwendung

von 30 fs-Pulsen ermittelt worden, dass die Vergrößerung des Strahldurchmessers von 50 auf

850 µm eine Verringerung der Ablationsschwelle von 1,0 J
cm2 auf 0,2 J

cm2 [64] bewirkt. Die

Spotgrößenabhängigkeit konnte qualitativ mit einen Modell beschrieben werden, das eine

einschlussinduzierte Zerstörung zu Grunde legt.

Um die Spotgrößenabhängigkeit am Beispiel eines dielektrischen TiO2/SiO2-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/e2-

Strahldurchmesser zwischen 80 und 310 µm realisiert werden19. Die maximale Pulszahl pro

Prüfort betrug 120.000 Pulse bei einer Repetitionsrate von 1 kHz. Die 50%-Zerstörschwellen-

werte sind für verschiedene Auswertepulszahlen in Abbildung 3.17 dargestellt. Für die drei

kleineren Strahldurchmesser liegen die Zerstörschwellen auf einem vergleichbaren Niveau.

Lediglich für den mit 310 µm größten Strahldurchmesser im Test wurde eine geringfügig

kleinere Zerstörschwelle festgestellt. Diese Abweichung ist aber in Anbetracht des Fehler-

budgets von etwa 20%, der mit der Bestimmung des Strahldurchmessers von typischerweise

10% verknüpft ist (s. Abschn. 3.3.2), nicht signifikant. Diese Ergebnisse zeigen, dass die Größe

des Strahldurchmessers für diesen Probentyp bei der Verwendung ultrakurzer Pulse im un-

tersuchten Durchmesserbereich einen zu vernachlässigenden Effekt auf die Zerstörschwelle

darstellt.

3.4.5 Bestrahlung mit unterbrochenen Pulszügen

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

verschiedenen Forschungsgruppen einhellig der Effekt der Akkumulation20, d. h. der nega-

18Barium-Borsilikatglas (Corning 7059)
19Für noch größere Strahldurchmesser wäre mit dem verwendeten CPA-System keine Zerstörung erreichbar

gewesen.
20In der Literatur wird alternativ der Begriff Inkubation verwendet.
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Abbildung 3.17: 50%-Zerstörschwellen von Ionenstrahl-gesputterten TiO2/SiO2-

Standardspiegeln in Abhängigkeit vom 1/e2-Strahldurchmesser d86,5

am Prüfort (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 Zerstörschwelle 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 für die Akkumulation

im Bereich ultrakurzer Laserpulse wird zumeist die Bildung von stabilen oder transienten

Farbzentren vermutet. So sank für einen Ionenstrahl-gesputterten Ta2O5/SiO2-Spiegel die

Ablationschwelle von 0,61 J
cm2 auf 0,36 J

cm2 , als die Repetitionsrate von 10 Hz auf 1 kHz

erhöht wurde [13], was auf die Bildung von transienten Farbzentren zurückgeführt wurde.

Eine kumulative thermische Beeinflussung, wie sie für Dentin beobachtet wurde [51], konn-

te bei dieser Untersuchung jedoch nicht ausgeschlossen werden. Des Weiteren wurde bei

Zerstörschwellenuntersuchungen von SiO2 mit Doppelpulsen in pump-probe-Konfiguration

beobachtet, dass der unterhalb der Schwellenenergie liegende Pumppuls eine Erniedrigung

der Zerstörschwelle für 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 TiO2/SiO2

auslösen. Um einen zusätzlichen Einfluss der Repetitionsrate auf das Zerstörungsverhalten,

wie z. B. durch eine ratenabhängige Anregung von Oberflächenwellen und daraus resultie-
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Abbildung 3.18: 50%-Zerstörschwellen von Ionenstrahl-gesputterten TiO2/SiO2-

Standardspiegeln für verschiedene burst- und idle-Zeiten in Abhängigkeit

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 durchgeführt. Daher wurde für die Einstellung unterschiedlicher Relaxationszeiten der

Ansatz der unterbrochenen Pulszüge gewählt. 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 Zerstörung die relevante Anzahl von

burst-Pulsen durch Aufsummierung ermittelt werden kann. Diese Untersuchung wurde an

drei TiO2/SiO2-Spiegeln aus der gleichen Beschichtungscharge durchgeführt, wobei die Puls-

dauer ca. 150 fs und der Teststrahldurchmesser 120 µm betrug. Die Testoberfläche wurde

so eingeteilt, dass für jede Probe eine feste burst-Zeit und drei unterschiedliche idle-Zeiten

eingestellt werden konnten.

Das Ergebnis dieses Experiments ist in Abbildung 3.18 dargelegt. Aus der Darstellung wird

offenbar, dass die charakteristischen Zerstörungskurven aller drei Proben im Rahmen der

Messreproduzierbarkeit übereinander liegen. Für keine der eingestellten burst- und idle-

Zeiten ist eine signifikante Abweichung von der gleichartigen Abnahme der Zerstörschwelle
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mit der Pulszahl zu erkennen. Die mit Probe 1 realisierten Extremfälle von 100 burst-Pulsen

mit 100 ms Wartezeit und ununterbrochener Bestrahlung mit S = 30.000 Pulsen zeigen das

gleiche Zerstörungsverhalten.

Offensichtlich haben idle-Zeiten zwischen 10 ms bis 10 s keinen erkennbaren Effekt auf die

Akkumulation bei diesem Probentyp. Das
”
Gedächtnis“der Beschichtung über die vorange-

gangenen Pulse bleibt innerhalb dieses Zeitbereichs erhalten. Ein transienter Einfluss, wie

z. B. der Erwärmung des Materials sowie der Bildung von kurzlebigen Farbzentren, spielt

für diese Materialkombination offenbar keine Rolle. Vielmehr bekräftigt dieses Experiment

die Vermutung, dass die Akkumulation durch die mit der Pulszahl zunehmende Bildung von

permanenten Farbzentren ausgelöst wird. Diese Fehlstellen produzieren zu einem frühen Zeit-

punkt im zeitlichen Pulsverlauf eine hinreichend große Anzahl von freien Ladungsträgern,

so dass auch bei einer niedrigeren Energiedichte als der theoretischen Zerstörschwelle 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.

Zunächst ist festzustellen, dass eine experimentelle Umsetzung des Messkonzeptes wie in

Abbildung 3.1 dargestellt, insbesondere für moderne CPA-Lasersysteme, mit den folgenden

Einschränkungen möglich ist.

Erstens sollten Achromaten als Fokussierelemente bevorzugt werden, um mögliche

Wellenfront- und Pulsdeformationen zu vermeiden. Zweitens muss wegen der relativ klei-

nen 1/e2- Strahldurchmesser von typischerweise 100 µm der Einsatz von entsprechend hoch-

auflösenden Kamerasystemen für die Strahlprofilmessung gefordert werden. Bei der Anwen-

dung des alternativen Klingenverfahrens ist eine hohe Abschwächung unverzichtbar, um eine

Ablation des Klingenmaterials zu verhindern. Dagegen führte der Verzicht auf eine online-

Kontrolle des Strahlprofils für das vorgestellte Lasersystem nicht zu wesentlichen Problemen,

da bei dem beschriebenen Zerstörschwellenmessaufbau die Stabilität des Lasersystems bzgl.

Strahllage und -divergenz hinreichend war.

Ein schwerwiegendes Problem stellt die unzureichende online-Zerstörungsdetektion für trans-

mittierende Proben dar. Durch die Selbstfokussierungseffekte treten im Bulk mikroskopisch

kleine Tiefenzerstörungen auf, von denen kaum Streuung ausgeht und daher mit der vorlie-

genden Zerstörungsdetektion schwierig nachzuweisen sind. Diesem Problem kann mit dem,

allerdings wenig effizienten, vereinfachten Messprotokoll begegnet werden. Bei einer Weiter-

entwicklung des Messaufbaus wird die mikroskopunterstützte Zerstördetektion unvermeidbar

sein.
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Da die experimentellen Resultate einen deutlichen Einfluss der Pulsdauer auf die

Zerstörschwelle zeigen, ist die präzise Messung und Angabe dieses Parameters erforderlich.

Dagegen wirkt sich auf Grund der geringen Abhängigkeit vom Strahldurchmesser, die auf

intrinsische Zerstörmechanismen zurückzuführen ist, die Wahl von geringeren Spotgrößen als

0,2 mm offenbar nicht auf die Zerstörschwellenmessung aus.

Im Zuge der Untersuchung einer Vielzahl unterschiedlicher beschichteter und unbeschichteter

Komponenten konnte das Mehrpuls-Zerstörverhalten mit der Formel 3.7 hinreichend gut

beschrieben werden. Eine Extrapolation auf Pulszahl ∞ war allerdings in den seltensten

Fällen möglich, da der Testhorizont, der typischerweise zwischen 30.000 und 120.000 Pulsen

gewählt wurde, zur Identifizierung einer Sättigung nicht ausreichte.

Im Rahmen von zwei Vergleichsexperimenten wurde geprüft, ob die von verschiedenen Insti-

tutionen ermittelten Zerstörschwellen übereinstimmen. In einem frühen Experiment konnte

bei der Verwendung von Standardspiegeln eine gute Übereinstimmung der Werte festge-

stellt werden, obwohl unterschiedliche Messverfahren gewählt wurden [14]. Im Rahmen eines

zur Zeit noch laufenden, internationalen Round-Robin-Experiments mit sieben beteiligten

Partnern zeichnet sich für Standard- und Pumpspiegel eine ebenfalls gute Übereinstimmung

bei der Charakterisierung des Mehrpuls-Zerstörungsverhaltens ab. Im Gegensatz dazu sind

erhebliche Unterschiede bei Antireflexbeschichtungen aufgetreten, die im Wesentlichen auf

unzureichende Zerstörungsdetektion zurückzuführen sind [96].
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Kapitel 4

Laserkalorimetrische

Absorptionsmessung

Optische Verluste von Laserkomponenten stellen bedeutende limitierende Faktoren bei der

Erzeugung und Führung von Laserstrahlung dar, die in erheblichem Maße die Effizienz und

Stabilität 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 für 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 können, in erheblichem Maße negativ auf deren Funktion

auswirken.

Im Bereich ultrakurzer Laserpulse sind Absorptionsmessungen im Rahmen von pump-probe

Experimenten durchgeführt 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 jüngste Vergangenheit hinein bestand Unklarheit über einen

möglichen nichtlinearen Anstieg der Absorption bei genügend hoher Leistungsdichte. Daher

wurde im Rahmen dieser Arbeit eruiert, ob bereits bei praxisrelevanten Pulsdauern um 150 fs

nichtlineare Beiträge zur Absorption berücksichtigt werden müssen.

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. Anschließend wird die experimentelle Umsetzung des Konzepts mit

einer UKP-Strahlquelle beschrieben und wesentliche Eigenschaften der Messapparatur wie

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

dardverfahren; Pulsverfahren: Extrapolation der Abkühlkurve auf Mit-

te der Aufheizphase, Steigungsverfahren: Tangentialanpassung für gleiche

Temperatur in Aufheiz- und Abkühlphase.

messungen an Modellschichtsystemen vorgestellt, die der Prüfung der Einsetzbarkeit des

Messstandards im Bereich ultrakurzer Pulse dienen. Die Größe der hierbei identifizierten

Nichtlinearität 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 präzise 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 gewählt worden. Das Verfahren basiert auf der Erwärmung eines

Prüfobjekts mittels Laserbestrahlung und der Bestimmung des Absorptionsgrades aus dem

Temperaturverlauf, der während der Aufheiz- und Abkühlphase aufgenommen wird. Hierfür

befindet sich die Probe in einem Halter, in dem Temperatursensoren integriert sind. Nach

der Auftragung des Probentemperatursignals über der Zeit kann mit zwei unterschiedlichen

Auswerteverfahren der Absorptionsgrad extrapoliert werden, die in Abbildung 4.1 skizziert

sind.

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

phase extrapoliert. Die hierbei ermittelte Temperatur ∆T 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 ·tB zum Zeitpunkt t1+ tB
2

, wobei tB = t2−t1

die Bestrahlungsdauer und P die Durchschnittsleistung bezeichnet. Unter Berücksichtigung

der Wärmkapazitäten von Probe und Halter (micp,i) berechnet sich der Absorptionsgrad

nach:

α =

(∆T − T (t1))
∑
i

micp,i

tBP
. (4.1)

Falls auf Grund geringer verfügbarer Laserleistung lediglich ein kleiner Temperaturanstieg

induziert werden kann, ist eine Auswertung nach dem sog. Steigungsverfahren sinnvoll. Hier-

bei wird an einem in der Aufheizphase liegenden Zeitpunkt (th ≈ t1 + 0,8tB, Th = T (th)) die

Steigung der Temperaturkurve bestimmt. Dies wird ebenfalls für den Zeitpunkt der Abkühl-

kurve durchgeführt, bei der die gleiche Temperatur erreicht wird (tc > t2, Tc = T (tc) = Th).

Der Absorptionsgrad entspricht dann:

α =

∑
i

micp,i

P

(∣∣∣∣dT

dt

∣∣∣∣
th

+

∣∣∣∣dT

dt

∣∣∣∣
tc

)
. (4.2)

Neben diesen in der Norm beschriebenen Methoden hat sich in den letzten Jahren das sog.

Exponentialverfahren [108] als ein weiteres Auswerteverfahren etabliert, das in Abbildung

4.2 skizziert ist. Dieses Verfahren basiert auf der Anpassung von exponentiellen Tempe-

raturverläufen während der Probenheizung und -abkühlung, wenn von dem Idealfall einer

homogenen Probentemperatur ausgegangen wird1. Der Temperaturverlauf wird durch den

1Die thermische Diffusivität und damit die Ausprägung eines lateralen Temperaturprofils hat im Allgemei-
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Abbildung 4.3: Apparatur zur laserkalorimetrischen Messung des Absorptionsgrades.

folgenden Ausdruck beschrieben:

T (t) =
αP

γ
∑
i

micp,i


0 für t < t1

1− e−γ(t−t1) für t1 < t < t2(
1− e−γ(t2−t1)

)
e−γ(t−t2) für t > t2,

(4.3)

wobei aus den Anpassungsparametern der Absorptionsgrad α ermittelt wird. Im Vergleich

zu den beiden Standardverfahren hat das Exponentialverfahren den entscheidenden Vor-

teil, dass alle verfügbaren Temperaturdaten für die numerische Anpassung genutzt werden

können und somit eine hohe statistische Sicherheit gewährleistet ist. Dem gegenüber ist der

nutzbare Datenraum beim Pulsverfahren auf die Abkühlphase und beim Steigungsverfah-

ren auf einen engem Bereich um die Punkte gleicher Steigung beschränkt. Da die Resultate

des Puls- und Steigungsverfahrens ebenfalls bei Bedarf direkt aus den Fitparmetern des

Exponentialverfahrens berechnet werden könnten, werden die im Folgenden beschriebenen

Absorptionsmessungen mittels der optimierten Methode ausgewertet.

4.2 Adaption der Laserkalorimetrie für fs-Pulse

4.2.1 Messapparatur

Die Apparatur zur laserkalorimetrischen Absorptionsmessung mit ultrakurzen Laserpulsen

ist in Abbildung 4.3 skizziert. Von vorrangiger Bedeutung bei der Umsetzung der Messme-

thode für den Bereich ultrakurzer Pulse ist, wie bereits beim Zerstörschwellen-Messaufbau,

nen einen erheblichen Einfluss auf das gemessene Temperatursignal und mithin auf die ermittelte Absorption.

Durch die Optimierung der radialen Fühlerposition relativ zur Probenmitte, in der der Laserstrahl die Probe

erwärmt, kann dieser Einfluss allerdings nahezu eliminiert werden [107].

68



KAPITEL 4. LASERKALORIMETRISCHE ABSORPTIONSMESSUNG

die Sicherstellung einer möglichst anwendungsrelevanten Prüfumgebung. Als Strahlquelle

wurden die weit verbreiteten, kommerziellen Lasersysteme HURRICANE und SPITFIRE

der Firma Spectra-Physics eingesetzt. Die Pulsdauer wird, wie in Abschnitt 3.3.3 beschrie-

ben, mit einem Einzelpuls-Autokorrelator ermittelt. Die Monitorierung der durchschnittli-

chen Laserleistung während der Bestrahlung wird durch die Detektion eines ausgekoppelten

Teilstrahls mit einer Photodiode realisiert. Die Kalibrierung dieses Leistungsmonitors erfolgt

über einen simultan zur Photodiode ausgelesenen Leistungsmesskopf (Coherent LM 10), auf

den außerhalb der Bestrahlungsdauer der Laserstrahl gelenkt wird.

Zur Verbesserung der Nachweisgrenze wird der Laserstrahl mit einer Reihe von Aperturen

geformt. Der Strahldurchmesser auf der Probenoberfläche 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 Prüfebene wird mit einem in der konjugierten Ebene lokalisierten, kameraba-

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

Das Prüfobjekt befindet sich in einem Kalorgefäß, um eine hinreichende thermische Isolie-

rung der Probe von den Umgebungsbedingungen zu gewährleisten. Das Kalorgefäß besteht

aus einer Aluminiumkammer mit ca. 350 mm Kantenlänge und 15 mm Wandstärke, über

das zur besseren thermischen Abschirmung eine Styropor-Haube gestülpt wird. Durch die

große Wärmekapazität der Kammer ist der Einfluss auf die Temperatur des Gesamtsystems,

z. B. bei Öffnung der Kammer zum Probenwechsel oder bei leichten Schwankungen der Um-

gebungstemperatur, relativ gering. Der von der Probe reflektierte Strahlanteil verlässt die

Kammer wieder durch die Eingangsöffnung und wird auf einer geschwärzten Blende absor-

biert. Der transmittierte Anteil wird ebenfalls in eine Strahlfalle außerhalb des Kalorgefäßes

geführt.

Die Temperaturmessung am Prüfobjekt erfolgt über zwei temperaturabhängige Halbleiterwi-

derstände (NTC2), die in Glasröhrchen eingeschmolzen und durch einen Federmechanismus

mit der Probenoberfläche kontaktiert sind. Mit Hilfe einer geeigneten Linearisierungsschal-

tung dieser NTCs wird eine nahezu lineare Abhängigkeit des Messsignals von der Temperatur

erreicht [31]. Um die trotz der thermischen Isolierung verbleibende Temperaturdrift während

der Messung zu monitorieren, ist ein Referenzhalter ebenfalls im Kalorgefäß lokalisiert, der

auf langfristige Temperaturänderungen in der Messkammer reagiert. Die für die Dauer der

Messung linear angenäherte Temperaturdrift wird vom Temperaturverlauf der Probenmes-

sung subtrahiert. Die Auswertung der erfassten Temperaturverläufe nach den in Abschnitt

4.1 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 Wärmekapazitäten die Kalibrierung der

Signale von Laserleistungs- und Temperaturmessung bekannt ist. Während die bereits in

Abschnitt 4.2.1 erwähnte Leistungsmonitorierung bei jeder Messung kalibriert wird, ist für

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 über eine elektrisch be-

heizbare Aluminiumprobe, auf deren Rückseite ein PT100-Widerstand mit bekanntem Tem-

peraturverhalten3 befestigt ist. Stellt sich bei konstanter Heizleistung ein thermisch stabiler

Zustand ein, kann das Messsignal der NTCs über die PT100-Temperaturmessung kalibriert

werden. Mit Hilfe der beschriebenen Prozedur wurde eine Temperaturempfindlichkeit der

verwendeten NTCs von 15,3 K
V

ermittelt.

Für die Berücksichtigung der Wärmekapazität des Probenhalters CH ist die Einführung einer

effektiven Wärmekapazität Ceff sinnvoll [107]:

Ceff = CH + fCalCP = CH + fCalmcP , (4.4)

wobei die Probenwärmekapazität durch CP = mcP aus der Masse und der spezifischen

Wärme der Probe berechnet wird. Ein Kalibrierfaktor fCal berücksichtigt darüber hinaus

Abweichungen von der Näherung homogener Probentemperatur für größere Probendicken4.

Diese Kalibrierung kann optisch oder elektrisch erfolgen. Bei der optischen Kalibrierung wird

ein Substrat mit bekannter Wärmekapazität und definiertem Absorptionsgrad mit einer be-

stimmten Laserleistung beaufschlagt und die effektive Wärmekapazität aus dieser Absorpti-

onsmessung bestimmt. Dieses Verfahren wird im Allgemeinen favorisiert, da das räumliche

Temperaturprofil für Probenmessung und Kalibrierung auf Grund der gleichen Heizgeome-

trie identisch ist. Für die Laserkalorimetrie mit kontinuierlicher Strahlung hat sich die Ver-

wendung von gerußten Substraten bewährt, die einen Absorptionsgrad nahe 100% zeigen.

Bei der Umsetzung dieser Kalibrierung mit ultrakurzen Laserpulsen trat allerdings selbst

bei großer Abschwächung 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 näherungsweise durch

RPT100 = 100 Ω + 0,385 Ω
◦C · T [◦C] beschrieben. Das Temperaturverhalten und die Abweichungstoleranzen

sind international genormt [34].
4Im Idealfall mit verschwindendem Einfluss des Probenhalters und homogener Probentemperatur gilt:

CH = 0 und fCal = 1
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Abweichungen vom linearen Verlauf herausgenommen.

wird. Die Ermittlung der Heizleistung erfolgt über die Messung der Heizspannung und die

Kenntnis des ohmschen Widerstandes. Für die in dieser Arbeit durchgeführte Kalibrierung

wurde ein Quarzsubstrat der Dicke 1 mm verwendet, das auf der Vorderseite mit einem

220 Ω-SMD-Widerstand versehen ist. Zur Einstellung mehrerer CP -Werte wurden zusätzliche

Quarzsubstrate unterschiedlicher Dicke mit der Heizprobe in Kontakt gebracht. Für jede

Probenkapazität wurden sechs unterschiedliche, praxisrelevante Heizleistungen eingestellt,

die effektive Wärmekapazität aus der Messung bestimmt und aus der Auftragung von Ceff

gegen CP die Werte für CH und fCal ermittelt. Das Ergebnis ist in Abbildung 4.4 zu erkennen.

Mit Ausnahme der größten Wärmekapazität ist eine hohe Korrelation der Anpassungsgera-

den mit den Messwerten und eine verschwindende Streuung für die gewählten Heizleistun-

gen festzustellen. Die Größe der Halterkapazität von CH = 0,12 J
K

zeigt deren signifikanten

Einfluss auf das Messergebnis für eine typische Probenkapazität von CP ≈ 1 J
K
. Der Ka-

librierfaktor fCal = 1,05 ist nahe dem Idealwert 1, womit die für das Auswerteverfahren

notwendige Annahme einer homogenen Probentemperatur gerechtfertigt ist. Demgegenüber

ist für die größte Wärmekapazität, welche sich für ein ca. 6 mm starkes Quarzsubstrat ergäbe,

eine signifikante Abweichung bzw. Messwertstreuung zu erkennen. Folglich ist, für 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 erhöhten Unsicherheit der ermittelten Absorptionswerte zu rechnen. Da die Heizleistung
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über eine simple Spannungsmessung am Widerstand sehr präzise gemessen werden kann,

ist die Kalibrierung verglichen mit der eigentlichen Laserkalorimetrie mit einer geringeren

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

4.2.3 Nachweisgrenze

Die Nachweisgrenze einer laserkalorimetrischen Messapparatur ist im Wesentlichen durch die

verfügbare Laserleistung, das Signalrauschen sowie die vom Halter absorbierte Störstrah-

lung bestimmt. Aus den Gleichungen 4.1-4.3 wird deutlich, dass sich die Nachweisgrenze

reziprok zur Laserleistung verhält. Allerdings sind derzeitig kommerziell nur Ultrakurzpuls-

Lasersysteme im Bereich weniger Watt Ausgangsleistung verfügbar, so dass die Laserleistung

kaum Optimierungspotenzial für die Absorptionsmessung bietet. Von größerer 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

Geräten in einem CPA-Lasersystem, wie z. B. Treiber von Pockelszellen und akusto-optischen

Modulatoren, trotz Abschirmung von Messleitungen und Gehäusen ein Störeinfluss nicht

gänzlich zu eliminieren. Als typische peak-to-peak -Amplitude für das elektrische Rauschen

dieser Messapparatur kann 0,1 mK angegeben werden. Das thermische Rauschen kann durch

eine geeignete Isolation des Kalorgefäßes wirkungsvoll reduziert werden, die eine möglichst

große Zeitkonstante für 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-

erwärmung in gleicher Höhe ausgewertet werden kann. Ein Beispiel für eine Messung nahe

der Nachweisgrenze ist in Abbildung A.1 im Anhang darstellt.

Einen erheblichen Einfluss auf die Nachweisgrenze insbesondere bei Ultrakurzpuls-

Lasersystemen stellt Störstrahlung 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 große Anzahl optischer Komponenten und Aperturen

im CPA-Systems zurückzuführen ist. Diese Störstrahlung kann über verschiedene Apertu-

ren vermindert werden, deren Durchmesser und Position im Strahlengang optimiert wurde.

Die Nachweisgrenze wird über eine Leermessung mit einer schwarz eloxierten Lochblende als

Probe abgeschätzt. Diejenigen Strahlungsanteile, die weiter als 5 mm vom Schwerpunkt des

Strahlprofils entfernt sind, werden durch die Leerprobe nahezu vollständig absorbiert. Der

aus der Messung ermittelte Absorptionsgrad stellt somit eine obere Schranke für die Nach-

weisgrenze dar5. Durch den Einsatz von gerußten Aperturen im Strahlengang ist es im Zuge

5Diese Abschätzung beruht allerdings auf der Annahme, dass das Prüfobjekt selbst keine Störstrahlung

generiert, die durch Streuung an der Probe oder durch einen nicht vollständig aus dem Kalorgefäß geführten
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der Optimierung gelungen, das Leersignal soweit zu reduzieren, dass keine zusätzliche Tempe-

raturerhöhung 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 Laserleistung6 von 200 mW

auf ca. 10 ppm abgeschätzt 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 Veränderung beider Parameter mit

einer Beeinflussung der Leistungsdichte einhergeht, sind diese Messungen mithin zur Quan-

tifizierung von nichtlinearen Absorptionseffekten geeignet.

Für diese Absorptionsmessungen ist ein Probensatz hergestellt worden, dessen Design be-

reits bezüglich der linearen Absorption eine signifikate Temperaturerhöhung erwarten lässt.

Bei diesem Design ist eine Spacerschicht großer Dicke (10 λ/4) zwischen reflektierenden

Schichtstapeln lokalisiert. Das auf diese Weise gebildete Fabry-Perot-Interferometer lässt die

Feldstärke im Spacer und somit auch die Absorption der Komponente ansteigen. Da die

spektrale Breite des verstärkten Pulses7 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.

Für die Untersuchung der nichtlinearen Absorption eines hoch- und eines niedrigbrechenden

Materials wurde ein Design der Form S(HL)2 10H (LH)2 bzw. ein S(HL)2H 10L H(LH)2

gewählt. Um eine Überlagerung mit Mikrostruktureffekten, wie bereits in Abschnitt

3.4.1 identifiziert, zu vermindern, wurden die folgenden Untersuchungen an Ionenstrahl-

gesputterten TiO2 bzw. SiO2-Schichten durchgeführt. Zum Vergleich wurden ebenfalls TiO2

und SiO2-Einzelschichten mit einer optischen Dicke von 10 λ/4 bei 800 nm abgeschieden,

deren lineare Absorption allerdings aufgrund der fehlenden Feldstärkeüberhöhung wesentlich

unter der des Interferenzfilters liegt.

Für die zweite Messreihe, bei der die Leistungsdichte über den Strahldurchmesser variiert

wurde, standen außerdem Magnetron-gesputterte ZrO2- und Ta2O5-Einzelschichten, eben-

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

Reflex hervorgerufen werden kann. Für typische dielektrische Laserkomponenten bei gleichzeitiger Sorgfalt

bei der Probenjustage ist diese Annahme hier allerdings gerechtfertigt.
6Maximalwert der Laserleistung für das SPITFIRE-System im gegenwärtigen Justagezustand
7Die spektrale Breite ∆νp eines ultrakurzen Pulses mit Gauß-förmigem Pulsprofil und Halbwertsbreite τp

genügt der Bedingung ∆νpτp ≥ 0,441 [21]. Vom experimentellen Standpunkt aus ist jedoch die Angabe der

spektralen Breite ∆λ im Ortsraum um eine Mittenfrequenz λ0 sinnvoller, wobei ∆ν ≈ c
λ2

0
∆λ gilt [36].
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Absorptionsverhaltens zur Verfügung. Jede der genannten Beschichtungen wurde auf Quarz-

substraten der Dicke 1 mm aufgebracht, deren lineare Absorption in nahen Infrarotbereich

im Allgemeinen wenige ppm beträgt.

4.3.1 Absorptionsmessung bei variierter Pulsdauer

Die Untersuchungen bei veränderter Pulsdauer wurde mit einem HURRICANE-CPA-System

als Strahlquelle durchgeführt, dessen minimale Pulsdauer mit weniger als 130 fs spezifiziert

wird [92]. Weiterhin war für diese Messreihe die Laserwellenlänge um 800 nm zentriert,

bei der eine über die Messkampagne konstante Energie von ca. 1 mJ pro Puls bei einer

Repetitionsrate von 1 kHz erreicht wurde. Der 1/e2-Strahldurchmesser auf der Probe betrug

bei jeder Messung etwa 3 mm. Wie bereits in Abschnitt 3.3.1 für das SPITFIRE-CPA-

System erläutert, kann bei diesem Laser ebenfalls die Pulsdauer durch Verschiebung der

Kompressorgitter über weite Bereiche variiert werden.

Da diese Untersuchungen mit einer frühen Version des Laserkalorimeters durchgeführt wur-

den, welches größere thermische Schwankungen sowie ein höheres Leersignal aufwies, lag die

Nachweisgrenze für diese Messserie lediglich bei etwa 50 ppm. Das Ergebnis der Absorp-

tionsmessungen bei variierter Pulsdauer für den oben beschriebenen Probensatz ist für TiO2

in Abbildung 4.5 und für SiO2 in Abbildung 4.6 zu erkennen.

Bezüglich des Interferenzfilters mit TiO2-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 Verkürzung der Pulsdauer lässt 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 geringfügig von der Pulsdauer abhängt, unterhalb dieses

Wertes aber für sinkende Pulsdauer in höherem Maße ansteigt. Durch wiederholte Messung

konnte sichergestellt werden, dass diese Steigerung nicht auf eine permanente Änderung des

Dielektrikums zurückzuführen ist, sondern vielmehr auf einem reversiblen nichtlinearen Ef-

fekt beruht. Für die 10H-Einzelschichtprobe konnte ein qualitativ gleichartiges Anwachsen

der Absorption für sinkende Pulsdauern bestimmt werden. Bei der Betrachtung der kürzesten

Pulsdauern ist für beide TiO2-Proben zu erkennen, dass der höchste nichtlineare Effekt nicht

für die kürzeste, mit dem Autokorrelator gemessene Pulsdauer ermittelt wurde. Diese syste-

matische Abweichung vom erwarteten Verlauf ist auf einen chirp im Autokorrelator zurück-

zuführen, welcher sich von dem des fokussierenden Achromaten wesentlich unterscheidet (s.

Abschnitt 3.3.3).

Die Ergebnisse für die SiO2-Proben sind in Abbildung 4.6 dargelegt. Bei der Betrachtung

des Interferenzfilters mit 10L-Spacer ist für SiO2 ebenfalls ein Ansteigen der Absorption mit

sinkender Pulsdauer zu erkennen. Für Pulsdauern von kleiner 600 fs kann eine geringfügige

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 TiO2-Schichten in

Abhängigkeit der Pulsdauer; Auswertung der Temperaturverläufe bezogen

auf den Referenzhalter (Temp) sowie ein konstantes Signal (Fix); oben:

Interferenzfilter S(HL)2 10H (LH)2, unten: Einzelschichtprobe S10H.
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Abbildung 4.6: Laserkalorimetrische Messung der Absorption von SiO2-Schichten in

Abhängigkeit der Pulsdauer; Auswertung der Temperaturverläufe bezogen

auf den Referenzhalter (Temp) sowie ein konstantes Signal (Fix); oben:

Interferenzfilter S(HL)2H 10L H(LH)2, unten: Einzelschichtprobe S10L.
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insgesamt etwa einen Faktor 2 umfasst. Für entsprechende 10L-Einzelschichtprobe ist, aus-

gehend von einem Absorptionsniveau von ca. 100 ppm, lediglich unterhalb von 200 fs eine

erhöhte Absorption zu ermitteln. Dieses Absorptionsverhalten kann in entsprechender Weise

auch für das unbeschichtete Quarzsubstrat gefunden werden, wobei allerdings die Absorpti-

on für Pulsdauern oberhalb von 400 fs unterhalb der Nachweisgrenze von 50 ppm liegt. Die

Absorptionserhöhung ist für SiO2 ebenfalls reversibel. Diese Resultate legen die Vermutung

nahe, dass die für den 10L-Interferenzfilter gemessene leichte Steigerung ab 600 fs auf die

nichtlineare Absorption der TiO2-Schichten zurückzuführen ist, die Absorptionserhöhung für

Pulsdauern unterhalb von 200 fs hingegen im Wesentlichen durch Effekte im Quarzsubstrat

ausgelöst 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 für den vorläufigen Messaufbau Defizite bezüglich der Quantifizierung der

Pulsdauer sowie der Nachweisgrenze sichtbar. Für die im Folgenden dargelegte Messserie

konnte zum Einen die Nachweisempfindlichkeit nach einer Optimierungsphase durch die in

Abschnitt 4.2.3 beschriebenen Maßnahmen auf etwa 10 ppm gesenkt werden. Zum Anderen

wurde das Problem der unzureichenden Genauigkeit der Pulsdauermessung dadurch umgan-

gen, dass die Pulsdauer über das Zünden eines Plasmas in Luft (s. Abschnitt 3.3.3) minimiert

und die Variation in der Leistungsdichte durch unterschiedliche Bestrahlungsflächen auf der

Probe erreicht werden konnte.

Die folgenden Untersuchungen wurden mit dem in Abschnitt 3.3.1 bereits beschriebenen

SPITFIRE-System durchgeführt, das ultrakurze Laserpulse mit einer minimalen Pulsdauer

von 150 fs bei einer Wellenlänge um 780 nm emittiert. Diese Strahlquelle wurde mit dem in

Abbildung 4.3 dargestellten, optimierten Laserkalorimeter kombiniert. Für diese Experimen-

te konnte nach der Bereinigung des räumlichen 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 verfügbaren 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/e2-Strahldurchmesser auf der Probe von 740 µm bis 180 µm stufenlos eingestellt werden,

womit Spitzenleistungsdichten im Bereich zwischen 0,5 bis 9 TW
cm2 verfügbar waren.

Mit dieser Messanordnung wurden die Ionenstrahl-gesputterten Einzelschichtproben mit

10H (TiO2) und 10L (SiO2), das unbeschichtete Vergleichssubstrat sowie die genannten

Magnetron-gesputterten ZrO2- und Ta2O5-Einzelschichten (10H) untersucht. Das Ergebnis
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Abbildung 4.7: Laserkalorimetrische Messung der Absorption einer TiO2-Schicht (10λ/4

bei 800 nm) in Abhängigkeit der Spitzenleistungsdichte; Auswertung der

Temperaturverläufe bezogen auf den Referenzhalter.

der Absorptionsmessung in Abhängigkeit von der Spitzenleistungsdichte8 ist für die TiO2-

Probe in Abbildung 4.7 dargestellt. Zur weiteren Illustration ist außerdem als zweite Ab-

szisse die Energiedichte des Pulses angegeben. Für diese Komponente ist eine erhebliche

Vergrößerung der Absorption mit der Leistungsdichte festzustellen. Die Steigerung ist be-

reits bei Leistungsdichten von 2 TW
cm2 signifikant, erhöht sich aber überproportional bis zu

knapp dem 20-fachen des Ursprungswertes für 6 TW
cm2 . Somit übertrifft 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 Absorptionserhöhungen nicht permanenter Natur sind. Eine nachfolgende

Nomarski-mikroskopische Inspektion des Bestrahlungsbereiches konnte ebenfalls eine Schädi-

gung der Probe ausschließen. Die zusätzlich eingezeichneten Fehlerbalken basieren auf der

Unsicherheit der Strahldurchmesserbestimmung von ca. 5% auf der Abszisse sowie des Ab-

sorptionswertes von ca. 10%.

Die Resultate bezüglich der SiO2-Probe und des unbeschichteten Vergleichssubstrates sind

in Abbildung 4.8 zu erkennen. Im Gegensatz zu der TiO2-Schicht ist bei beiden Proben ei-

ne signifikante Erhöhung der Absorption erst oberhalb von ca. 4 TW
cm2 festzustellen. Im Falle

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

gelegt.
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Abbildung 4.8: Laserkalorimetrische Messung der Absorption einer SiO2-Schicht (10λ/4

bei 800 nm) sowie des unbeschichteten Vergleichssubstrates in Abhängig-

keit der Leistungsdichte; Auswertung der Temperaturverläufe bezogen auf

den Referenzhalter.

der SiO2-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.

Bezüglich der Größe der Absorptionserhöhung ist offensichtlich, dass sowohl die 10L-Probe

als auch das unbeschichtete Substrat bei der Steigerung der Leistungsdichte eine vergleich-

bare Änderung erfährt. Diese Beobachtung legt, wie bereits bei der Pulsdauervariation, die

Vermutung nahe, dass im Fall der 10L-Probe die nichtlineare Absorption im SQ2-Substrat

ausgelöst wird.

Des Weiteren sind in den Abbildungen 4.9 und 4.10 die Ergebnisse der Absorptionsmessungen

an Magnetron-gesputterten ZrO2- und Ta2O5-Einzelschichten auf SQ2-Substraten, jeweils

mit einer optischen Dicke von 10 λ/4 bei 800 nm, aufgetragen.

Im Falle der Magnetron-gesputterten ZrO2-Einzelschicht ist analog zur Ionenstrahl-

gesputterten TiO2-Schicht ein deutlicher Anstieg der Absorption mit der Leistungsdichte

zu erkennen. Ausgehend von einer konstanten Absorption von etwa 600 ppm unterhalb

von 4 TW
cm2 , tritt eine näherungsweise lineare Steigerung der Absorption um einen Faktor

2 auf, wenn die Leistungsdichte bis über 7 TW
cm2 angehoben wird. Im Gegensatz dazu zeich-

net sich die Ta2O5-Einzelschichtprobe durch praktisch verschwindende lineare Absorption

(A ≤ 25 ppm) aus, jedoch erhöht sich die Absorption stetig und zunehmend mit wachsender
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Abbildung 4.9: Laserkalorimetrische Messung der Absorption einer ZrO2-Schicht (10λ/4

bei 800 nm) in Abhängigkeit der Leistungsdichte; Auswertung der Tempe-

raturverläufe bezogen auf den Referenzhalter.

Leistungsdichte. Bei einem Wert von etwa 9 TW
cm2 stieg die Absorption mit 3500 ppm auf den

140-fachen des Ursprungswertes9. Sowohl bei der ZrO2- als auch bei der Ta2O5-Probe war

dieser Erhöhungseffekt nicht permanenter Natur, und eine Schädigung des Schichtmaterials

konnte nicht festgestellt werden. Die beschriebenen Resultate belegen, dass bei Magnetron-

gesputterten Schichten ebenfalls ein erhebliches, nichtlineares Absorptionsverhalten berück-

sichtigt werden muss.

Bei dem Vergleich der Resultate für die hochbrechenden Materialien ist zunächst festzustel-

len, dass das Absorptionsniveau für niedrige Leistungsdichten durch die lineare Absorption

der dielektrischen Schicht definiert wird. Dieser Wert ist im Wesentlichen durch den Anteil

von unterstöchiometrischen Beschichtungsmolekülen beeinflusst und hängt zu großen Teilen

von der Qualität 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 für das Einsetzen von signifikanter nichtlinearer Absorption ist

jedoch im Wesentlichen mit der Höhe des Bandabstandes korreliert und offenbar relativ

unabhängig von der linearen Absorption des Dielektrikums.

Bezüglich der Ergebnisse für die Quarz-Proben ist fest zu halten, dass das Auftreten von

9Eine weitere Steigerung der Energiedichte wurde nicht durchgeführt, da dies vermutlich die Zerstörung

der Probe zur Folge gehabt hätte.
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Abbildung 4.10: Laserkalorimetrische Messung der Absorption einer Ta2O5-Schicht (10λ/4

bei 800 nm) in Abhängigkeit der Leistungsdichte; Auswertung der Tem-

peraturverläufe bezogen auf den Referenzhalter.

nichtlinearer Absorption dem Substratmaterial zugeordnet werden kann, obwohl die lineare

Absorption der Ionenstrahl-gesputterten SiO2-Schicht im Vergleich zum Substrat deutlich

erhöht 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 2.3.2 durchgeführten Modellrechnungen liefern für eine

Energiedichte von 1,2 J
cm2 in einem Quarzsubstrat der Dicke 1 mm eine nichtlineare Absorp-

tion von 26 ppm. Verglichen mit den in Abbildung 4.8 dargestellten Resultaten kann mithin

auch für die Absorptionsmessung eine hinreichende Übereinstimmung mit den experimen-

tellen Befunden festgestellt werden.

4.4 Abschließende Betrachtungen zur Absorptions-

messung

Die dargelegten Ergebnisse von laserkalorimetrischen Absorptionsmessungen verdeutlichen,

dass eine Übertragung 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 übernommen werden. Für die

Verwendung von ultrakurzen Pulsen waren relativ geringe Adaptionen, wie z. B. bei der

elektrischen Kalibrierung und der Wahl spezieller Strahlführungs- und formungselemente,

notwendig. Allerdings war auf Grund der geringen verfügbaren Laserleistung eine optimierte

thermische Isolierung der Probe im Kalorgefäß für das Erreichen einer hinreichenden Nach-

weisgrenze im 10 ppm-Bereich entscheidend.

Die Untersuchungen zur nichtlinearen Absorption belegen die besondere Abhängigkeit des

Absorptionsvermögens der Dielektrika von der Spitzenleistungsdichte der eingestrahlten ul-

trakurzen Laserpulse. Daher ist für die Berechnung der Leistungsdichte eine präzise Be-

stimmung der Pulsdauer unumgänglich. Die Untersuchungen zur Absorptionsmessung bei

variierter Pulsdauer zeigten Defizite bei der Verwendung des am Laser Zentrum Hannover

verfügbaren single-shot-Autokorrelators auf. Um bei einer Veränderung der Pulsdauer, wie

sie z. B. in Folge eines thermischen Fortdriftens des Lasersystems beobachtet wurde, eine

Korrektur des Leistungsdichtewertes zu ermöglichen, sollte im nächsten Optimierungsschritt

ein zuverlässigerer Detektor Verwendung finden. Hierfür bieten sich beispielsweise GaAsP-

Photodioden an, die die Pulsdauer des direkten Messstrahls charakterisieren können, ohne

den Strahl durch zusätzliche, den Puls verlängernde Elemente zu lenken [79]. Da der Detektor

in dieser Publikation nur als Ersatz für das nichtlineare Element in klassischen Autokorrelato-

ren gesehen wurde, kann allerdings zur Zeit nicht abgeschätzt werden, ob diese Photodioden

dauerhaft kalibrierbar sind, wenn sie als Einzelelement-Detektor genutzt werden.

82



Kapitel 5

Messung des Übertragungsverhaltens

Die Funktionalität einer dielektrischen Beschichtung zur Strahlführung ist im Wesentlichen

durch das spektrale Reflexions- bzw. Transmissionsverhalten definiert. Das theoretisch zu er-

reichende spektrale Übertragungsverhalten eines Beschichtungsdesigns wird üblicherweise für

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 möglich 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 Dünnschichtfer-

tigung zur Sicherstellung der Spezifikationen bezüglich 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 zusätzlich notwendigen Referenzmessung noch deutlich darüber [72] liegen.

Falls eine höhere Genauigkeit, z. B. bei der Bestimmung der Qualität von hochreflektierenden

dielektrischen Spiegeln, erforderlich ist, muss auf komplexere Aufbauten mit verbessertem

Signal-zu-Rausch-Verhältnis zurückgegriffen 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 II [73] erarbeitet worden, die in

eine Revision des Entwurfs einfließen werden. Das Messprinzip ist für verschiedene cw- bzw.

quasi-cw Lasersysteme im nahen und fernen Infrarotbereich erfolgreich umgesetzt worden

[48, 95]. Abhängig von der Stabilität der Strahlquelle ist eine Unsicherheit bei der Vermes-

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

Für die Strahlführung von ultrakurzen Laserpulsen werden häufig metallische Reflektoren

(z. B. Au, Ag) eingesetzt, die sich auf Grund ihrer Reflexionsbandbreite und verschwinden-

der Gruppengeschwindigkeitsdispersion hierfür besonders eignen. Da metallische Reflektoren

allerdings signifikante optische Verluste aufweisen, muss beispielsweise in Resonatoren auf
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dielektrische Wechselschichtsysteme zurückgegriffen werden. Im Rahmen von pump-probe-

Experimenten ist die zeitliche Änderung der Reflektivität von Dielektrika in Folge der Wech-

selwirkung mit ultrakurzen Pulsen bereits vielfach untersucht worden [59, 63, 69, 77, 84].

In wieweit sich diese Änderung bei der Reflexion und Transmission des auslösenden Pulses

auswirkt, ist bislang noch völlig ungeklärt.

Ein Ziel dieser Arbeit ist daher, das Standardmessverfahren zur hochpräzisen Reflexions-

und Transmissionsmessung gemäß Normentwurf ISO/CD 13697 mit ultrakurzen Laserpul-

sen umzusetzen. Im folgenden Kapitel werden nach der Beschreibung des Messprinzips die

notwendigen Adaptionen der Messapparatur erläutert, da die Ultrakurzpuls-Strahlquelle bei

einer Repetitionsrate von 1 kHz betrieben wird. Des Weiteren wird die Linearität abgeschätzt

sowie die Kalbrierbarkeit des Messaufbaus für eine geringe Leistungsdichte auf den Kali-

brierproben geprüft. Am Beispiel eines Ionenstrahl-gesputterten TiO2/SiO2-Spiegels wird

das Reflexionsverhalten bei Variation der Leistungsdichte analysiert. Zur Untersuchung des

nichtlinearen Brechungsindexes wird die Transmission einer TiO2-Einzelschicht in Abhängig-

keit der Leistungsdichte gemessen. Abschließend wird die Umsetzung des Normentwurfs im

Bereich der ultrakurzen Laserpulse diskutiert.

5.1 Reflexions- und Transmissionsmessung nach

ISO/CD 13697

Das Verfahren zur hochpräzisen Reflexions- und Transmissionsmessung basiert auf einem op-

tischen Aufbau, bei dem ein Laser als Strahlquelle verwendet wird. Durch die vergleichsweise

hohe Bestrahlungsstärke des Lasers kann zum Einen die Höhe 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 bezüglich

des expliziten räumlichen Profils des Messstrahls.

Zur Messung der Reflektivität einer Probe RP wird der kollimierte Laserstrahl zunächst

über einen Chopper, der mit einer hochreflektierenden Oberfläche beschichtet ist, in gerin-

gem Winkel in Richtung der Probe reflektiert (s. Abbildung 5.2). Nach der Reflexion an der

Probenoberfläche wird der Messstrahl in die Ulbrichtkugel gelenkt. Der detektierte Laser-

strahl wird folglich gemäß des Produktes der Reflexionsgrade von Chopper RCh und Probe

RP abgeschwächt. Kann der Laserstrahl den Chopper im Zuge der Rotation vollständig pas-

sieren, tritt dieser Strahl ebenfalls in die Ulbrichtkugel ein und stellt den nicht geschwächten

Vergleichsstrahl dar. Der an die Rotationsfrequenz gekoppelte Lock-in-Verstärker liefert den
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Abbildung 5.1: Signalverlauf während der Rotation des Chopperblattes für eine Refle-

xionsmessung in Produktkonfiguration.

Messwert S, welcher proportional zur Leistungsdifferenz von reflektiertem und ursprüngli-

chem Messstrahl S ∝ ∆P = P0 (1−RP RCh) ist. Die absolute Leistung P0 des durch den

Chopper hindurchtretenden Messstrahls kann durch Blockieren des reflektierten Strahls er-

mittelt werden, wobei der Lock-in-Verstärker ein entsprechendes proportionales Messsignal

S0 ∝ P0 liefert. Da die Signale die gleiche Proportionalität besitzen, folgt für das Produkt

aus Proben- und Chopperreflektivität der Zusammenhang

[RP RCh] = 1− S

S0

. (5.1)

Der Signalverlauf für die Messung in der sog. Produktkonfiguration ist in Abbildung 5.1

dargestellt.

Die Reflektivität des Chopperblattes RCh wird mittels einer Kalibrierungsmessung bestimmt.

In dem Normentwurf ISO/CD 13697 ist ein Kalibrierverfahren angegeben, für welches we-

nigstens zwei hochreflektierende Chopper und eine Probe notwendig sind, die zyklisch im

Aufbau getauscht werden. Die Chopperreflektivität wird nach der Durchführung der Mes-

sung für drei relevante Konfigurationen aus der Lösung des resultierenden Gleichungssystems

ermittelt. Da dieses Verfahren auf Grund der mangelnden Einbaureproduzierbarkeit proble-

matisch ist, wurde ein alternatives Kalibrierungsverfahren vorgeschlagen [108] und bezüglich

der Zuverlässigkeit optimiert [48, 95]. Dieses Verfahren basiert auf der Messung des Verhält-

nisses von Proben- zu Chopperreflektivität.

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 hochpräzisen Reflexionsmessung in Produktkonfiguration.

be reflektierten Strahlen werden in die Ulbrichtkugel1 gelenkt und generieren im Lock-in-

Verstärker ein Messsignal S ∝ ∆P = P0 (RCh −RP ). Auch in dieser sog. Verhältniskon-

figuration kann der Probenstrahl zur Feststellung der Referenzleistung geblockt und ein

Referenzsignal S0 ∝ P0RCh erzeugt werden. Für das Reflektivitätsverhältnis gilt dann:[
RP

RCh

]
= 1− S

S0

. (5.2)

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

vität von Chopper und Probe vollständig bestimmt:

RP =

√
[RP RCh] ·

[
RP

RCh

]
RCh =

√√√√ [RP RCh][
RP

RCh

] . (5.3)

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

Prüfling von großer Bedeutung, da auf Grund von lateralen Inhomogenitäten im Reflexions-

grad erhebliche Fehler bei der Kalibrierung auftreten können. Ist aus der Kalibriermessung

die Reflektivität des Choppers bekannt, kann eine Messserie mit der ermittelten Kalibrierung

in einer der beiden Konfigurationen durchgeführt werden. Wesentlich ist es allerdings, die

Lage des Messstrahls relativ zum Chopper unverändert zu lassen, da auch die Chopperbe-

schichtung erhebliche Inhomogenitäten im Reflexionsgrad aufweisen kann.

Der Messaufbau für die Transmission baut auf die Reflexionsmessung in Produktkonfigura-

tion auf, wobei ein Reflektor mit der Reflektivität RRefl an Stelle der Probe sowie die Probe

in den ursprünglichen Referenzstrahlengang gebracht wird2 (s. Abbildung 5.4). Sei o.B.d.A

1In der Praxis wird lediglich eine Ulbrichtkugel verwendet, deren Position entsprechend der gewünschten

Konfigurationen gewählt wird.
2Die transmittierende Probe kann ebenfalls im ursprünglichen Probenstrahl lokalisiert werden, wodurch

sich die Transmission aus dem Kehrwert des in Gl. 5.4 angegebenen Ausdrucks ergibt.
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Abbildung 5.3: Aufbau zur hochpräzisen Reflexionsmessung in Verhältniskonfiguration.

die Leistung P0 = 1 und das Reflektivitätsprodukt bei Abwesenheit der Transmissionsprobe

RReflRCh. Dann ist das Signal für den Messstrahl mit Probe S̃ ∝ TP − RReflRCh und für

den geblockten Vergleichsstrahl S̃0 ∝ TP . Für die Transmission TP gilt folglich:

S̃

S̃0

= 1− [RReflRCh]

TP

TP =
[RReflRCh]

1− S̃
S̃0

.
(5.4)

Ein Vergleich mit Gl. 5.1 zeigt, dass der Ausdruck im Nenner einer Reflexionsmessung mit

transmittierender Probe entspricht. Da im Zähler lediglich das Reflektivitätsprodukt von

Chopper und Reflektor ohne Probe steht, ist eine zusätzliche Kalibrierung der Einzelreflek-

tivitäten hier nicht notwendig. Die Transmission ist durch die Produktmessungen mit und

ohne Probe vollständig bestimmt.

5.2 Adaption für ultrakurze Laserpulse

5.2.1 Beschreibung des Messaufbaus

Die Realisierung der hochpräzisen Reflexions- und Transmissionsmessung mit einem

Ultrakurzpuls-Laser ist in den Abbildungen 5.2-5.4 skizziert. Als Strahlquelle wird, ana-

log zu der in Kapitel 4 erläuterten laserkalorimetrischen Absorptionsmessung ein SPITFIRE

CPA-Lasersystem genutzt. Die Pulsdauer wird für alle folgenden Messungen, mit Ausnahme

der in Abschnitt 5.2.3 beschriebenen Kalibrierung, bei ca. 150 fs belassen. Die Kontrolle der
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Abbildung 5.4: Aufbau zur hochpräzisen Transmissionsmessung.

Pulsdauer erfolgt über die Betrachtung einer Plasmabildung in Luft (s. Abschnitt 3.3.3).

Für die Variation der Leistungsdichte wird der gleiche Aufbau verwendet, der bereits für

die Laserkalorimetrie eine zuverlässige Einstellung verschiedener Strahldurchmesser in einer

Prüfebene 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 gewährleistet, der an einem zur Prüfebene konjugierten Ort

lokalisiert ist.

Da bei der Variation des Strahldurchmessers auf der Probe ebenfalls eine vergrößerte Lei-

stungsdichte am Ort des Choppers einhergeht, ist mit Ionenstrahl-gesputtertem Al2O3/TiO2

eine Materialkombination mit möglichst großem Bandabstand und somit besonders großer zu

erwartender Zerstörfestigkeit gewählt worden. Bei der Verwendung von ultrakurzen Laserpul-

sen (Halbwertsbreite ca. 6 nm) könnte sich allerdings die geringe Breite des Reflexionstopfes

(λ/4-Stapel) von rund 30 nm (R >99%) als problematisch erweisen. Bei der Winkeljustage

des Chopperblattes konnte aber über einen Bereich von mehreren Grad keine signifikan-

te Änderung des Reflexionsverhaltens festgestellt werden, so dass von einer hinreichenden

Zentrierung des Reflexionstopfes um die Mittenwellenlänge von 780 nm ausgegangen wer-

den kann. Die Rückseite des Choppers wurde mit einer absorbierenden Folie beklebt, um

die Verfälschung des Messsignals durch die Resttransmission der dielektrischen Chopperbe-

schichtung zu vermeiden. Die Chopperfrequenz beträgt für die folgenden Messungen rund

15 Hz.

In Abbildung 5.2 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 fällt, der umgelenkte Strahl erst
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über eine weitere Reflexion an der Probe in Richtung Integrationselement geführt 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 µF, R = 56 kΩ) versehen

ist3.

Der Aufbau für die Reflexionsmessung in Verhältniskonfiguration wird in Abbildung 5.3

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 annähernd gleich zu halten4. Dieser vorteilhafte geringe Ab-

stand wird bei der Kalibrierung (Abschnitt 5.2.3) genutzt. Für die Messungen, bei denen der

Strahldurchmesser in der Testebene variiert wird (Abschnitt 5.3.1), könnte eine hohe Lei-

stungsdichte auf dem Chopper möglicherweise Einfluss auf die Messung haben. Daher wird

für diese Messserie die Probe in einem zur Produktkonfiguration vergleichbaren Abstand

positioniert.

Bezüglich der Transmissionsmessung ist ein modifizierter Ansatz gewählt worden, der in

Abbildung 5.4 dargelegt ist. Aufgrund der in Abschnitt 5.3.1 noch zu erläuternden Probleme

mit der Konstanz der Chopperreflektivität wird bei der Transmissionsmessung an Stelle

der Strahlformungseinheit die Probe für 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 gewählten Ansatzes wird sich allerdings ein

möglicher Einfluss auf Chopper und Reflektor nicht auf die Messung auswirken, da dieser

unabhängig von der Präsenz einer Probe in gleicher Weise aufträte.

5.2.2 Prüfung auf Linearität

Im Normentwurf ISO/CD 13697 wird von einer kontinuierlichen Strahlquelle ausgegangen,

für welche der Signalverlauf in Produktkonfiguration dem in Abbildung 5.1 skizzierten Ide-

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

3Obwohl der Strahldurchmesser relativ zum ursprünglichen Strahl für kleine Abstände zwischen Schlit-

ten und Chopper deutlich verkleinert wird, ist eine bestrahlungsbedingte Veränderung des Targets nicht

beobachtet worden.
4In Folge einer leichten Krümmung des Choppers, ist der reflektierte Strahl während der Drehung nicht

ideal punktförmig, sondern beschreibt einen kleinen Halbkreis, dessen Durchmesser auf dem Target etwa

5 mm beträgt.
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Abbildung 5.5: Prüfung der Linearität des Messwertes S0 mit einem Leistungsmessgerät,

Standardabweichung für 10 Messwerte als Fehlerbalken, Korrelationskoef-

fizient R = 0,99985; eingesetzte Abb.: typischer Signalverlauf für Referenz-

messung.

Repetitionsrate von 1 kHz aufweist, wird das Signal der Photodiode mittels eines Tiefpasses

geformt. Ob diese Konditionierung zu einer linearen Abhängigkeit des Messergebnisses von

der durchschnittlichen Laserleistung führt, wird in Produktkonfiguration für Proben- und

Referenzstrahl geprüft.

Zur Abschwächung von Proben- bzw. Referenzstrahl dienen dielektrische Beschichtungen, die

unterschiedliche Transmissionsgrade aufweisen und im Strahlengang vor der Detektion mit

Leistungsmesskopf oder Ulbrichtkugel lokalisiert sind. Für jeden Datenpunkt werden nach-

einander jeweils 10 Messwerte aufgenommen. Die Prüfung der Linearität des Messwertes S0

wird in Abbildung 5.5 und für S in Abbildung 5.6 dokumentiert. Sowohl für die Referenz- als

auch für die Probenmessung kann keine bedeutende Abweichung der Messwerte S0 bzw. S

vom linearen Verhalten bei veränderter durchschnittlicher Laserleistung festgestellt werden.

Trotz des deutlich vom idealen Rechteckverlauf abweichenden Detektorsignals liefert die be-

schriebene Signalkonditionierung offenbar auswertbare Messwerte. Darüber hinaus kann für

die Referenzmessung kein störender Einfluss von Fremdlicht auf den Wert von S0 identifiziert

werden, woraus eine zufriedenstellende Modulierung und Demodulierung des Detektorsignals

bei der Chopperfrequenz einhergeht.
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Abbildung 5.6: Prüfung der Linearität des Messwertes S mit einem Leistungsmessgerät,

Standardabweichung für 10 Messwerte als Fehlerbalken, Korrelationskoef-

fizient R = −0,99961; eingesetzte Abb.: typischer Signalverlauf für Pro-

benmessung.

5.2.3 Bestimmung der Chopperreflektivität

Die Bestimmung der Chopperreflektivität mit dem Ziel, die Messapparatur zu kalibrieren,

wird an Hand eines Satzes von metallischen und dielektrischen Reflektoren durchgeführt.

Hierzu wird der Achromat in geringem Abstand zum Chopper positioniert, um einen mögli-

chen Leistungsdichteeinfluss zu minimieren. Des Weiteren wird die Kalibrierung bei mi-

nimierter Pulsdauer (tp = 150 fs) sowie bei deutlich verlängerter Pulsdauer (tp > 1 ps)

durchgeführt. Das Ergebnis der Kalibriermessungen wird in Abbildung 5.7 erörtert.

Sowohl für die kurzen als auch die verlängerten Pulse ist eine Standardabweichung der er-

mittelten Chopperreflektivitäten im Bereich 10−4 zu erkennen (0,9940 ± 6 · 10−4 für 150 fs

sowie 0,9939± 2 · 10−4 für > 1 ps). Der Vergleich zwischen der Kalibrierung mit kurzen und

längeren Pulsen liefert keinen signifikanten Unterschied bezüglich des Mittelwertes. Nach

den gewonnenen Erfahrungen im Rahmen der hochpräzisen Reflexions- und Transmissions-

messung ist die Höhe der Schwankung entgegen des dargestellten experimentellen Befundes

nicht durch die Pulsdauer, sondern durch die allgemeine Betriebsstabilität 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 Reflektivität des Choppers unter Verwendung verschie-

dener Kalibrierproben: Metallreflektoren aus Gold und Silber (mit Schutz-

schicht), Standardspiegel (TiO2/SiO2), Auskoppler (TiO2/SiO2) verschie-

dener Reflexionsgrade, Standardspiegel (Al2O3/SiO2), Breitbandreflektor

(Ta2O5/SiO2) 600-900 nm; Kalibrierung bei tp = 150 fs und tp > 1 ps.

Größenordung größer [48]. Die erreichte Genauigkeit der Absolutkalibrierung, die an Hand

der ermittelten Schwankung mit etwa 0,1% abgeschätzt wird, kann insbesondere verglichen

mit einer typischen spektralphotometrischen Reflexionsmessung als durchaus akzeptabel be-

zeichnet werden.

5.3 Übertragungsverhalten bei variierter Leistungs-

dichte

5.3.1 Reflexionsverhalten eines TiO2/SiO2-Spiegels

Ein Ziel bei der Umsetzung des Verfahrens der hochpräzisen 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 Ionenstrahl-gesputterten TiO2/SiO2-Schichten wird die Reflektivität unter Va-

riation des Strahldurchmessers in Produktkonfiguration gemessen. Hierzu wird der auf einem
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Abbildung 5.8: Messung des Reflektivitätsprodukts RP RCh für einen TiO2/SiO2-Spiegel in

Abhängigkeit der Leistungsdichte, Fehlerbalken: 10% Fehler bei der Strahl-

profilbestimmung und Standardabweichung für 10 Einzelmessungen der

Reflektivität pro Messpunkt, Anpassungskurve: lineare Regression.

Schlitten montierte Achromat ausgehend vom minimal möglichen Abstand um ca. 40 cm vom

Chopper fort bewegt. Im Zuge der Verschiebung wird der Strahldurchmesser von 740 µm auf

210 µm verringert. Bei jeder Messung wird die durchschnittliche Leistung ermittelt, um eine

möglichst präzise Aussage über 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-

flektivitätsproduktes erkennbar, die für die überwiegende Anzahl von Datenpunkten nähe-

rungsweise eine lineare Abhängigkeit zeigt. Während die statistische Sicherheit der Daten-

punkte, die aus der Standardabweichung von je 10 Einzelmessungen gewonnen wird, analog

zur bereits beschriebenen Kalibrierungsmessung im Bereich 10−4 und besser ist, sind je-

doch besonders für hohe Leistungsdichten Abweichungen von dem lineare Verlauf sichtbar.

Folglich ist die Angabe der Schwankung bezüglich der Einzelmessungen als Kriterium für

die Einschätzung der Genauigkeit nicht hinreichend. Als Grund für die gesteigerte Schwan-

kung wird vermutet, dass Partikel auf der Oberfläche bzw. Einschlüsse oder Kristallite im

Schichtsystem lokale Inhomogenitäten des Reflexionsgrades bewirken, aus denen wiederum

bei kleinen Testdurchmessern signifikante Abweichungen folgen können [48].

Da bei dieser Messung lediglich das Reflektivitätsprodukt ermittelt wurde, muss die ver-
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Abbildung 5.9: Messung des Reflektivitätsverhältnisses RP /RCh für einen TiO2/SiO2-

Spiegel in Abhängigkeit der Leistungsdichte, Fehlerbalken: 10% Fehler bei

der Strahlprofilbestimmung und Standardabweichung für 10 Einzelmessun-

gen der Reflektivität pro Messpunkt, Anpassungskurve: lineare Regression.

bleibende Frage, ob der Effekt von der Probe oder vom Chopper ausgelöst wird, durch eine

entsprechende Messung in Verhältniskonfiguration geklärt werden. Das Ergebnis dieser Un-

tersuchung wird in Abbildung 5.9 erörtert.

In Verhältniskonfiguration ist ebenfalls eine lineare Abhängigkeit des Messergebnisses zu er-

kennen, allerdings mit positivem Vorzeichen. Die lineare Regression liefert hierbei annähernd

die gleiche Steigung wie in Produktkonfiguration. Aus diesem Verhalten resultiert, dass

die beobachtete Veränderung der Messwerte bei variierter Leistungsdichte auf einen Effekt

zurückzuführen ist, der von der Chopperbeschichtung ausgeht.

Des Weiteren kann ebenfalls in Verhältniskonfiguration eine erhöhte Streuung der Messwerte

für große Leistungsdichten identifiziert werden. Aus dem Verlauf der Anpassungsgeraden in

Produkt- und Verhältniskonfiguration können Proben- und Chopperreflektivität als Funk-

tion der Leistungsdichte berechnet werden. Der resultierende Verlauf ist in Abbildung 5.10

skizziert.

Bezüglich der Probenreflektivität kann auf Grund der bis auf das Vorzeichen praktisch iden-

tischen Steigung der Anpassungsgeraden eine über den untersuchten Leistungsdichtebereich

konstante Reflektivität von RP = 0,9987 festgestellt werden. Die Reflektivität verändert sich

im Leistungsdichtebereich von 0 bis 4 TW
cm2 um 1 · 10−5. Demnach ist im Rahmen der Messge-
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Abbildung 5.10: Aus den Anpassungskurven für Reflektivitätsprodukt und -Verhältnis be-

rechnete Reflektivität von Chopper und TiO2/SiO2-Spiegel in Abhängig-

keit der Leistungsdichte.

nauigkeit eine nichtlineare Veränderung des Reflexionsgrades dieses dielektrischen Spiegels

nicht erkennbar.

Im Gegensatz dazu beträgt in diesem Leistungsdichtebereich die Änderung der Chopperre-

flektivität 1 · 10−3 und liegt mithin deutlich oberhalb der Relativgenauigkeit von wenigen

10−4. Hierbei beträgt die Chopperreflektivität für geringe Leistungsdichten RCh = 0,9944,

und ist somit in hinreichender Übereinstimmung mit der in Abschnitt 5.2.3 beschriebenen

Kalibrierung. Die Abnahme der Reflektivität 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 geändert und zusammen mit einer inhomogen Beschichtung zu einer geänderten

Chopperreflektivität geführt hat. Diese Annahme wird durch die Erkenntnis unterstützt,

dass Ionenstrahl-gesputterte Schichten oftmals auf Grund der schmalen Bedampfungskeule

einen kräftigen lateralen Dickenverlauf zeigen. Für den hier vorliegenden Fall eines schmalen

Reflektionstopfes wäre demnach eine Veränderung in dieser Größenordnung denkbar. Ande-

rerseits kann ein nichtlineares Verhalten der Chopperbeschichtung (Al2O3/SiO2) trotz der

vergleichsweise geringen Leistungsdichte nicht ausgeschlossen werden. Zur näheren Klärung

dieses Phänomens sind weitere Untersuchungen unumgänglich.
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Abbildung 5.11: Messung der Transmission TP für eine λ/4-Schicht TiO2 in Abhängigkeit

der Leistungsdichte, Fehlerbalken: 10% Fehler bei der Strahlprofilbestim-

mung und Standardabweichung für 10 Einzelmessungen der Transmission

pro Messpunkt.

5.3.2 Transmissionsverhalten einer TiO2-Einzelschicht

Um den Schwierigkeiten bzgl. der Reflektivitätsänderung des Choppers zu begegnen, soll

für die Untersuchung des nichtlinearen Verhaltens einer TiO2-Einzelschicht der Abstand des

Achromaten vom Chopper minimal und über die Messserie konstant sein. Diese Randbedin-

gungen können durch die hochpräzise Transmissionsmessung erfüllt 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 erwähnt, ist die aufeinander folgende Reflexionsmessung mit und oh-

ne Probe in Produktkonfiguration für die Angabe der Probentransmission hinreichend.

Als Probeobjekt wird eine Ionenstrahl-gesputterte TiO2-Einzelschicht mit einer optischen

Dicke von 1 λ/4 bei 780 nm gewählt, 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 berück-

sichtigt wird. Der Reflexionsgrad des verwendeten dielektrischen Reflektors (TiO2/SiO2) be-

trägt ca. 70% und liegt damit in der Nähe 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 µm variiert und die durchschnittliche Laserleistung

bei jeder Transmissionsmessung bestimmt. Das Ergebnis der Transmissionsmessungen ist in

Abbildung 5.11 dargelegt.

Aus dem Diagramm ist erkennbar, dass die Transmission für einen weiten Leistungsdichte-

bereich von 0,5 bis 6 TW
cm2 praktisch konstant ist. Die Schwankung der Messwerte um den ge-

meinsamen Mittelwert von TP = 0,6493 beträgt lediglich 2,5 · 10−4 und liegt somit innerhalb

der zu erwartenden Fehlermarge. Eine Erniedrigung der Transmission in Folge des Kerr-

Effektes, wie aus den theoretischen Überlegungen in Kapitel 2 für Materialien mit großem

nichtlinearen Brechungsindex-Koeffizienten erwartet, kann für Ionenstrahl-gesputtertes TiO2

im Rahmen der Messgenauigkeit nicht bestätigt werden. Die Änderung des Brechungsindexes

läge demnach unterhalb von etwa 2 · 10−4 in dem diskutierten Leistungsdichtebereich.

Für eine Leistungsdichte von 8,8 TW
cm2 ist zu Beginn der Messung eine deutlich niedrigere

Transmission ermittelt worden, die aber im Zuge der Messungen eine kräftige Steigerung

erfuhr. Eine anschließende Mikroskopinspektion konnte die Zerstörung der Beschichtung als

Ursache für die Transmissionssteigerung bestätigen. In Zusammenhang mit dem verschwin-

denden Einfluss des Kerr-Effektes für geringe Leistungsdichten ist ein Anstieg der Absorption

(s. Abschn. 4.3.2) vermutlich die Ursache für die Erniedrigung der Transmission im Bereich

der Zerstörschwelle des Materials.

5.4 Beurteilung des Messverfahrens

Die Übertragung des Messverfahrens zur Reflexions- und Transmissionsmessung gemäß 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 für Laser mit relativ geringer Repetitionsrate dahin gehend anzupassen,

dass eine Signalanalyse mittels Lock-in-Technik möglich wird. Hierbei muss allerdings eine

relativ kleine Chopperfrequenz von 15 Hz gewählt und somit ein erhöhtes 1/f -Rauschen in

Kauf genommen werden. Die Prüfung der Linearität für die Proben- und Referenzmessung

ergab keine wesentlichen Abweichungen vom erwarteten Verlauf. Bezüglich der Kalibrierung

der Chopperreflektivität mittels verschiedener Kalibierproben, die bei geringer Leistungs-

dichte durchgeführt wurde, konnte eine Schwankung im Bereich weniger 5 · 10−4 erreicht

werden. Die erreichte Absolutgenauigkeit von etwa 0,1% wäre demnach weitaus besser als

bei einer spektralphotometrischen Messung der Reflektivität.

Das Ziel einer Reflexionsmessung bei variierter Leistungsdichte auf der Probe konnte nicht

vollständig befriedigend erreicht werden. Im Zuge der Untersuchungen, bei denen der Strahl-

durchmesser durch eine Verschiebung des fokussierenden Achromaten verändert wurde, ist

offenbar geworden, dass die Reflektivität der Chopperbeschichtung einer weit größeren 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 für kleine Strahldurchmesser eine erhöhte Messwertstreuung fest-

zustellen, die vermutlich von lokalen Reflektivitätsschwankungen der Beschichtung ausgelöst

wird. Daher sollte zum Einen der Strahldurchmesser auf der Probe nicht zu klein sein. Für das

Erreichen hinreichend hoher Leistungsdichten wäre hierfür allerdings ein leistungsfähigeres

Lasersystem notwendig. Zum Anderen sollte die Einstellung der Leistungsdichte möglichst

ohne Strahlprofiländerung erfolgen, wie es durch Pulsdauervariation oder, bei Verfügbarkeit

einer höheren Pulsenergie, mittels variabler Abschwächung des Strahls möglich wäre. Für

die Pulsdauervariation müsste allerdings das mehrfach geschilderte Problem der präzisen

Charakterisierung des zeitlichen Pulsprofils gelöst werden.

Die Schwierigkeit der sich ändernden Chopperreflektivität 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 überlegen. Dennoch ist es auf Grund der

in diesem Leistungsdichtebereich auftretenden nichtlinearen Absorption nicht möglich, über

R ≈ 1− T auf die Reflektivität zu schließen.

Zukünftige Arbeiten zur Reflexions- und Transmissionsmessung mit ultrakurzen Pulsen soll-

ten neben den geschilderten Optimierungspunkten ebenfalls vom Normentwurf abweichen-

de Aufbauten berücksichtigen. Ein wesentlicher Unterschied bei der Verwendung gepulster

Strahlquellen im Vergleich zu den im Normentwurf beschriebenen Apparaturen besteht in

der Verfügbarkeit eines bereits phasenstabil modulierten Laserstrahls. So wäre es beispiels-

weise denkbar, auf ein rotierendes Chopperblatt zu verzichten und den Lock-in-Verstärker

auf die Repetitionsrate des Lasersystems einzustellen. Durch diese grundlegende Änderung

des Konzeptes könnten eine Reihe von experimentellen Schwierigkeiten, die mit einem hoch-

reflektierenden Chopperblatts verbunden sind, wie z. B. Inhomogenität der Beschichtung,

Strahlablenkung durch Krümmung und Vibrationen sowie nichtlineare Veränderungen des

Reflexionsgrades vermieden werden.
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Kapitel 6

Zusammenfassung

Im Rahmen der Entwicklung und Optimierung von Hochleistungslasern sind Standard-

messverfahren für die Charakterisierung der optischen Eigenschaften von Laserkomponen-

ten unverzichtbar. Mit der fortschreitenden Verbreitung von Ultrakurzpuls-Lasersystemen

rückt der Bedarf an Messverfahren zur Qualitätskontrolle von Substraten und beschichte-

ten Komponenten, die mit intensiven ultrakurzen Laserpulsen wechselwirken, zunehmen-

den in den Vordergrund der Standardisierungsbemühungen. Das Ziel dieser Arbeit bestand

darin, die Anwendbarkeit der relevanten Standardverfahren zur Mehrpulszerstörschwellen-,

Absorptions-, Reflexions- und Transmissionsmessung im Bereich der ultrakurzen Laserpulse

zu evaluieren und gegebenenfalls Optimierungsvorschläge zu erarbeiten.

Für das Verständnis der im Rahmen der vorliegenden Untersuchungen beobachteten Ef-

fekte ist die Betrachtung der zu Grunde liegenden Wechselwirkungsmechanismen ultrakur-

zer Laserpulse mit Dielektrika von großer Bedeutung. Da das Auftreten von laserinduzier-

ter Zerstörung für den Bereich ultrakurzer Laserpulse mit dem Erreichen einer kritischen

Dichte von Leitungsbandelektronen einhergeht, wurde zunächst die Ratengleichung für die

Ladungsträgerpopulation aufgestellt. In der Ladungsträgerdynamik fanden die Photo- und

Avalanche-Ionisation sowie die Bildung von self-trapped excitons Berücksichtigung. Am Bei-

spiel von Quarz wurde die Ratengleichung numerisch gelöst und die Abhängigkeit der La-

dungsträgerdichte 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 Zerstörungsverhaltens.

Des Weiteren wurde der zeitliche Verlauf des komplexen Brechungsindexes im Bereich des ul-

trakurzen Pulses modelliert, wobei die nichtlinearen Beiträge durch den Kerr-Effekt und den

Einfluss von Leitungsbandelektronen berücksichtigt wurden. Demnach führt der Kerr-Effekt

im Bereich des Pulses zu einer Erhöhung des reellen Brechungsindexes und die Präsenz von

Leitungsbandelektronen nach Erreichen der Pulsspitze zu einer Erniedrigung des Realteils,



aber zu einer Erhöhung des Imaginärteils des Brechungsindexes. Mittels einer numerischen

Integration dieses Verlaufs konnte unter Hinzunahme des zeitlichen Pulsprofils erstmals das

Reflexions- und Absorptionsverhalten von Quarz bezüglich der Propagation eines ultrakur-

zen Laserpulses berechnet werden.

Hinsichtlich der Mehrpuls-Zerstörschwellenmessung gemäß ISO 11254-2 konnte im Rahmen

dieser Arbeit eine weitestgehende Adaption des Standardverfahrens erreicht werden. Der

Messaufbau wurde über die normativen Forderungen hinaus mit einer einzelpulsauflösenden

Energie- und Zerstörungsdetektion ausgestattet sowie in Bezug auf Algorithmen zur auto-

matisierten Zerstörschwellenmessung optimiert. Mit dieser Messapparatur ist erstmals eine

systematische Untersuchung des Mehrpuls-Zerstörungsverhaltens für eine Vielzahl von Op-

tikkomponenten zur Verwendung im Ultrakurzpulsbereich gelungen. Für die Evaluierung des

Messstandards wurden mehrere Proben- und Testparameter untersucht, wobei keine unüber-

windbaren Schwierigkeiten bei der Anwendung des umgesetzten Standardverfahrens identi-

fiziert werden konnten. Über die Anwendung im Bereich der ultrakurzen Laserpulse hinaus

werden die im Rahmen dieser Arbeit geleisteten Optimierungen der Mehrpuls-Zerstörschwel-

lenmessung bei einer späteren Revision der ISO 11254-2 sinnvolle Beiträge liefern können.

Des Weiteren ist es durch die Bestrahlung mit zeitlich separierten Pulszügen gelungen, für

typische TiO2/SiO2-Spiegel permanente Defekte, wie z. B. Farbzentrenbildung, als Ursache

für das Mehrpuls-Zerstörungsverhalten zu identifizieren.

Das Messverfahren der laserkalorimetrischen Absorptionsmessung nach ISO 11551 konnte

ebenfalls erfolgreich für 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 hierfür notwendige Ein-

stellung der auf der Probenoberfläche vorherrschenden Leistungsdichte erfolgte sowohl über

eine Variation der Pulsdauer als auch des Strahldurchmessers. Für jede der untersuchten

Einzelschichtproben konnte eine nichtlineare Absorptionssteigerung identifiziert werden, de-

ren Höhe 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 ausgelöst wird.

Bezüglich des Messverfahrens zur hochpräzisen Reflexions- und Transmissionsmessung

gemäß 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 über einen dielektrischen

Umlenker und die Detektion über Lock-in-Technik geschieht. Für die Verwendung einer ge-
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KAPITEL 6. ZUSAMMENFASSUNG

pulsten Strahlquelle war die Anpassung der Detektionseinheit notwendig. Eine anschließende

Prüfung bestätigte die Linearität der Messsignale für diese Adaption. Mit dieser Apparatur

wurde demnach das hochpräzise Messverfahren erstmals mit einer gepulsten Strahlquelle

realisiert. Für einen Satz von unterschiedlichen Kalibrierproben konnte der Reflexionsgrad

des Choppers mit einer Standardabweichung von weniger als 5 · 10−4 bestimmt werden.

Die erreichte Absolutgenauigkeit wird mit etwa 0,1% abgeschätzt und somit besser als bei

Reflexionsmessungen auf Basis von kommerziellen Spektralphotometern. Dem gegenüber of-

fenbarte die Leistungsdichten-abhängige Reflexionsmessung, die mittels einer Variation des

Strahldurchmessers auf der Probe realisiert wurde, erhebliche Schwierigkeiten durch die feh-

lende Konstanz der Chopperreflektivität. So konnte für einen TiO2/SiO2-Spiegel als Probe

festgestellt werden, dass die Chopperreflektivität in dem untersuchten Leistungsdichtebereich

um 1 ·10−3 sank, während die Probenreflektivität 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 TiO2-Einzelschicht lediglich im Bereich der Zerstörschwelle ein Absinken der Transmis-

sion, vermutlich in Folge nichtlinearer Absorption, zu erkennen. Für dieses Material konnte

keine durch den Kerr-Effekt bedingte Erhöhung der Reflektivität identifiziert werden. Die

im Rahmen dieser Arbeit geleisteten Untersuchungen liefern allerdings einige Ansatzpunkte

für weitere Optimierungen der Apparatur, insbesondere in Bezug auf die Verbesserung der

Chopperbeschichtung.

Abschließend beurteilt haben die beschriebenen Untersuchungen mittels Standardmessver-

fahren zur Optikcharakterisierung unter Verwendung ultrakurzer Laserpulse sowohl das

grundlegende Verständnis von nichtlinearen Effekten in Dielektrika als auch die Weiterent-

wicklung der internationalen Normung gefördert.

Zukünftige Arbeiten im Bereich der Zerstörschwellenmessung mit ultrakurzen Pulsen sollten

sich an der rapiden Entwicklung der Strahlquellen orientieren. Von Seiten der industriellen

Anwender entsteht zur Zeit der drängende Wunsch einer deutlichen Steigerung der Repetiti-

onsrate, wobei die Pulsenergie eine für die Materialbearbeitung hinreichende Höhe erreichen

muss. In diesem Zuge werden Fragen zur Akkumulation in Dielektrika, die sich empfind-

lich auf die Mehrpulszerstörschwelle von Resonator- und Strahlführungsoptiken auswirken

können, in den Mittelpunkt zukünftiger Aktivitäten treten. Um diesen Fragen nachzuge-

hen, sind ebenfalls Strahlquellen für die Tests notwendig, deren Repetitionsrate möglichst

im MHz-Bereich liegen sollten.

Darüber hinaus werden bei einer weiteren Verkürzung 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 Größenordnung von der Zerstörschwelle der Oberfläche entfernt sind, bereits mikro-

skopische Defekte im Volumen der Optik erzeugt werden können. Diese Defekte müssen
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in Zukunft bei Zerstörschwellentests durch verbesserte Detektionsverfahren sicher nachzu-

weisen sein. Des Weiteren wird die Gruppengeschwindigkeitsdispersion in Substraten und

Beschichtungen an Gewicht gewinnen, für deren Messung zur Zeit lediglich vereinzelte La-

boraufbauten existieren und noch kein konkreter Vorschlag für 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 größere Akzeptanz

von zuverlässigen 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/cm²

Laser Zentrum Hannover e.V.
Hollerithallee 8

30419 Hannover

SQ2 substrate

11.02 ppm

0 s 1179 s

Temperature [mK]

-0.18

-0.0725

0.035

0.1425

0.25

Power [mW]

0

47.5

95

142.5

190

Fit [mK]

Distortion [mK]

   Sample ID: SQ2 substrate

Absorptance (expon. m.) 11.02 ppm
Absorptance (pulse m.) 7.682 ppm
Absorptance (gradient m.) 11.4 ppm

   Laser Power 179.4 mW
   Wavelength 780 nm
   Polarisation non
   Iraddiation time 180 s

   Loss coefficient: 18.08 1/h

Sample origin:  SE
Cleaning proced.:  Acetone drag

Subs. material  SQ2
Sample mass  1.107 g
Spec. heat cap.  0.772 J/gK
Holder heat cap.  123 mJ/K
Effect. heat cap.  1.02 J/K

Temperature Drift -9 µK/s
Temp. delay 26.23  s
Temperature Leap 0 K
Temperature Offset 0 K

Data File: 21103A.CAL
Evaluation Date 26.10.2003
Operator:  se

1 inch holder mobile calorimeter

Abbildung A.1: Protokoll einer laserkalorimetrischen Messung nahe der Nachweisgrenze

am Beispiel eines unbeschichteten Quarzsubstrates, das bei einer Lei-

stungsdichte von 5 TW
cm2 bestrahlt wurde (s. Abschnitt 4.3.2); Darstellung

des Temperaturverlaufes (linke Ordinate) und der Bestrahlungsleistung

(rechte Ordinate) während des Messzyklus (500 s Wartezeit, 180 s Be-

strahlung, 500 s Abkühlung) sowie der exponentiellen Anpassungskurven.
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Absorptance test according to ISO 11551
Black aperture, beam dia 0.74mm

Laser Zentrum Hannover e.V.
Hollerithallee 8

30419 Hannover

Black aperture

-3.776 ppm

0 s 1181 s

Temperature [mK]

-0.18

-0.075

0.03

0.135

0.24

Power [mW]

0

42.5

85

127.5

170

Fit [mK]

Distortion [mK]

   Sample ID: Black aperture

Absorptance (expon. m.) -3.776 ppm
Absorptance (pulse m.) -3.504 ppm
Absorptance (gradient m.) -3.176 ppm

   Laser Power 163.8 mW
   Wavelength 780 nm
   Polarisation non
   Iraddiation time 180 s

   Loss coefficient: -0.7968 1/h

Sample origin:  SE
Cleaning proced.:  Acetone drag

Subs. material  Aluminium
Sample mass  1.079 g
Spec. heat cap.  0.858 J/gK
Holder heat cap.  123 mJ/K
Effect. heat cap.  1.095 J/K

Temperature Drift -2.1 µK/s
Temp. delay -93.84  s
Temperature Leap 0 K
Temperature Offset 0 K

Data File: 20103B.cal
Evaluation Date 26.10.2003
Operator:  se

1 inch holder mobile calorimeter

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

11 mm) als Probe, 1/e2-Strahldurchmesser am Probenort 0,74 mm.
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[10] Bergmann/Schäfer: Lehrbuch der Experimentalphysik: Band 3 Optik. Berlin :

Walter de Gruyter, 1993

107



LITERATURVERZEICHNIS

[11] Bloembergen, N.: Laser-Induced Electric Breakdown in Solids. In: IEEE J. Quan-

tum Electron. QE-10 (1974), S. 375–386
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[67] Matuschek, N. ; Kärtner, F. X. ; Keller, U.: Theory of Double-Chirped Mirrors.

In: IEEE Journal of Selected Topics in Quantum Electronics 4 (1998), Nr. 2, S. 197–208

[68] McCullagh, P. ; Nelder, J. A.: Generalized Linear Models. London, UK : Chapman

and Hall, 1989

[69] Mero, M. ; Liu, J. ; Sabbah, A. ; Jasapara, J. ; Starke, K. ; Ristau, D. ;

McIver, J. K. ; Rudolph, W.: Femtosecond pulse damage and pre-damage behavior

of dielectric thin films. In: 34th Annual Symposium on Optical Materials for High

Power Lasers Bd. 4932, SPIE, 2003, S. 202–212

[70] Microcal: Origin Version 6.0. 1999. – Software zu Messdatenanalyse und -

darstellung

[71] National-Instruments: LabView Version 6.1. 2001. – Programmierumgebung für

Messdatenerfassung und -analyse

[72] Nickel, D. ; Fleig, C. ; Erhard, A. ; Letsch, A. ; Giesen, A. ; Jupé, M. ; Starke,
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P. ; Riede, W. ; Meister, C. ; Theiss, C. ; Sabbah, A. ; Rudolph, W. ; Raab, V. ;

Grigonis, R. ; Rakickas, T. ; Sirutkaitis, V.: Results of a round-robin experiment

in multiple-pulse LIDT measurement with ultrashort pulses. In: to be published in

35th Annual Symposium on Optical Materials for High Power Lasers Bd. 5273 LZH

(Veranst.), SPIE, 2004

[97] Stuart, B. C. ; Feit, M. D. ; Herman, S. ; Rubenchik, A. M. ; Shore, B. W. ;

Perry, M. D.: Nanosecond-to-Femtosecond Laser-Induced Breakdown in Dielectrics.

In: Phys. Rev. B 53 (1996), jan, Nr. 4, S. 1749–1761

[98] Stuart, B. C. ; Feit, M. D. ; Herman, S. ; Rubenchik, A. M. ; Shore, B. W. ;

Perry, M. D.: Optical ablation by high-power short-pulse lasers. In: J. Opt. Soc. Am.

B 13 (1996), Nr. 2, S. 459–468

[99] Stuart, B. C. ; Herman, S. ; Perry, M. D.: Laser-induced damage in dielectrics

with nanosecond to subpicosecond pulses: I. Experimental, SPIE, 1995, S. 568–578

[100] Sudrie, L. ; Couairon, A. ; Franco, M. ; Lamouroux, B. ; Prade, B. ; Tzortz-

akis, S. ; Mysyrowicz, A.: Femtosecond Laser-Induced Damage and Filamentary

Propagation in Fused Silica. In: Phys. Rev. Lett. 89 (2002), Nr. 18, S. 186601–1–4

115



LITERATURVERZEICHNIS

[101] Taylor, John R.: Fehleranalyse: Eine Einführung in die Untersuchung von Unsicher-
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die mich mit der Bereitstellung von Strahlzeiten und bei der Wartung der Lasersysteme
unterstützten.
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