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'Tt ain’t what you don’t know that
gets you into trouble. It’s what you
know for sure that just ain’t so."

- Mark Twain -






Zusammenfassung

In der Ophthalmologie hat sich der Femtosekunden-Laser zur Dissektion von
Kornea- und Linsengewebe etabliert, wohingegen in der Laser-Materialbearbei-
tung vielfaltige Anwendungen zum Trennen von Glésern und transparenten Po-
lymeren vorhanden sind. Jedoch treten bei der Applikation des Laser-Strahls in
den optisch transparenten Materialien parasitire Effekte, wie die Entstehung stu-
fenartiger Strukturen auf, welche bisher lediglich ph&nomenologisch beschrieben
wurden.

Dabher ist es Gegenstand dieser Arbeit, einen Einfluss von Prozess- und Ma-
terialparametern auf die Entstehung stufenartiger Strukturen in Augengewebe
und dem Hydrogel Dihydroxyethylmethacrylat (HEMA) mit variablem Wasser-
gehalt zu untersuchen sowie die physikalische und chemische Ursache des Effekts
Zu eruieren.

In HEMA konnte gezeigt werden, dass bei einer numerischen Apertur von
0,6 eine Reduktion des raumlichen Pulsabstands unter 50 nm und eine Erho-
hung der Pulsenergie die Strukturbildung verstéirken. Des Weiteren wurde die
ortsaufgeloste Raman-Spektroskopie dazu genutzt, um Laser-induzierte chemi-
sche Verdnderungen in den Schwingungszustdnden der Molekiile zu quantifizie-
ren, welche eine lokale Reduktion der Schwelle bewirken und somit den Ort des
optischen Durchbruchs nachfolgender Laser-Pulse beeinflussen. Durch eine Ver-
wendung der digitalen Holographie mit kontinuierlicher Beleuchtung und in ei-
ner Pump-Probe-Konfiguration konnte die Laser-induzierte Materialmodifikation
von einigen hundert Femtosekunden bis zu einigen Sekunden nach der Laser-
Applikation quantitativ gemessen werden. Somit wurde der zeitliche und rdum-
liche Verlauf der Materialveranderung abgebildet und es konnte die Ursache der
stufenartigen Strukturen auf das Laser-induzierte Plasma zuriickgefiihrt werden.
Die experimentellen Erkenntnisse wurden zudem durch numerische Simulationen
der Temperaturverteilung, der Anderung des Brechungsindex und des Einflusses
einer Anderung der Schwellintensitit auf den Ort des optischen Durchbruchs
erganzt.

Zusammenfassend konnte eine chemische Materialverdnderung und ein Tem-
peratureinfluss als Ursache der stufenartigen Strukturen definiert werden. Darii-
ber hinaus wurde dargestellt, wie die Entstehung der Stufenbildung vermieden
werden kann.

Schlagworter: Femtosekunden-Laser-Material-Wechselwirkung, Stufenarti-
ge Strukturen, Photodisruption, Hydrogele, Digitale Holographie
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Abstract

In ophthalmology, femtosecond lasers are well established tools for dissection of
cornea and ocular lens tissue. Furthermore, versatile applications for cutting
glasses and transparent polymers exist in the area of laser material processing.
However, parasitic effects, such as the creation of step like structures appear
when laser cutting inside a transparent material. To date, these structures were
only described empirically.

Hence, this work establishes the physical and chemical mechanisms behind
the effects observed and describes the influence of process and material param-
eters onto the creation of step like structures in ocular tissue and the hydrogel,
Dihydroxyethylmethacrylat (HEMA) with variable water content.

By focusing laser pulses using an objective with a numerical aperture of 0.6
in HEMA, reduced pulse separation distance below 50 nm and rise in pulse en-
ergy enhances the structuring effect. Spatial resolved Raman spectroscopy was
used to measure the laser induced chemical modification, which results into a re-
duced breakdown threshold. The reduction in threshold influences the position
of optical breakdown for the succeeding laser pulses. The laser induced material
modification was imaged quantitatively from several hundreds of femtoseconds
up to seconds after laser application by using digital holographic microscopy with
continuous illumination and in a pump probe configuration. Herewith, the tem-
poral and spatial change of the material was imaged and the cause of the step like
structures was attributed to the formation of laser induced plasma. Addition-
ally, the experimental findings were supplemented with numerical simulations of
the temperature distribution, the refractive index change and the influence of
reduced damage threshold onto the position of optical breakdown.

In summary, chemical material change and temperature influence were de-
fined as causes of the step like structures. Furthermore, the parameters to avoid
these structures were identified.

Keywords: Femtosecond laser material interaction, step like structures, pho-
todisruption, hydrogels, digital holographic analysis
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Einleitung 1

1 Einleitung

1.1 Einsatzgebiete des Femtosekunden-Lasers

Ultrakurzpuls-Laser werden heutzutage fiir prézise, dreidimensionale Anwendun-
gen unter der Oberfliche von transparenten optischen Materialien in der Laser-
Materialbearbeitung [20, 44, 112] und Laser-Medizin [37, 91| eingesetzt. Dies ist
durch den Einsatz von Laser-Quellen mit Pulsdauern im Bereich einiger hundert
Femtosekunden (fs) und geringen Pulsenergien bei gleichzeitig hohen Pulsspit-
zenleistungen moglich. Eine disruptive Wirkung im Material wird durch eine
hohe Fokussierung des Laser-Lichts bei gleichzeitig geringen thermischen Wech-
selwirkungen, aufgrund der niedrigen Pulsdauer erzielt. Bereiche axial {iber und
unter dem Ort des Laser-Fokus bleiben hierbei weitestgehend unbeeinflusst. Dies
ermoglicht eine prézise Bearbeitung im Material mit Mikrometer-(jum) und sub-
Mikrometer-Genauigkeit [43, 73, 74].

In der Materialbearbeitung werden fs-Laser zur gezielten Mikrostrukturierung
transparenter Materialien verwendet. Somit kénnen Nanogitter fiir Polarisatoren,
Phasenmasken oder Faser-Bragg-Gitter erzeugt werden [44, 98]. Die Bearbeitung
im Material zeigt zudem vielversprechende Verwendungsmoglichkeiten zur Erzeu-
gung integrierter optischer Systeme, wie Interferometer oder Beugungsgitter zur
spektralen Analyse [150]. Das Ziel ist es hierbei, einen ,Circuit on a chip“ mit
optischen Schaltern, Spiegeln und Strahlteilern in einem einzelnen Substrat zu
produzieren [152, 157]. Des Weiteren konnen mittels fs-Laser optische Wellen-
leiter durch eine gewollte Brechungsindexdnderung im Material erstellt werden
[102, 138|.

In der Biomedizintechnik wird der fs-Laser fiir die Bearbeitung von Intrao-
kularlinsen (IOL) verwendet. Hierbei dient er einerseits zum Schneiden der IOL
[52], als auch zur Erzeugung refraktiver [179] und diffraktiver Elemente in der
IOL [30]. Somit wird eine zusétzliche oder individualisierte Brechkraft der IOL
generiert, um zur refraktiven Korrektur von Fehlsichtigkeiten des Auges beizu-
tragen. Des Weiteren konnen mit dem fs-Laser Diinnschnitte von biologischen
Proben sowie harten oder sproden Materialien fiir die Histologie erzeugt werden
[44, 89].

Der fs-Laser hat sich mittlerweile in der Ophthalmologie etabliert [95, 120].
Moderne ophthalmologische Laser-Behandlungen ermoglichen minimal-invasive
Korrekturen von Fehlsichtigkeiten und altersbedingter Sehschwéchen. So wird
mit dem fs-Laser in der refraktiven Chirurgie der Hornhautlappen bei der ,fs-
Laser in situ Keratomeleusis“ (fs-LASIK) geschnitten [31, 125]. 2010 wurde das
Verfahren weltweit an mehr als 35 Millionen Augen durchgefiihrt [118]. Eine
weitere Behandlung mit dem fs-Laser ist das ,small-incision lenticule-extraction®
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(SMILE)-Verfahren [119], bei dem in der Hornhaut mittels fs-Laser ein Len-
tikel erzeugt wird, welchen der Arzt vollstdndig aus dem umliegenden Gewe-
be entfernt. Eine andere Anwendung ist die ,fs-laser-assisted-cataract-surgery*
(FLACS) [51], bei der die native, eingetriibte Augenlinse mit dem fs-Laser zer-
kleinert wird, um eine Intraokularlinse einzusetzen.

Bei all diesen Anwendungen ist die Prézision der Schnitte von entscheidender
Bedeutung [136]. Der Trend der Laser-Systeme geht hierbei, wie auch in der in-
dustriellen Materialbearbeitung, zu geringeren Pulsenergien einiger Nano-Joule
(nJ) und hoéheren Repetitionsraten im MHz-Bereich [90, 138|, anstatt der her-
kommlichen Laser-Systeme mit hoheren Pulsenergien einiger Mikro-Joule (pJ)
und geringen Repetitionsraten im kHz-Bereich [15, 74]. Das Ziel ist hierbei, die
Schnittprézision zu erhéhen sowie Bearbeitungs- und Behandlungsdauern zu ver-
kiirzen. Jedoch sind nicht alle Mechanismen wéihrend der Applikation verstanden,
worauf im nachfolgenden Absatz eingegangen wird.

1.2 Beschreibung des zu untersuchenden Effekts

In der Laser-Materialbearbeitung und Laser-Gewebe-Dissektion ist ein oft ver-
wendeter Einsatz des Lasers, Linien oder Ebenen im transparenten Material zu
schneiden [31, 44, 52|. Hierfiir werden mehrere Laser-Pulse nebeneinander in das
Material appliziert. Der Schnitt aufgrund eines Laser-Pulses iiberlappt mit dem
Bereich danebenliegender Pulse, was zu der Erzeugung einer Linie fiihrt. Wer-
den mehrere Linien nebeneinander positioniert, wird eine Ebene im Material
geschnitten. Jedoch zeigen sich bei bestimmten Bearbeitungsparametern Effek-
te zwischen dem Laser und dem Material, welche bisher noch nicht genau einer
Ursache zugeordnet werden konnten. So ist die Untersuchung der Entstehung stu-
fenartiger Strukturen aufgrund der Applikation von fs-Laser-Pulsen Gegenstand
dieser Arbeit (siehe Abbildung 1.1).

Die Abbildung 1.1 zeigt links eine applizierte Linie im transparenten Mate-
rial in der Seitenansicht. Der Laser wurde von oben in das Material fokussiert.
Das Probemedium wurde lateral bewegt, so dass die Laser-Pulse nebeneinander
appliziert wurden. In Abbildung 1.1 wurde rechts im Vergleich zu links ledig-
lich der rdumliche Abstand der Laser-Pulse zueinander reduziert. Alle anderen
Parameter, wie die Pulsenergie, numerische Apertur, Pulswiederholrate und das
verwendete Material, blieben konstant. Als Resultat ist im Profil eine stufenar-
tige Struktur zu sehen. Dieser Versatz der Linie erfolgt immer in Richtung der
Laser-Strahlquelle, also zum fokussierenden Objektiv hin. In der Abbildung ist
dies an den nach oben gerichteten Strukturen zu sehen. Dieser Effekt fithrt zu
Stufenhdhen, welche mehr als das Zehnfache der Rayleighldnge annehmen kénnen
(siche Kapitel 4).
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Abbildung 1.1: Dargestellt ist die Seitenansicht einer Laser-applizierten Linie im trans-
parenten Material ,JHEMA“ mit dem rdumlichen Pulsabstand 10 nm (links) und 0,1 nm
(rechts). Der Laser wurde jeweils mit einer numerischen Apertur von 0,6 und einer Puls-
energie von 210 nJ von oben im Bild in eine konstante Tiefe von 300 pm in das Material
fokussiert. Die Linie wurde von links nach rechts geschnitten. Die Oberflache des Mate-
rials ist nicht im Bildausschnitt zu sehen. Im rechten Bild fiihrt die Parameterwahl zur
Erzeugung stufenartiger Strukturen im Medium. Eine dieser Strukturen besteht aus der
Applikation von ca. 200.000 Laser-Pulsen.

Der Effekt wurde bisher in Hydrogelen, wie HEMA [29, 134, 139] und Polycar-
bonat (PC) [42, 161] beobachtet und beschrieben. Die Arbeiten von Schumacher
und Shaltev zeigen, dass in HEMA stufenartige Strukturen mit Stufenhchen von
102 pm durch die Applikation von fs-Laser-Pulsen mit einer Pulsenergie von
1,4 nJ, einem Pulsabstand von 2 pm, einer numerischen Apertur von 0,18 bei
100 kHz Repetitionsrate entstehen kénnen [134, 139]. Die Stufenhéhe in HEMA
nimmt mit sinkendem Pulsabstand zu. Eine Abhéngigkeit von der Pulsenergie
und dem zeitlichen Pulsabstand wurde nicht festgestellt. Eine Analyse beziiglich
der Ursache des Effekts wurde von Shaltev und Schumacher nicht durchgefiihrt.

Vartapetov et al. haben gezeigt, dass Stufenhéhen von 104 pm in Polycarbo-
nat mit 150 nJ Pulsenergie, 2 kHz Repetitionsrate, 20 nm Pulsabstand und einer
numerischen Apertur von 0,39 erzeugt werden konnen [161]. Die Hohe der Struk-
turen verhélt sich wie in HEMA invers proportional zum rdumlichen Pulsabstand
[161]. Als Erklarungsansatz der Entstehung dieser Strukturen in PC wird eine
Laser-induzierte Anderung des Brechungsindex angenommen, welche zu einer zu-
sitzlichen Fokussierung nachfolgender Laser-Strahlen fiihrt [42, 161]. Auferdem
soll eine Anderung der Dichte und der Struktur des Materials die Schwelle zum
optischen Durchbruch reduzieren [42, 161]. Die Autoren haben jedoch keine wei-
terfithrende Analyse der Materialveranderung durchgefiihrt, welche diese Thesen
begriinden wiirden.

Bei der fs-LASIK wurden in Kornea bisher keine stufenartigen Strukturen
beschrieben, jedoch wurden hier Unregelméfigkeiten im Schnittbett beobach-
tet [120], welche womdglich mit den Effekten, die in der nachfolgenden Arbeit

beschrieben werden, zusammenhéngen.
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In Quarzglas [11, 60, 94, 121, 165| wurde die Erzeugung von periodischen
Strukturen beobachtet, welche ebenfalls mit dem hier zu untersuchenden Effekt
Ahnlichkeiten aufweisen. Eine Zunahme der Breite dieser periodischen Struktu-
ren wurde mit einer Zunahme der Pulsenergie und Repetitionsrate in Quarzglas
beobachtet [121]. Auferdem wurde das Auftreten periodischer Strukturen durch
einen grokeren Pulsabstand begiinstigt [11]. Die Periode der Strukturen ist mit
ca. 40 pm bei einer Pulsenergie von 300 nJ, einer Repetitionsrate von 9,4 MHz
und einer numerischen Apertur von 0,3 [11] vergleichbar zu den Stufenbreiten,
die in der hier vorgestellten Arbeit untersucht werden. Es konnte zusétzlich ein
Einfluss der Polarisation des Lasers auf die Ausrichtung periodischer Strukturen
festgestellt werden [60]. Als mogliche Ursache des Effekts in Quarzglas wird ein
Anstieg der Dichte aufgrund der Akkumulation mehrerer Laser-Pulse vermutet
[94, 124]. Eine weitere Erklarung der periodischen Strukturen beruht auf der An-
nahme, dass aufgrund des Schmelzens und ungleichméfigen Erstarren des Glases
der Brechungsindex verdndert wird, was zu zusétzlichen Aberrationen und einer
Reduktion der Laser-Intensitét unter der Durchbruchschwelle fithrt [38, 121].
Dadurch findet ein periodisches Trennen des Materials statt (38, 121]. Die Er-
zeugung von axialen Stufen wird in Quarzglas jedoch nicht thematisiert, obwohl
es Indizien fiir deren Auftreten gibt.

Zusammenfassend wurden bisher zwar mehrere Hypothesen iiber die Ursache
der Entstehung dieser Strukturen aufgestellt, jedoch keine ausreichenden Indizien
fiir die Verifizierung der Theorien aufgefithrt. Um trotzdem prézise Strukturie-
rungen mit fs-Laser-Systemen durchfiihren zu kénnen, besteht ein grofies Inter-
esse darin, die physikalische Ursache dieses Effekts zu untersuchen und Laser-
Parameter zu bestimmen, welche die Strukturbildung unterdriicken.

1.3 Vorgehensweise und Aufbau der Arbeit

In der hier vorgestellten Arbeit wird das Auftreten der stufenartigen Strukturen
fiir das Hydrogel Dihydroxyethylmethacrylat (HEMA), welches ein Kontaktlin-
senmaterial ist und als Modellsubstanz fiir Augengewebe fungiert [2, 79, 180],
dargestellt und die Auswirkung fiir das Auftreten des Effekts in Gewebe Kor-
nea und Augenlinse beschrieben. Als Ergénzung zu den Arbeiten von Shaltev
und Schumacher ist der Schwerpunkt der nachfolgenden Arbeit den Effekt auch
flir die neue Generation von ophthalmologischen Laser-Systemen mit hohen Re-
petitionsraten und hoher NA zu beschreiben sowie die Ursache des Effekts zu
eruieren.

Zunichst wird eine allgemeine theoretische Beschreibung der Wechselwirkung
von Laser-Licht mit Materie durchgefiihrt (siehe Abschnitt 2.1). Dies stellt die
Grundlage dar, um physikalische Ursachen zur Entstehung der stufenartigen
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Strukturen zu benennen. In Abschnitt 2.2 werden darauf aufbauend verschie-
dene Thesen formuliert, welche die Strukturen aus Abbildung 1.1 erkldren. Die
in dieser Arbeit beschriebenen Experimente und Simulationen dienen dazu, die
einzelnen Thesen zu iiberpriifen.

Die bearbeiteten Materialien und experimentellen Aufbauten zur Laser-Appli-
kation werden in Kapitel 3 vorgestellt. Dies beinhaltet ein eigens entwickeltes
digital-holographisches Mikroskop zur Aufnahme quantitativer Phasenwerte. Au-
flerdem wird eine Anordnung beschrieben, mit der eine Laser-induzierte Photo-
disruption im Material mittels quantitativer Phasenmessung raumlich und zeit-
lich analysiert werden konnte. Weiterhin wurde eine Pump-Probe-Konfiguration
umgesetzt, mit der die zeitliche Phasenédnderung mit einer Auflésung von 350 fs
gemessen werden konnte.

In Kapitel 4 werden Experimente zum qualitativen und quantitativen Auf-
treten des Effekts vorgestellt. Es werden die Laser- und Bearbeitungsparameter,
wie der Wassergehalt der Hydrogele, die Pulsenergie sowie der rdumliche und
zeitliche Abstand der Pulse variiert, um einen Einfluss auf die Struktur der Stu-
fenerzeugung darzustellen.

Kapitel 5 beinhaltet experimentelle Untersuchungen der Laser-Material-Wech-
selwirkung mittels quantitativer Phasenmessung in Wasser, Hydrogelen und Au-
genlinsen. Die Erkenntnisse aus der Amplitude der Phasenwerte und dem zeit-
lichen Verhalten liefern Aufschliisse dariiber, welche Wechselwirkung im Mate-
rial einen hauptséchlichen Einfluss auf eine Materialinderung besitzt und somit
als physikalische Ursache fiir den beschriebenen Effekt in Frage kommt. Durch
die Phasenmessung mit sub-Pikosekunden-Genauigkeit konnte die zeitliche Ent-
wicklung der Materialverdnderung unmittelbar nach der Applikation eines Laser-
Pulses im Material bis zu einigen Sekunden danach dargestellt werden. Dadurch
wird die Auswirkung der Laser-Material-Wechselwirkung fiir bearbeitende Sys-
teme mit kHz oder MHz Repetitionsraten erldutert.

Kapitel 6 fithrt Simulationen zu der Thematik auf. Hier wird die rdumliche
und zeitliche Temperaturverteilung aufgrund der deponierten Laser-Pulsenergie
simuliert. Des Weiteren wird mittels optischem Strahlpropagationsprogramm
ZEMAX der Einfluss einer Brechungsindexédnderung auf den Ort des Laser-Fokus
nachfolgender Pulse analysiert. Zudem wird der Einfluss einer Anderung der
Schwellintensitat auf den Ort des optischen Durchbruchs als Ursache der Entste-
hung stufenartiger Strukturen simuliert.

Abschliefsend werden in Kapitel 7 die Thesen gegeniibergestellt und die Ursa-
che der stufenartigen Strukturen diskutiert. Des Weiteren wird eine Empfehlung
formuliert, wie stufenartige Strukturen vermieden werden kénnen,so dass bei der
Laser-Materialbearbeitung und in Augenbehandlungen ein homogenes Schnitt-
bett erzeugt werden kann. Auflerdem wird diskutiert, wie die Erkenntnisse die-
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ser Arbeit fiir die beschriebenen Effekte anderer Arbeitsgruppen fiir Glaser und
Kunststoffe genutzt werden kénnen [11, 42, 60, 94, 121, 161, 165].
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2 Theoretische Beschreibung der Wechselwirkungsef-
fekte

In diesem Kapitel wird eine detaillierte Beschreibung der physikalischen Effek-
te bei der Laser-Material- und Laser-Gewebe-Wechselwirkung aufgefiihrt. Des
Weiteren werden in Bezug zu den beschriebenen Wechselwirkungsmechanismen
Thesen formuliert, welche mogliche Ursachen fiir die Erzeugung der stufenartigen
Strukturen benennen.

2.1 Wechselwirkung ultrakurzer Laser-Pulse in transparenten
Medien

Im folgenden Abschnitt werden Effekte beschrieben, wenn eine elektromagneti-
sche Welle ein optisch transparentes Medium durchdringt. Die Auswirkung des
nichtlinearen Brechungsindex, wie Selbstfokussierung wird vorgestellt und exem-
plarisch fiir zwei Laser-Systeme beschrieben. Weitere Effekte unter der Durch-
bruchschwelle wie das Low-Density Plasma und die Bildung von Farbzentren
werden erldutert. Zudem wird die Photodisruption, eine Effekt, um mit Licht
Material zu trennen, vorgestellt. Ebenfalls wird auf thermische Wechselwirkun-
gen aufgrund des Deponierens der Lichtenergie im Medium eingegangen.

2.1.1 Einfluss des Nichtlinearen Brechungsindex

Kerr-Effekt Der Kerr-Effekt besagt, dass der Realteil des Brechungsindex ab-
héngig von der Intensitéit des elektrischen Lichtfeldes ist [17]. Es gilt demnach
die Bedingung

W(I) =+ 1, (1)

mit der Materialkonstante des Brechungsindex in schwachen Feldern n{, sowie der
zweiten Ordnung des Brechungsindex n, [17]. Da die Intensitét proportional zum
Betragsquadrat des elektrischen Feldes ist, wird der Faktor n/, auch als nichtlinea-
rer Brechungsindex beschrieben. Werte fiir n, sind im Bereich von 10716 % fiir
Fliissigkeiten und Festkorper [4]. Somit tritt eine makroskopisch messbare An-
derung des Brechungsindex aufgrund der Intensitdt nur bei hohen Feldstéarken
auf. Die Brechungsindexédnderung aufgrund des Lichtfeldes ist instantan. Daher
dndert sich der Brechungsindex nur fiir die Dauer des Laser-Pulses. Die Auswir-
kungen des Kerr-Effekts sind die Selbstfokussierung sowie die Kerr-Linse, welche
bei Femtosekunden-Lasern zum Modenkoppeln eingesetzt wird [35].
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Selbstfokussierung

Das Intensitatsprofil der meisten Laserpulse besitzt eine gaukférmige Ver-
teilung, bei der die Intensitdt im Zentrum hoher ist als im Randbereich. Der
intensitatsabhidngige Brechungsindex n(I) erfiahrt in diesem Fall im Zentrum
einen groferen Anstieg, als im Randbereich (siehe Gleichung (1)). Aufgrund des
Brechungsindexgradienten tritt eine weitere Fokussierung des applizierten Laser-
Strahls mit zunehmender IntensitédtserhOhung im Zentrum auf, was die Selbst-
fokussierung zusétzlich verstirkt (siehe Abb. 2.1). Jedoch findet die Selbstfo-

Strahlprofil vor der Strahlprofil nach der
Selbstfokussierung Kerr-Medium Selbstfokussierung

Abbildung 2.1: Die Abbildung zeigt die Auswirkung des Kerr-Effekts. Die Intensi-
tatsverteilung eines gauft’schen Laser-Pulses ist vor und nach der Selbstfokussierung
rot veranschaulicht. Der lokale Brechungsindex n’(I) des Mediums ist als Blauschattie-
rung dargestellt, wobei dunklere Bereiche einen héheren Brechungsindex reprasentieren.
Eigene Abbildung nach Anregung von [17].

kussierung nicht unbegrenzt statt. Die gew6hnliche Divergenz des Laser-Strahls
wirkt der Selbstfokussierung entgegen. Auferdem fiihrt eine Erh6hung der Inten-
sitét zu einer vermehrten Ionisierung und somit zur Erzeugung freier Elektronen,
welche den Brechungsindex des Materials reduzieren und der Selbstfokussierung
entgegenwirken [4]. Es wurde die kritische Leistung Pj,;; als Parameter einge-
fithrt, welcher den Wert der Pulsspitzenleistung des Lasers P, definiert, bei dem
die Selbstfokussierung und die Divergenz des Laser-Pulses im Gleichgewicht sind
[62]. Wird diese Leistung erreicht, kann dies zu der Ausbildung eines Filaments'
flihren, einem Bereich, in dem die Divergenz des Laser-Strahls unterdriickt wird
(siche Abb. 2.2 a). Das Ausbilden dieser Filamente wird behindert, wenn die
Schwelle zum optischen Durchbruch, jedoch nicht die kritische Leistung erreicht
wird. Die kritische Leistung lasst sich durch die Gleichung [23, 39|

Tn dieser Arbeit wird Filament als raumlich stabile Ausprigung des Laser-Strahls definiert,
wenn die kritische Leistung {iberschritten ist [23]. Andere Autoren definieren Filamente als das
Aufbrechen eines Laser-Pulses in mehrere rdumlich getrennte Pulse [17].



2.1 Wechselwirkung ultrakurzer Laser-Pulse in transparenten Medien 9

)\2

Pyriy = My ———
" " 4 n)

(2)

berechnen, welche aus der Definition der kritischen Leistung von Kelley [62]
und Marburger et al. [92] hergeleitet wurde. Fiir Gaufsstrahlen betriagt der Vor-
faktor My, = 1,86 [39, 92]. Die Werte des nichtlinearen Brechungsindex im
nahinfraroten Wellenldngenbereich liegen fiir die meisten Festkorper sowie Was-
ser und Gléser im Bereich von 2 bis 5 - 10716 % [17, 106, 144]. Fiir Kornea
vom Schwein wurde bei 1030 nm ein héherer nichtlinearer Brechungsindex von
2.10~1 % gemessen, welcher dem nichtlinearen Verhalten der Kollagenfibrillen
zugeschrieben wird [97]. Mit Gleichung (2) lésst sich die kritische Leistung in
Wasser mit nf, = 1,326 und n}, = 2,8 - 10716 % [106, 144] bei der Wellenlénge
1030 nm zu 4,2 MW berechnen. Fiir Kornea liegt sie aufgrund der Brechungsin-
dizes nfy = 1,3668 und ny = 2-1071° % [97, 104] bei lediglich 574 kW. Selbst-

a) Py =Pyt
b) Py > Pyt
P, =P,

C) Pp >> Pkrit
P,> P,

Abbildung 2.2: Dargestellt sind die Auspragungen des Kerr-Effekts in einem Medium,
wie Selbstfokussierung mit Filamentausbildung a), Selbstfokussierung mit Uberschreiten
des optischen Durchbruchs b) und Erzeugung multipler Foki aufgrund der Selbstfokussie-
rung ¢). Der hellblaue Bereich symbolisiert das Medium. Die dunkelblaue Schattierung
symbolisiert die Brechungsindexénderung. Die roten Bereiche stehen fiir den optischen
Durchbruch, fsf ist die Lénge der Selbstfokussierung und w; der Strahlradius. Eigene
Abbildung nach Anregung von [17].
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fokussierung findet ebenfalls unter dieser Leistung statt, jedoch dominiert dann
die Beugung des Strahls und es kommt nicht zur Ausbildung eines Filaments.
Des Weiteren wird die Zerfallsleistung Pz als das 3,72-fache [92] der kritischen
Leistung definiert . Bei Erreichen der Zerfallsleistung dominiert die Selbstfokus-
sierung im Vergleich zur Beugung (siche Abb. 2.2 b). Dies fithrt unweigerlich zu
einer Erhohung der Intensitit des Laser-Pulses oberhalb der Durchbruchschwelle
des Materials. Ein hochenergetisches Plasma wird gebildet, in dem viel Laser-
Energie absorbiert wird. Es kann vorkommen, dass mehrere solcher Multifoki
mit womdglich folgender Photodisruption auftreten. Dies ist der Fall, wenn die
Intensitdt aufgrund von Selbstfokussierung {iber der Durchbruchschwelle liegt
und es zur ersten Plasmabildung kommt (Abb. 2.2 b). Das Plasma fiihrt zur De-
fokussierung des folgenden Pulszugs. Wenn noch nicht die gesamte Pulsenergie
im Plasma deponiert ist, propagiert der Laser-Puls weiter entlang der Strahl-
achse. Sollte die iibrig verbliebene Leistung iiber der kritischen Leistung liegen,
findet erneut Selbstfokussierung statt, was zur erneuten Plasmaerzeugung fiihrt
(siehe Abb. 2.2 ¢). Solch ein Ausbilden von ,Plasmaperlenketten” wurde bereits
vielfiltig beschrieben [57, 113, 142].

In Abbildung 2.2 ist die Fokussierung aufgrund des Kerr-Effekts eines kol-
limierten Laser-Strahls dargestellt. Die Liange aufgrund der Selbstfokussierung
lasst sich durch [17]

fsfzia (fur Pp>Pkrit) (3)

mit dem Strahlradius wy vor der Selbstfokussierung und der Pulsspitzenleis-
tung P, bestimmen.

Einfluss der Selbstfokussierung fiir zwei exemplarische Laser-Systeme
Im Folgenden sollen die Erkenntnisse der Selbstfokussierung aus dem vorheri-
gen Abschnitt genutzt werden und der zusétzliche Fokusversatz fiir zwei exempla-
rische Laser-Systeme in Kornea berechnet werden. Dies wird dazu verwendet den
Einfluss der Selbstfokussierung fiir ophthalmologische Laser abzuschétzen und als
mogliche Ursache der Bildung stufenartiger Strukturen einzuordnen. Ophthalmo-
logische Systeme mit einem fs-Laser nutzen entweder eine niedrige Repetitions-
rate im kHz-Bereich, niedrige numerische Apertur (NA), dafiir aber eine hohe
Pulsenergie im Bereich von pJ (z.B. IntraLase von Abbott Medical Optics Inc.)
[90]. Der Trend moderner Lasersysteme geht jedoch zu hohen Repetitionsraten
einiger MHz, hohen numerischen Aperturen und dafiir geringeren Pulsenergien
im nJ-Bereich (LDV, Ziemer Ophthalmic Systems AG, Schweiz) [37, 90, 91, 110].
Die genauen Parameter geben die Hersteller nicht bekannt, sondern lediglich
ungefahre Angaben [90, 91|. Im nachfolgenden Vergleich wird daher exemplarisch
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eine NA von 0,2 fiir die erste Gruppe der Laser-Systeme verwendet und eine NA
von 0,6 fiir die zweite Gruppe. Die Experimente dieser Arbeit wurden mit einer
NA von 0,6 durchgefiihrt, um den Einfluss moderner ophthalmologischer Systeme
auf die Schnittqualitdt zu untersuchen.

Die Pulsenergien der zwei Systeme werden entsprechend gewéhlt, um die
Durchbruchschwelle in Wasser von ca. 2 cm% zu erreichen [54]. Ein typischer M2-
Wert von 1,2 fiir das Strahlparameterprodukt, eine Pulsdauer von 350 fs und die
Emissionswellenldnge von 1030 nm aus einem Ytterbium-dotierten YAG-Kristall
wird angenommen. Die Systeme sind in der nachfolgenden Tabelle aufgelistet.

Tabelle 2.1: Vergleich von zwei Laser-Systemen bei denen Selbstfokussierung auftritt.

System 1 H System 2

numerische Apertur N A 0,2 0,6
Wellenlénge A 1030 nm || 1030 nm
Radius im Fokus wy 2,7 pm 0,8 pm

Pulsenergie Fg zum Erreichen 0,44 nJ 40 nJ

der Schwellfluenz von 2 — n‘i 3
Pulsspitzenleistung P, 1,3 MW 115 kW
Rayleighlénge z, 29,5 pm 2,7 nm

Der Strahlradius im Zentrum des Fokus kann durch Umstellen des Strahlpa-
rameterprodukts [35] zu

M? )
= 4
o Wtan(sin_l(ﬁ?)) 4)

berechnet werden. Die Rayleighldnge wird als Abstand vom geometrischen Fokus
definiert, bei dem sich die Strahlquerschnittsflache verdoppelt hat. Sie kann durch

/2
’I’Lowoﬂ'

Zr = b\ (5)

berechnet werden. Die Parameter wp und z, sind in Abbildung 2.3 a) ebenfalls
bildlich dargestellt. Die Pulsspitzenleistung P, ergibt sich als Quotient aus Pul-
senergie g und Pulsdauer, wobei die Energie die zum Erreichen der Schwelle
notige Energie ist. Die Pulsspitzenleistung von System 2 aus Tabelle 2.1 liegt 5-
fach unter der zur Selbstfokussierung nétigen kritischen Leistung aus Gleichung
(2). Die Leistung von System 1 liegt 2-fach iiber Pj.;;. Demnach findet ledig-
lich fiir System 1 eine merkliche Selbstfokussierung statt. Fiir System 2 ist der
Effekt anndhernd vernachléssigbar. Beide Systeme erreichen jedoch eine Fluenz
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w
cm??
Auftreten einer Photodisruption in Wasser liegt.

von 2 cm% bzw. eine Intensitit von 5,7 - 1012 welche tiber der Schwelle zum

Mit Gleichung (1) und dem nichtlinearen Brechungsindex von Kornea mit
nh =2-1071° % [97| 14sst sich die Brechungsindexédnderung aufgrund der Laser-
Intensitdt im Fokus zu 0,011 ausrechnen. Um den Einfluss der Selbstfokussierung
fiir die zwei exemplarischen Systeme abzuschétzen, ist die Lénge entlang der
Strahlachse, bei der eine intensitdtsabhingige Brechungsindexdnderung auftritt,
entscheidend. Im Abstand der Rayleighlinge vom Zentrum hat sich die Intensi-
tét halbiert und dem entsprechend auch die Brechungsindexdnderung. Aufgrund
der hohen NA und damit kleinen Rayleighldnge von 2,7 pm von System 2 findet
die intensitatsabhingige Brechungsindexdnderung nur in einem Bereich unmit-
telbar vor dem Fokus statt und hat demnach einen geringen Einfluss auf die
Selbstfokussierung. System 1 weist eine 11-fach lingere Rayleighldnge auf. Da-
her findet eine intensitatsabhéingige Brechungsindexénderung iiber eine léngere
Strecke statt, was zum grofseren Einfluss der Selbstfokussierung und somit zur
Filamentierung fihrt. Somit ist die kritische Leistung Pj,;; ein gutes Kriterium
fiir das Auftreten von Selbstfokussierung.

Fiir System 1 ldsst sich ebenfalls die aus Gleichung (3) resultierende Fokus-
lange der Selbstfokussierung berechnen. Hierbei werden die Annahmen getroffen,
dass das nichtlineare Medium direkt hinter dem fokussierenden Objektiv ist und
dass die Brennweite f fiir das ophthalmologische System 8 mm betrigt. Dies ist
ein repréisentativer Wert, da der hintere Bereich der Linsenkapsel bis zu 8 mm
von der Kornea entfernt liegt und bestimmte Laser-Behandlungen mindestens so
tief im Auge appliziert werden miissen [14]. Gleichung (3) lésst sich durch eini-

2
ge trigonometrische Umwandlungen zu fgr = 270 (f tan (Sin_l (%))) /Ay Pff,-t -1,

mit der Brennweite f ergénzen. Hieraus ergibt sich die Selbstfokussierlange von

3,5 m. Die resultierende Fokuslinge Ly,; des Gesamtsystems ldsst sich durch

Lfls = % + f% zu 7,981 mm errechnen. Demnach hat sich der Ort des kleinsten

Fokus aufgrund der Selbstfokussierung dieses Systems um 18 pm in Richtung des
Objektivs verschoben.

Dieser Versatz findet jedoch instantan wahrend der Laser-Applikation statt
und kann bei kommerziellen ophthalmologischen Systemen durch Anpassen der
eingestellten Fokusldnge kompensiert werden. Auch ist zu erwadhnen, dass der
Versatz aufgrund der Selbstfokussierung in Bezug zur Rayleighlange des Systems
1 um das 2-fache geringer ist.

Da Selbstfokussierung fiir jeden applizierten Laser-Puls auftritt, werden da-
mit nicht die stufenartigen Strukturen, wie in Abbildung 1.1 erklart, welche auf-
grund der Wechselwirkung mehrerer Pulse mit dem Material entstehen. Aufer-
dem treten diese stufenartigen Strukturen ebenfalls bei Parametern, entspre-
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chend System 2 auf, welches jedoch eine deutlich geringere Beeinflussung der
Fokussierung aufgrund der Selbstfokussierung erfahrt. Wichtig ist noch zu er-
wahnen, dass bei den ophthalmologischen Systemen die Zerfallsleistung Pz nicht
erreicht wird und somit keine Auspridgung multipler Foki stattfindet.

2.1.2 Photodisruption in Wasser

Photodisruption beschreibt das Laser-induzierte Zerreiffen von Gewebe oder Ma-
terial. Sie beruht nicht ausschliefslich auf der linearen Absorption. Wenn die
Laser-Intensitéit eine materialabhéingige Schwellintensitit I, von ca. 102 %
[50, 168] in Wasser iiberschreitet, folgt eine Sequenz von Ereignissen, welche
das Material auftrennen. In Abbildung 2.3 b) bis d) sind die Effekte schematisch
dargestellt. Aufgrund der Fokussierung des Laser-Strahls wird in der Néhe der
Strahltaille die Schwellintensitét {iberschritten. Dies fiihrt zur Bildung eines Plas-
mas (b), gefolgt von der Ausbreitung einer Stofwelle (c) sowie in fliissigen Medien
wie Wasser die Ausbildung einer sich ausdehnenden und kollabierenden Kavita-
tionsblase (d). Die Ereignisse werden nachfolgend im Einzelnen beschrieben. Die
einzelnen Effekte treten zu unterschiedlichen Zeiten auf. Die Rekombination des
Plasmas mit umgebendem Material findet innerhalb einiger Pikosekunden (ps)
statt, wohingegen die Ausbreitung der Stofwelle mehrere Nanosekunden (ns) be-
notigt [170]. Das Aufschwingen und Kollabieren der Kavitationsblase dauert fiir
Femtosekunden-Pulse einige Mikrosekunden (ps) [109, 155].

~
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Abbildung 2.3: Schematische Darstellung des optischen Durchbruchs mit a) Laser-
Fokussierung, b) Plasmabildung, ¢) Stowellenausbreitung und d) Kavitationsblasenbil-
dung. Fiir die Laser-Fokussierung ist die fokussierende Linse L, die Laser-Strahltaille
wop, der Fokussierwinkel 6, die Rayleighlénge z, sowie die Intensitit des Lasers I(z) und
die Schwellintensitdt I; dargestellt.

Plasmabildung

Bei einer ausreichend hohen Intensitéat des Lichts wird die Bindungsenergie der
Elektronen an den Atomkern iiberschritten und es findet eine Ionisierung statt
[61]. Zum Erreichen des optischen Durchbruchs in Wasser mit Pulsdauern einiger
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hundert Femtosekunden wird eine kritische Elektronendichte in der Gréfsenord-
nung von 102t ¢m =3 [76, 168] durch eine Laser-Intensitit in der Gréfenordnung
von 10'2 Cmﬂz, [50, 58, 168] erreicht. Im vereinfachten Fall wird Wasser als amor-
pher Halbleiter mit Auspriagung von Valenz- und Leitungsband betrachtet [175].
Die Ionisierungsenergie, um ein Elektron vom Valenzband ins Leitungsband an-
zuregen, betriagt 6,5 eV [175]. Jedoch ist dies lediglich die minimale Energie zur
Ionisierung. Neuere Verdffentlichungen von Vogel et al. und Linz et al. gehen
von einer effektiven Ionisierungsenergie Ej,, von 7,2 eV [170] oder sogar 9,5 eV
[85, 86| aus.

Im Teilchenmodell besitzt die anregende Lichtwelle von nahinfrarotem Licht
der Wellenlange 1030 nm, welches die Wellenldnge in den durchgefiihrten Ex-
perimenten ist, eine Photonenenergie von lediglich 1,2 eV. Ein einzelnes Photon
ist demnach nicht in der Lage, Wasser zu ionisieren. Fiir eine hohe Intensitét,
welche durch eine kleine Pulsdauer und starke Fokussierung erreicht wird, liegt
jedoch eine raumlich und zeitlich hohe Anzahl an Photonen vor. Dies begiinstigt
die Anregung durch Multiphotonenionisation, bei der die Energie von mehre-
ren nahinfraroten Photonen die Bandliicke zur Wasseranregung {iberschreiten.
Fiir Wasser sind fiir die oben genannten Parameter 6 Photonen zur Multipho-
tonenionisation notig (siche Abbildung 2.4). Die Wahrscheinlichkeit einer Mul-
tiphotonenanregung sowie die lonisierungsrate sind proportional zur k-ten Ord-
nung der Intensitit mit 9, oc I¥ [65, 167, 170]. Eine andere Méglichkeit der
Ionisierung ist die Tunnelionisation. Aufgrund des Stark-Effekts [17] verschiebt
hierbei das elektrische Lichtfeld bei ausreichend hoher Intensitdt das atomare
Coulombpotenzial. Somit wird die Bandliicke reduziert, wodurch eine Ionisie-
rung durch ,[Tunneln“ des Elektrons ins Leitungsband stattfinden kann. Eben-
so kénnen Mischformen zwischen Multiphotonenionisation und Tunnelionisation
auftreten (siehe Abbildung 2.4). Der Keldysh-Parameter ~ beschreibt hierbei
den Einfluss von Multiphotonen- oder Tunnelionisation beziiglich der Erzeugung
freier Ladungstriager [61]. Hierbei gilt:

w  w\V2m' Ey,, w \/cr ngy oM Eion
e I

Y= > (6)

Wt g F

wobei w die Kreisfrequenz des Lichts, w; die Tunnelfrequenz, g. die Elemen-
tarladung des Elektrons, F;,, die Energie zur Ionisierung, I die Laser-Intensitat
und m’ die angeregte reduzierte Masse aus der Elektronenmasse m, und Masse
des Lochs my, mit 1/m’ = 1/m. + 1/my, sind [61, 65, 170]. Die Tunnelfrequenz
fiir Halbleiter ist in der GréRenordnung von 10'3 Hz [61].

Fiir geringe anregende Frequenzen und hohe elektrische Feldstdrken wird
v <« 1 und es dominiert der Ionisationsprozess aufgrund der Tunnelionisati-
on, da die Verschiebung des Coulombpotenzials begiinstigt wird [170]. Fiir die
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Abbildung 2.4: Ionisationsprozesse in Wasser. Eigene Abbildung nach [169].

verwendeten Laserfrequenzen im PHz-Bereich und moderaten Intensitéten, ist
v > 1 und es findet iiberwiegend Multiphotonenionisation mit der Bildung von
Saat-Elektronen statt [170]. Wenn + nahe 1 ist, finden auch Mischprozesse statt.
Hierbei iiberwindet das durch Multiphotonenionisation angeregte Elektron die
Bandliicke lediglich, da das Coulombpotenzial verschoben ist (siehe Abbildung
2.4). Fiir sehr kurze Pulsdauern einiger hundert Femtosekunden und Frequenzen
einiger PHz findet eine lonisierung hauptséchlich durch Multiphotonenionisation
statt [65].

Des Weiteren kann ein bereits angeregtes Elektron aus dem Leitungsband
durch Stofsionisation ein weiteres Elektron aus dem Valenzband ionisieren, wenn
seine kinetische Energie groft genug ist. Hierfiir muss das Elektron im Leitungs-
band laut Vogel et al. ca. 10,95 eV [170] in Form von inverser Bremsstrahlung
aufgenommen haben [50] (siehe Abbildung 2.4). Bei ausreichender Anregung der
Elektronen aufgrund der Photonen des Laser-Pulses setzt sich dieser Effekt der
Stofionisation lawinenartig fort und wird daher auch als Kaskadenionisation be-
zeichnet. Die Kaskadenionisationsrate ist direkt proportional zur Intensitat des
Laser-Pulses mit ngqs, o< I [65, 141, 170].

Die zeitliche Entwicklung der Elektronendichte gy, (¢) wird als Ratengleichung
durch [170]

dor(t)
dt

beschrieben, wobei dies eine Abwandlung der Formel von [108], bzw. [65] und

= Nph + Nkask OL () — Naif 01(t) — Nyer 0F(t) (7)

[141] ist. Hierbei beschreibt n,, die Photoionisationsrate durch Multiphotonen-
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und Tunnelionisation, sk beschreibt die Kaskadenionisationsrate, welche ab-
héngig von der Elektronendichte ist. Die zwei weiteren Terme beschreiben die
Verluste. Hierbei ist 745 die Diffusionsrate, welche beschreibt wie Elektronen
aus dem Fokusvolumen heraus diffundieren und 7, ist die Rekombinationsrate,
bei der ein Elektron mit einem Loch rekombiniert und nicht zur Anzahl freier
Elektronen beitréagt [170]. Die Verluste durch Diffusion und Rekombination fin-
den nach einigen Pikosekunden statt und tragen daher nicht zur Berechnung der
maximalen freien Elektronendichte nach der Applikation eines Femtosekunden-
pulses bei [170].

Ein Einfluss der temperaturbedingten Anregung von Elektronen in das Lei-
tungsband mit der Boltzmann-Verteilung wird als zu vernachlassigen angenom-
men [170]. Fiir eine Temperaturdnderung um 60 K konnte in Wasser und wéss-
rigen Medien mit ps- und ns-Laser-Pulsen keine Abhéngigkeit der Durchbruch-
schwelle von der Temperatur gemessen werden [49]. Fiir fs-Laser-Pulse konnte
dies bisher lediglich in Gléasern nachgewiesen werden, wobei eine Erhéhung der
Durchbruchschwelle mit der Temperatur von 10 % fiir 400 K gemessen wurde [99].
Es wurde zudem die Abhéangigkeit der Schwelle von destilliertem Wasser, Lei-
tungswasser, Salzwasser und Glaskorperfliissigkeit miteinander verglichen, wobei
sich zeigte, dass bei konstanter Pulsdauer die Schwelle von destilliertem Wasser
um das 3- bis 7-fache grofer ist, als bei den anderen Fliissigkeiten [66].

Die Plasmafrequenz beschreibt die Oszillation der freien Ladungstriager, wel-
che aufgrund der Ionisation im Medium entstehen [53]. Sie ist durch w, =
V' N @2 /er €0 me definiert, wobei N die Ladungstrageranzahl ist [53].

In einem transparenten Dielektrikum ohne Ionisation ist aufgrund der vielen
gebundenen Ladungstrager die Plasmafrequenz deutlich unterhalb der Frequenz
des transmittierten Lichts w > w, [53]. Daher tritt bei diesen Medien nur eine
geringe Absorption auf. Liegen vermehrt freie Ladungstriger vor, so nimmt die
Plasmafrequenz den Wert der Frequenz des eingestrahlten Lichts an w = wj, [53].
Dies fiihrt dazu, dass der imagindre Anteil des komplexen Brechungsindex im
Verhéltnis zum Realteil deutlich grofser wird. Die Lichtenergie wird absorbiert
und zur Anregung von Plasmonen, also kollektiven Schwingungen der Ladungs-
trager, genutzt [53]. Aufgrund der Absorption erhoht sich die Anzahl der freien
Ladungstrager. Vorerst verstarkt dies den Prozess der Lichtabsorption. Wenn je-
doch die Plasmafrequenz deutlich tiber der Lichtfrequenz ist w < w), fiithrt dies
zur Abschirmung [53|. Plasmonen kénnen nicht weiter angeregt werden und das
Plasma wird fiir die elektromagnetische Welle reflektierend [53|. Dies ist zum
Beispiel auch in Metallen der Fall, in denen die Elektronen als quasifreies Elek-
tronengas mit einer hohen Plasmafrequenz vorliegen [53|. Die elektromagnetische
Lichtwelle dringt somit nur in geringem Mafe in Metalle ein. Ahnlich ist es bei
dem erzeugten Plasma in Wasser. Aus der oben definierten Formel der Plasmafre-
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quenz lasst sich die kritische Elektronendichte berechnen, bei der w = wy, ist. Fiir
Licht der Wellenldnge 1030 nm ergibt sich eine kritische Elektronendichte von
2102 em™3. In der Literatur wird die kritische Elektronendichte fiir Pulsdauern
einiger hundert Femtosekunden mit 1 -10%! em ™2 angegeben [168, 170].
Weiterhin erzeugt das Plasma der freien Elektronen eine negative Anderung
des linearen Brechungsindex n’ und wirkt so der Selbstfokussierung entgegen [4].

Thermische Wechselwirkung

Das durch Ionisationsprozesse erzeugte Plasma rekombiniert innerhalb einiger
Pikosekunden mit dem umgebenden Material [28]. Aufgrund von Elektronen-
Elektronen-Streuung, einer Rekombination der Tonen und freien Elektronen des
Plasmas mit umgebendem Material sowie von inelastischen Elektronen-Phononen-
Kollisionen, findet eine Thermalisierung des umgebenden Materials statt [28].
Diese Umwandlung der Plasmaenergie in Bewegungsenergie stellt demnach eine
Warmequelle dar. Der Zusammenhang zwischen der absorbierten Laser-Pulsener-
gie E,s und der daraus resultierenden maximalen Temperaturdnderung T,q.
dieser Warmequelle kann in Wasser nach [130] wie folgt berechnet werden

E abs

Ty = ——25
s Cp P VFokus

(8)

wobei (), die spezifische Warmekapazitat, p die Dichte und Vporys das Fo-
kusvolumen im Medium ist. Das Fokusvolumen lésst sich als ein Ellipsoid mit
VEokus = %71’ Zp w% errechnen, wobei z, die Rayleighldnge und wgy der beugungsbe-
grenzte Strahlradius im Laser-Fokus sind, welche in Kapitel 2.1.1 bereits definiert
wurden.

Der Absorptionsgrad der eingestrahlten Laser-Energie hédngt vom Verhalt-
nis zur Durchbruchschwelle ab [50, 130, 168]. Die Erkenntnisse stammen aus
Messungen der Transmission hinter dem Laser-induzierten optischen Durchbruch
(LIOB). Die Autoren haben gezeigt, dass knapp oberhalb der Schwelle lediglich
ca. 5 % der Pulsenergie absorbiert werden. 10-fach iiber der Schwelle sind es
bereits ca. 50 %, und 100-fach dariiber werden 80 % der eingestrahlten Energie
absorbiert [50, 130].

In Abschnitt 4.1 werden experimentelle Untersuchungen zu der Wechselwir-
kung aufgefiihrt. Exemplarisch soll hier die initiale Temperatur fiir die in diesen
Abschnitten verwendeten Laser-Parameter berechnet werden, welche zudem Sys-
tem 2 aus Abschnitt 2.1.1 entsprechen. Die verwendete Laser-Wellenldnge betragt
1030 nm, mit M? = 1,2. Eine Pulsenergie von 210 nJ wird mit einer numeri-
schen Apertur von 0,6 in Wasser fokussiert. Dies entspricht ca. dem 5-fachen der
theoretischen Schwellenergie zum optischen Durchbruch von ca. 40 nJ. Mit der
Annahme des Absorptionsgrad von [50], dass somit ca. 30 % absorbiert werden,
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die Modellsubstanz Wasser mit C),, = 4182 Kikg, p =998 %, no = 1,326 [55] ist
und das Fokusvolumen eines Ellipsoiden angenommen wird, lasst sich die maxi-
male Temperaturdnderung zu 2450 K errechnen. Dies ist vergleichbar mit Werten
von Schaffer, Stolarski et al. und Vogel et al. [130, 145, 168|. Eine Pulsenergie
knapp oberhalb der Schwelle von 40 nJ fiihrt mit 10 % Absorption zu einem
Temperaturanstieg von 132 K und somit ebenfalls zum Verdampfen des Wassers.

In Abschnitt 6.1 wird zudem der rdumliche und zeitliche Verlauf der Tem-
peraturverteilung simuliert. Dies ist eine wichtige Grundlage, um den Einfluss
der Temperaturverteilung im Material als mogliche Ursache fiir die Entstehung
stufenartiger Strukturen zu verifizieren.

Zu erwahnen ist, dass nie die gesamte absorbierte Energie als Warmeenergie
erhalten bleibt. Vielmehr findet eine Aufteilung in die mechanische Energie der
Stofwelle, Energie zur Erzeugung der Gasblase, Verdampfungsenergie und Strah-
lungsenergie des Plasmas statt [168]. Dies erfolgt auf Zeitskalen bis zu einigen
Mikrosekunden [109, 170].

Aufserdem besteht ein Zusammenhang zwischen dem Druck der Fliissigkeit
und seiner Verdampfungstemperatur. Bei 1 bar Druck liegt die Normalsiedetem-
peratur von Wasser bei 100 °C. Die Siedetemperatur verhélt sich proportional
zum Druck. Eine Phasenumwandlung findet jedoch nur bis zum kritischen Druck
von 221 bar und der zugehorigen kritischen Siedetemperatur von 374 °C statt
[55]. Dariiber hinaus ist eine Umwandlung von gasformig in fliissig und umge-
kehrt nicht mehr moglich. Es besteht kein Unterschied zwischen der Dichte des
fliissigen und gasférmigen Zustands. Auch wahrend nach Erreichen des optischen
Durchbruchs kann es einen iiberkritischen Zustand geben.

Stofswelle

Die Thermalisierung des Fokusvolumens erzeugt einen Temperaturanstieg, wel-
cher innerhalb einiger Pikosekunden nach dem optischen Durchbruch nicht durch
Wiérmeleitung ausgeglichen werden kann[108]. Fiir Pulsdauern von 100 fs fiihrt
dies zu einem Druckanstieg von einigen MPa [170]. Fiir ein fs-Laser-induziertes
Plasma ist die Dauer dieses Druck- und Temperaturanstiegs deutlich kiirzer als
die akustische Laufzeit zwischen dem Zentrum des Fokus und dem Rand des
Plasmas [170]. Daher bleibt der thermoelastische Druck lokal begrenzt und kann
nicht ausgeglichen werden. Dies fiihrt zu der Ausbildung einer Stofiwelle, welche
sich mit Uberschallgeschwindigkeit vom Fokusvolumen fortbewegt und nach eini-
gen Mikrometer aufgrund von Dissipationseffekten die Schallgeschwindigkeit des
Mediums annimmt. Aufgrund der Impulserhaltung enthélt die Stofswelle einen
Druck- und Zuganteil [170].

In [131] wird folgender Zusammenhang zwischen Brechungsindex n’, Wellen-

lange A, Dichte p und Temperatur 7" in Wasser formuliert
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n?—-11
n12+2 p*

a4 as ag *2
+ + +a )

NE2 0 \*2 /\*UzV 2\*2 )\ﬁ% P

(9)

wobei ai—7, Ay, A\jp Konstanten von Schiebener et al. [131] sind und in

= ag+ay p*tas T +az N2 T*+

den Variablen p*, T, \* weitere Konstanten von Schiebener et al. [131] ent-
halten sind. Fin Zusammenhang zu dem Druck wird von Schiebener et al. und
Thorméhlen et al. [131, 153] ebenfalls hergestellt. Aus der Veréffentlichung von
Schiebener et al. [131] wurde entnommen, dass eine Druckerhthung von 0,1 MPa
(1Bar) auf 100 MPa bei 20 °C fiir 1014 nm Wellenlénge zu einer Brechungsin-
dexerh6hung um 0,013 fithrt. Eine Druckerh6hung resultiert demnach in einer
Brechungsindexerhohung. Jedoch findet diese Brechungsindexédnderung wahrend
der Stofswelle statt, welche sich innerhalb einiger Nanosekunden vom Fokusvo-
lumen entfernt [109, 123, 170]. Die Druckédnderung alleine wiirde demnach keine
Auswirkung auf die Fokussierung nachfolgender Laser-Pulse haben, welche zeit-
liche Pulsabstédnde von 100 ns bis einigen ps fiir kommerzielle ophthalmologische
Systeme haben [90].

Kavitationsblase

Bei Umgebungsdruck wird Wasser ab 100 °C gasférmig. Durch die hohe Tem-
peratur und den hohen Druck im Fokusvolumen ist das Wasser jedoch in einem
superkritischen Zustand [55], in dem es keinen Phaseniibergang von fliissig zu
gasformig gibt. Der vom Zentrum ausgehende Druckanteil der Stofiwelle behin-
dert den Ubergang in den gasformigen Zustand. Jedoch breitet sich ebenso der
Zuganteil der Stofwelle in Richtung des Zentrums aus [69, 70]. Dieser reduzier-
te Druck fithrt dazu, dass auch bei geringeren Temperaturen als der iiblichen
Siedetemperatur ein Ubergang in die Gasphase stattfinden kann [170]. Somit
kommt es zur Ausbildung einer Kavitationsblase, einer gasgefiillten Blase aus
dem Zentrum des Fokus heraus. Als Kriterium der Kavitationsblasenerzeugung
wird hierbei der Zustand von Temperatur und Zugspannung angenommen, bei
der die kinetische Spinodale tiberschritten wird [70, 170].

Die Kavitationsblase dehnt sich aus bis der Dampfdruck im Inneren der Blase
den Umgebungsdruck der Fliissigkeit unterschreitet. Der maximale Blasenradi-
us héngt hierbei linear von der dritten Wurzel der absorbierten Pulsenergie ab
[168]. Aufgrund des folgenden Kollabierens der Kavitationsblase kann eine wei-
tere Stofwelle ausgesendet werden und eventuell eine neue Kavitationsblase mit
geringerem Blasenradius aufschwingen. In Gewebe mit einem entsprechenden
Wasseranteil zerreifst die ausdehnende Kavitationsblase férmlich das umliegen-
de Material. Nach dem letzten Kollaps der Kavitationsblase bleibt im Medium
eine persistente Gasblase zuriick. Es wurde nachgewiesen, dass molekularer Was-
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serstoff und Sauerstoff in dieser Blase vorliegen [54]. Bei der Verwendung hoher
numerischer Aperturen von 0,9 wurden in Wasser Kavitationsblasen mit lediglich
190 nm Grofe nachgewiesen [171].

Moving Breakdown-Effekt

In den vorherigen Abschnitten wurde beschrieben, dass der optische Durch-
bruch bei Uberschreiten der Schwellintensitit aufgrund der Fokussierung des
Laser-Pulses stattfindet (sieche Abbildung 2.3 a).

Der Effekt des ,,Moving Breakdown* beschreibt das Wandern der Plasmabil-
dung wihrend der rdumlichen Fokussierung des Laser-Pulses [117]. Bei Femto-
sekundenpulsen kann die Schwelle bereits vor dem Ort der kleinsten Strahltaille
tiberschritten sein und es kommt dort zur Plasmabildung [50, 109]. Noch inner-
halb der Pulsdauer erh6ht sich die Intensitéat weiter bis zum Erreichen des Fokus.
Somit nimmt die Grofe des Plasmas in Richtung der Strahltaille zu [50]. Hierbei
wurde jedoch die Vereinfachung getroffen, dass das generierte Plasma keine Ab-
schirmungseffekte des Laser-Pulses innerhalb der Pulsdauer besitzt. Aufgrund der
Abschirmeffekte und vermehrter Absorption der Laser-Strahlung durch inverse
Bremsstrahlung wiirde sich das Plasma innerhalb der Pulsdauer in Richtung der
Laser-Strahlquelle ausbreiten [84]. Bereiche hinter dem Ort des kleinsten Strahl-
durchmessers wiren von der Ausbildung des Plasmas infolge der Abschirmung
geschiitzt.

Der Moving Breakdown findet lediglich wihrend der Fokussierung eines Laser-
Pulses statt. Eine Auswirkung auf nachfolgende Laser-Pulse wird hiermit nicht

beschrieben.

2.1.3 Effekte unterhalb der Durchbruchschwelle

Effekte des Low-Density Plasmas

Aufgrund der hohen zeitlichen und rdumlichen Photonendichte bei Femtosekun-
den-Laser-Pulsen mit ausreichender Fokussierung ist Multiphotonenionisation,
wie in Abb. 2.4 dargestellt, immer moglich [170]. Innerhalb der Pulsdauer fin-
det zudem Kaskadenionisation statt, weshalb die Plasmadichte entsprechend der
Ratengleichung (7) ansteigt [170].

Es kann jedoch vorkommen, dass die Elektronendichte fiir einen optischen
Durchbruch nicht erreicht wird. In diesem Fall spricht man von einem Low-
Density Plasma. Dieses kann aufgrund der hohen freien Elektronendichte zu
chemischen Verdnderungen im Material fithren, jedoch nicht zum mechanischen
Zerreifien. In wassrigen Medien konnen sich somit einerseits Sauerstoffradikale,
wie OH* und H20s bilden, welche organische Molekiile anregen kénnen. Ande-
rerseits konnen Molekiile durch Einfangen eines Elektrons in einen Zustand mit
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antibindendem Molekiilorbital iibergehen, welcher innerhalb einer Zeit von 10717
bis 107! Sekunden zerfillt [170].

Aufserdem wird berichtet, dass das Aufbrechen einzelner Bindungen zu einer
Kaskade weiterer Molekiilbriiche fiihrt, was mikroskopisch die Zusammensetzung
des Materials verdndert und zu einer Reduktion der Durchbruchschwelle fiihrt
[170].

Des Weiteren wurde in Polymeren wie PMMA gezeigt, dass bei der Bear-
beitung mit einem Femtosekunden-Laser unterhalb der Durchbruchschwelle ei-
ne positive Brechungsindexinderung von bis zu 4 - 1072 hervorgerufen werden
kann [10]. Dies geschieht aufgrund einer Kombination von Depolymerisation und
neuer Molekiilvernetzung (crosslinking). Zudem steigt die lineare Absorption im
ultravioletten Spektralbereich an [10]. Die Bindungsenergie der Kohlenstoffdop-
pelbindung C=C liegt im Bereich von 5 eV (A = 248 nm), was aufgrund der
Multiphotonenanregung mit kurzen Laser-Pulsen erreicht werden kann [107]. Ein
Anstieg der Absorption fithrt demnach zu einer Reduktion der Schwelle zum op-
tischen Durchbruch. Eine industrielle Anwendung hierfiir ist das Schreiben von
Wellenleitern in Polymeren [10, 29].

Farbzentrenbildung

Ein Farbzentrum ist das Fehlen eines negativ geladenen Ions in einem Fest-
korper, an dessen Stelle sich stattdessen mindestens ein ungebundenes Elek-
tron befindet [150]. Das Bilden von Farbzentren wurde vielfdltig in Kristallen
[19, 24, 26] und in Glasern wie Quarzglas [21, 115, 146], Bleiglas [162], Kalkna-
tronglas [26, 88| aber auch PMMA [126] nachgewiesen. Die Farbzentren kénnen
durch Ionen-, Réntgen-, Gamma- oder kurz gepulste Laser-Strahlung entstehen.
Diese Farbzentren zeigen Absorptionsmaxima im sichtbaren Spektrum, weswe-
gen sonst transparente Materialien einen anderen Farbeindruck erhalten. Nach
der fs-Laser-induzierten Plasmabildung kommt es zur Rekombination der Ionen,
wobei mogliche Fehlstellen auftreten kénnen. Aufgrund des Plasmas sind viele
freie Elektronen vorhanden, welche die Fehlstellen besetzen und somit ein Farb-
zentrum bilden kénnen.

In Quarzglas wurde gezeigt, dass Femtosekundenpulse zur Erhéhung von
= SiFE'’ fithren, wobei = Si fiir ein Siliziumatom steht, welches mit drei Sauerstof-
fatomen gebunden ist und E’ ein ungebundenes Elektron des Siliziumatoms ist
[21]. Es wurde gezeigt, dass eine Farbzentrendichte von bis zu 3 - 10* ¢cm™2 auf-
grund einer Fluenz von 0,13 Cm% in Borosilikatglas erzeugt werden kann [146]. Ei-
ne Farbzentrenbildung in Glasern geht aufierdem mit einer Brechungsindexerho-
hung in der Gréfenordnung um 1072 einher [146, 176]. Neuere Veréffentlichungen
erkldaren aber die Brechungsindexerh6hung zusétzlich mit einer Verdichtung des
Materials [115, 162|. In Kalknatronglas wurden fs-Laser-induzierte Farbzentren
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fiir die Dauer von Mikrosekunden bis zu mehreren hundert Sekunden beobachtet
[26].

Das ungebundene Elektron eines Farbzentrums fungiert als Saat-Elektronen
und begiinstigt somit die Plasmabildung und Photodisruption. Somit reduzieren
Farbzentren die Durchbruchschwelle des Materials. Somit konnte ein Laser-Puls
aufgrund des optischen Durchbruchs ausreichend Farbzentren erzeugen, damit ein
nachfolgender Laser-Puls bereits eine reduzierte Durchbruchschwelle im Material
erfahrt und bereits vor dem Erreichen des eigentlichen Fokus einen Durchbruch
erzeugt. Auf der Oberfliche von Quarzglas konnte durch Applikation mehrerer
Pulse unterhalb der Schwelle die Oberflache ablatiert werden. Dies wurde auf die

Erzeugung von Farbzentren und die reduzierte Durchbruchschwelle zuriickgefiihrt

[6].

2.1.4 Unterschiede der Wechselwirkung in wassrigen und nicht-wass-
rigen Medien

Die Materialeigenschaften haben einen entscheidenden Einfluss auf die Auswir-
kungen des optischen Durchbruchs. So findet die Ausbildung einer Kavitations-
blase nur bei fliissigen Medien statt [108, 155].

Aufgrund der vergleichsweise niedrigen Siedetemperatur von 100 °C von Was-
ser bei 0,1 MPa findet nach der Thermalisierung des Plasmas bei Uberschreiten
der Temperatur das Ausbilden der Kavitationsblase statt. Der Wassergehalt von
Kornea mit 77 % [166] und Augenlinse mit 65 % [40, 148] ist vergleichsweise hoch.
Daher basieren die Effekte zum Schneiden in diesen Geweben vor allem auf der
Bildung von Kavitationsblasen [114]. Die persistenten Gasblasen verbleiben fiir
mehrere Minuten im Gewebe, sind jedoch nach 24 Stunden dissoziiert [75]. Bei
Wasser mit unterschiedlichem Gelatinegehalt hat sich gezeigt, dass der Kavita-
tionsblasenradius mit zunehmendem Gelatinegehalt deutlich abnimmt [154]. Bei
dem Ausbleiben der Kavitationsblase findet die Materialzerstorung hauptséchlich
aufgrund der plasma-induzierten Ablation sowie der mechanischen Deformation
durch die Stofiwelle, statt [107|. Die Groke des Schnitts wird hierbei von der
Verteilung der Elektronendichte im Fokusvolumen begrenzt [90, 170].

Andere Materialien haben eine deutlich hohere Siedetemperatur und das Aus-
bilden einer Kavitationsblase wiirde bei deutlich héheren Intensitidten stattfin-
den. Die Schmelztemperatur von Quarzglas liegt beispielsweise bei 1723 °C, wobei
die Siedetemperatur noch weit hoher ist [133]. Fiir Polymere liegt die Schmelz-
temperatur bei 50 - 250 °C [7]. Auch ist zu erwdhnen, dass ein Zusammenhang
zwischen der Siedetemperatur und der Dissoziierungsenergie besteht. Die C' = C-
Doppelstrangbindung von Kohlenstoff, welche in Polymeren und Molekiilen vor-
kommt, besitzt eine Dissoziierungsenergie von 6,4 eV. Fiir das Aufbrechen der
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O — H-Einfachbindung von Wasser werden lediglich 4,8 eV benétigt [107].

In Glisern und Polymeren wird aufgrund des Laser-induzierten Plasmas die
Temperatur des Materials iiber die Schmelztemperatur erhoht, jedoch keine Gas-
phase erreicht [121]. Aufgrund des expandierenden Druckanteils der Stofwelle
und der Ausbreitung des Zuganteils in Richtung des Zentrums, kann sich ein
Hohlraum der Fliissigkeit bilden bevor diese erstarrt [81, 152, 157].

Infolge der Irreversibilitdt beziiglich mechanischer Schiden in Glasern und
Kristallen im Vergleich zu Wasser liegt eine metastabile Struktur nach der Laser-
Fokussierung vor. Der Laser-Puls fiihrt bei ausreichend hoher Intensitat zu einer
Plasmabildung, welche vergleichbar ist mit der in wéssrigen Medien. In trans-
parentem Aluminiumoxid wurde z.B. gezeigt, dass Aluminium und Sauerstoff
als Tonen vorliegen und es zur Ausbildung von kubisch innenzentriertem Alu-
miniumkristall kommen kann [159]. Sauerstoffionen erhalten 3 - 27 ps nach dem
Laser-Puls Energie von den freien Elektronen im Plasma, weswegen die Sauerstof-
fionen sich vom Zentrum des Plasmas entfernen [150]. Aluminiumionen bewegen
sich erst 5 - 45 ps nach dem Abklingen des Laser-Pulses vom Plasmazentrum weg
[150]. Somit besteht ein rdumlicher Abstand beider Ionen von 32 nm [150]. Dies
fithrt zum Ausbilden unterschiedlicher Kristallisationen [150]. Auferdem kommt
es zur Ausbildung einer Stofiwelle mit Druck- und Zuganteil [159]. Aufgrund
des Druckanteils wird das Aluminiumkristallgefiige gegen die kéltere Umgebung
gedriickt und besitzt nun eine hohere Dichte [159]. Der Zuganteil reduziert die
Plasmadichte, worauf ein Loch zuriick bleibt. Dieser Effekt wird von vielen Grup-
pen bereits in Gléasern beschrieben [18, 21, 38, 42, 161].

Es wird auch beschrieben, dass aufgrund des Moving Breakdown-Effekts das
erzeugte Plasma die Laser-Energie absorbiert, was in Fliissigkeiten zu einer zylin-
drischen Kavitation und in Festkérpern zu einem kegelférmigen Loch fiihrt [36].
Bei dem Ausbleiben einer Kavitationsblase in Polymeren und Gléasern wird teil-
weise auch eine Brechungsindexédnderung beschrieben, welche aber héchstwahr-
scheinlich infolge einer Dichtednderung auftritt |9, 13, 30, 56]. Ein weiterer Effekt,
ohne die Ausbildung einer Kavitationsblase, ist der Temperatureinfluss und da-
mit mogliche Rissbildung aufgrund thermischer Spannungen [18, 32, 111, 181].
Fiir eine Laser-Applikation unterhalb der Durchbruchschwelle wurde zudem die
Entstehung von Farbzentren in Kristallen und Glidsern beschrieben [88, 143]. All
diese aufgefiihrten Effekte sind in nicht-wéssrigen Medien dominanter, wenn keine
grokflachige mechanische Zerstorung aufgrund der Kavitationsblase auftritt. Dies
ist zu beachten, da in den Experimenten des verwendeten Hydrogels mit einem
Wasseranteil von 38 % keine Kavitationsblase messbar war und daher thermische
Spannungen, Farbzentrenbildung, Depolymerisation und Molekiilquervernetzung
wahrscheinlicher sind.



24 Grundlagen

2.2 Thesen zur Entstehung stufenartiger Strukturen

Als physikalische Ursache der Entstehung stufenartiger Strukturen (siehe Ab-
bildung 1.1) kommen verschiedene Méglichkeiten in Betracht. Nachfolgend wer-
den daher zwei Hauptthesen aufgestellt, um die Ursachen zu verifizieren. Zudem
existieren noch weitere Nebenthesen, die sich auf die ndhere Erlduterung der
Hauptthesen beziehen. Hierfiir wurde der Einfluss des Plasmas, der Stofswelle,
der Kavitationsblase oder eine Warmediffusion beriicksichtigt.

Hauptthese 1: Der fokussierte Laser-Strahl fiihrt neben dem optischen Durch-
bruch zu einer positiven Brechungsindexénderung des umliegenden Materials.
Dies fiihrt zu einer zusétzlichen Fokussierung (,Suprafokussierung®) nachfolgen-
der Laser-Pulse und somit zu einem Fokusversatz (siche Abbildung 2.5 sowie
Abschnitt 2.1.3, 5.1, 5.1.1 und 6.2).

d)

Abbildung 2.5: Schematische Darstellung einer ,Suprafokussierung” aufgrund einer
Brechungsindexénderung. Dargestellt ist in a) die Intensitatsverteilung des Laser-Strahls
(rot) wihrend der Fokussierung durch die Linse L mit resultierendem optischen Durch-
bruch (rote Ellipse) und Brechungsindexénderung des Materials (Blauschattierung). Die
nach der Photodisruption stabile Brechungsindexédnderung aus b) fiithrt in ¢) zu einer
zusétzlichen Fokussierung eines nachfolgenden Laser-Pulses um die Strecke AS. Folglich
ist in d) die Brechungsindexénderung aufgrund zweier Pulse dargestellt.

Hauptthese 2: Bedingt durch die Fokussierung des Laser-Strahls und der Bil-
dung eines Low-Density Plasmas oder des optischen Durchbruchs dndert sich
die chemische Zusammensetzung des Materials. Diese neue Zusammensetzung
des Materials besitzt eine reduzierte Durchbruchschwelle, weswegen der Ort des
optischen Durchbruchs nachfolgender Laser-Pulse raumlich versetzt wird (siehe
Abbildung 2.6 sowie Abschnitt 2.1.3, 4.2, 5.2 und 6.3).
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Abbildung 2.6: Schematische Darstellung der Positionsénderung des optischen Durch-
bruchs aufgrund einer Anderung der Schwellintensitit. Dargestellt ist das Intensitéits-
profil I(z) des Laser-Strahls (rot) aufgrund der Fokussierung durch die Linse L. In a)
wird der optische Durchbruch (rote Ellipse) bei Uberschreiten der Schwellintensitét Iy,
erzeugt und zusitzlich eine Materialveranderung mit reduzierter Schwellintensitéit (gel-
be Ellipse). Aufgrund der lokal und zeitlich stabilen Materialveranderung b) findet in
c) der optische Durchbruch bereits bei Uberschreiten von I, statt.

Nebenthese A: Die deponierte Laser-Pulsenergie wird teilweise in Warme
umgewandelt. Die folgende Warmediffusion fithrt zu einer rdumlichen und zeit-
lichen Anderung des Brechungsindex und der Durchbruchschwelle des Materials.
Dies resultiert in einer zeit- und ortsabhéngigen zusétzlichen Fokussierung oder
Anderung des Orts des optischen Durchbruchs (siehe Abschnitt 4.1.1 und 6.1).

Nebenthese B: Das Ausbreiten einer oszillierenden Kavitationsblase fiihrt zu
einer lokalen Druckerh6hung. Diese Druckzunahme verdichtet das Material und
fithrt zu einem rédumlichen und zeitlichen Anstieg des Brechungsindex oder einer
riumlich und zeitlichen Anderung der Schwellintensitiit (siehe Abbildung 2.7
sowie Abschnitt 2.1.2, 4.2 und 5.1).

SR W 6B

Abbildung 2.7: Schematische Darstellung einer Anderung der Dichte (blau schattiert)
aufgrund einer ausdehnenden und kollabierenden Gasblase (weiff). Die Bildfolge zeigt
den zeitlichen Verlauf des Effekts innerhalb einiger Mikrosekunden.

Nebenthese C: Das Ausbreiten der Stofwelle dndert die atomare Verteilung
des Materials, was Auswirkungen auf den rdumlichen und zeitlichen Brechungs-
index und die Durchbruchschwelle hat (siehe Abschnitt 2.1.4, 4.2 und 5.1). In Ab-
bildung 2.8 ist dieser Effekt schematisch dargestellt, welcher in Glas und Saphir
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Abbildung 2.8: Schematische Darstellung der Anderung einer Verteilung von schwe-
ren (dunkelblauer Vollkreis) und leichten (dunkelblauer Hohlkreis) Atomen aufgrund
der expandierenden Stofiwelle (weifl). Das initiale Plasma ist rot dargestellt. Die Bild-
folge zeigt den zeitlichen Verlauf des Effekts innerhalb einiger Nanosekunden, wobei das
Zentrum des optischen Durchbruchs mit einem Kreuz markiert ist. Eigene Abbildung
in Anlehnung an [150].

bereits beschrieben wurde [38, 150]. Hierbei wird davon ausgegangen, dass die
Atome des Materials entsprechend ihres Atomgewichts unterschiedlich durch die
Stoftwellenfront mitgerissen werden. Leichte Atome werden stérker mitgerissen
als schwere Atome. Der Druck der Stofswelle wirkt sich hierbei hauptséchlich auf
die durch das Plasma erzeugten, leichteren Ionen aus. In der Abbildung sind leich-
te Atome durch einen dunkelblauen Hohlkreis und schwere Atome durch einen
dunkelblauen Vollkreis dargestellt. Zu Beginn des optischen Durchbruchs (links)
besitzen beide Atomgruppen den gleichen Abstand vom Zentrum zum Plasma.
Nach dem Durchlaufen der Stofwelle (rechts) besitzt die leichtere Atomgruppe
einen groferen Abstand vom Zentrum als die schwerere Gruppe.

Nebenthese D: Aufgrund des Plasmas dndert sich die chemische Zusammen-
setzung des Materials, was einen Einfluss auf den rdumlichen und zeitlichen Bre-
chungsindex und die Durchbruchschwelle hat (siehe Abschnitt 2.1.2, 2.1.3, 4.2,
5.1.3, 5.2 und 6.3). Die nachfolgende Abbildung 2.9 veranschaulicht die mog-

Abbildung 2.9: Schematische Darstellung der chemischen Materialverinderung auf-
grund eines Laser-induzierten Plasmas mit den vorliegenden Molekiilen im Medium a),
wobei mit dunkelblauen Vollkreisen eine regelméfige Atomanordnung dargestellt ist.
In Rot ist das Auftreten des Plasmas gezeigt, welches zur Bildung von Radikalen b),
Aufbrechen von Molekiilbriicken ¢) oder Farbzentrenbildung d) fiihrt.
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liche Anderung der in a) vorliegenden Molekiile und der Atomanordnung. Das
Plasma kann zur Bildung freier Radikale (b), zum Aufbrechen von Molekiilen
(c) oder zur Erzeugung von Farbzentren (d) fithren. Freie Radikale kénnen ih-
rerseits zum Aufbrechen von Molekiilen fiihren. Es wurde bereits beschrieben,
dass das Aufbrechen von Molekiilen zu einer positiven Brechungsindexdnderung
[10] sowie zu einer Reduktion der Schwelle [170] fithrt. Auferdem wurde bereits
gezeigt, dass das Bilden von Farbzentren zu einem Brechungsindexanstieg fithrt
[146, 176] und die vorliegenden freien Elektronen wiirden zu einer Reduktion der
Durchbruchschwelle fiihren, was ebenfalls fiir die Hauptthese 2 spricht.

Nebenthese E: Eine Riickfiihrung der photodisruptiven Zerstérung des Ma-
terials auf die urspriingliche Fokuslage (sieche Abb. 1.1 rechts) wird damit be-
griindet, dass eine Suprafokussierung aufgrund einer Brechungsindexdnderung
(Hauptthese 1) oder eine Verdnderung der Schwellintensitét (Hauptthese 2) nicht
konstant mit der Anzahl der folgenden Laser-Pulse einhergeht. Da der Ort des
optischen Durchbruchs weiter vom urspriinglichen Laser-Fokus abweicht, redu-
ziert sich ebenfalls die Intensitéit, da die Fokussierung des Laser-Strahls durch
das fokussierende Objektiv vorgegeben und somit konstant ist.

Fiir die Hauptthese 1 bedeutet dies, dass es einen Ort der Suprafokussierung
geben wird, ab dem trotz verdndertem Brechungsindex die Schwellintensitét nicht
mehr erreicht wird (siehe Abschnitt 6.2).

Fiir die Hauptthese 2 bedeutet dies, dass auch wenn die Schwellintensitét des
Materials verdndert wird, dies nur bedingt mdglich ist. Somit wird es einen Ort
auf der optischen Achse geben, an dem die Laser-Intensitéit unterhalb der verdn-
derten Schwellintensitét liegt. Die Schwelle zum optischen Durchbruch wird dann
erst wieder am urspriinglichen Ort des Laser-Fokus erreicht (siehe Abschnitt 6.3).

In den folgenden Kapiteln werden Experimente beschrieben, welche die ein-
zelnen Thesen untersuchen. Abschliefsend werden in Kapitel 7 die Thesen gegen-
iibergestellt und diskutiert.
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3 Experimentelle Methoden und Materialien

In dem folgenden Kapitel werden die in dieser Arbeit untersuchten Materiali-
en vorgestellt. Des Weiteren wird der experimentelle Aufbau zur Applikation
eines fs-Lasers in die Materialien und die Auswertemethode der erzeugten Struk-
turen beschrieben. Zudem wird die Raman-Spektroskopie und die quantitative
Phasenmikroskopie als Analysemethode der Materialmodifikationen erldutert. Im
Vergleich zur klassischen Hellfeld-Bildgebung ermoglicht die quantitative Phasen-
mikroskopie eine indirekte Analyse der Materialverdnderung durch die Messung
optischer Wegldngendnderungen mit einer axialen Auflosung unter 20 nm (siehe
Abschnitt 3.4.4). Zudem findet kein Abtasten des Bildfeldes, wie bei der Raman-,
Konfokal-, oder Raster-Elektronen-Mikroskopie statt, wodurch die zeitliche Dy-
namik des schnellen Prozesses der Photodisruption dargestellt werden kann. Wei-
tere Methoden der Mikroskopie wie Hellfeld- und Phasenkontrastmikroskopie
wurden fiir die qualitative Analyse der bearbeiteten Proben ebenfalls verwen-
det. Auf eine detaillierte Beschreibung dieser Bildgebungsmethoden wird jedoch
verzichtet. Bei Interesse ist die nachfolgende Literatur zu empfehlen [48, 101].

3.1 Beschreibung der verwendeten Materialien

HEMA
Viele der Experimente wurden in dem Polymer Dihydroxyethylmethacrylat
(HEMA) durchgefiihrt, welches einen definierten Wassergehalt besitzt und fir
Kontaktlinsen sowie Intraokularlinsen verwendet wird [12, 178|. Die Handelsna-
men von HEMA mit variablem Wassergehalt werden vom Hersteller (Contamac
Ltd., Vereinigtes Konigreich [22]) unterschiedlich bezeichnet. In dieser Arbeit
werden nicht die Handelsnamen, sondern bei der Verwendung des Materials der
zugehorige prozentuale Wassergehalt angegeben. Es wurde HEMA38 (Polyma-
con), HEMA55 (Methafilcon) und HEMAT75 (Contaflex 75 %) verwendet [22].
Die Summenformel von HEMA lautet CgH190O3. Es liegt eine OH-Gruppe
sowie eine C' = C und eine C' = O Bindung vor [103]. Es besitzt eine hohe
Transmission im sichtbaren Spektralbereich von tiber 95 % [22]. Im hydrierten
Zustand bleiben die physikalischen und chemischen Eigenschaften fiir mehrere
Monate erhalten. Im Rahmen dieser Arbeit wurde es daher als Modellsubstanz
fiir Augengewebe verwendet. Es wurde davon ausgegangen, dass sich Effekte der
Wechselwirkung von Laser-Licht mit HEMA auf Augengewebe iibertragen lassen.
Ein Einfluss der Erzeugung stufenartiger Strukturen in HEMA mit variablem
Wassergehalt wird dazu verwendet, um die Vergleichbarkeit der Experimente im
Phantommodell zu Gewebe herzustellen. Bei der Verwendung von HEMA wurde
darauf geachtet, dass das Material wihrend und nach der Laser-Applikation in
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destilliertem Wasser gelagert wurde.

Als eine zuséatzliche Verwendung von HEMA etabliert sich eine Laser-induzier-
te, rdumlich selektive Verdnderung des Brechungsindex in HEMA | um individua-
lisierte Kontaktlinsen oder eine Adaption von Intraokularlinsen nach der Implan-
tation durchfithren zu konnen [41, 178|.

Schweinekornea

Die Erzeugung stufenartiger Strukturen sollte ebenfalls in Kornea durchgefiihrt
werden. Hierzu wurde Kornea von Schweinen verwendet. Diese zeigen dhnliche
Eigenschaften wie humane Kornea. Der Wassergehalt von Schweinekornea liegt
mit 71,93 £ 0,47 % [127] anndhernd bei dem Anteil humaner Kornea mit 77 %
[166]. Die Schweine sind fiir die Schlachtung vorgesehen und haben daher ein
Alter von ungefihr einem Jahr. Daher ldsst sich Schweinekornea nicht mit dem
Verhalten deutlich alterer humaner Kornea vergleichen. Des Weiteren finden die
Experimente an entnommenem Gewebe statt, welches ebenfalls nur bedingt ver-
gleichbar mit lebenden Tieren ist. Als erste Ndherung ist jedoch die Verwendung
von Schweinekornea plausibel, um Aufschliisse fiir das Auftreten der stufenar-
tigen Effekte in humaner Kornea, wie sie in der refraktiven Chirurgie auftreten
konnen, zu untersuchen.

Die Schweinekornea wurde vom Augapfel ektomiert und wéhrend sowie nach
der Laser-Bearbeitung in phosphatgepufferter Salzlosung (PBS, #9143.2, Carl
Roth GmbH + Co. KG, Deutschland) gelagert. Hierdurch war der osmotische
Gradient zwischen Kornea und dem Umgebungsmedium minimiert, wodurch ein
Aufquellen der Kornea vermieden wurde.

Eine entnommene Kornea wurde lediglich fiir die Dauer von zwei Tagen zur
Bearbeitung und Auswertung verwendet, da eine ldngere Haltbarkeit nicht ge-
wahrleistet war.

Schweinelinse

Schweinelinse wurde wie Schweinekornea von geschlachteten Tiere ektomiert.
Es gibt Angaben zu dem Wasseranteil von Schweinelinse von 60 % bis 73,8 %
[164]. Dies ist vergleichbar mit dem Wasseranteil von humaner Linse mit 65 %
[40, 148]. Die Schweinelinse wurde vor und nach der Laser-Bearbeitung in PBS
gelagert. Die entnommenen Linsen wurden maximal fiir 2 Tage verwendet.

3.2 Experimenteller Aufbau zur Laser-Applikation im Material

In den folgenden Abschnitten wird zuerst der experimentelle Aufbau zum Appli-
zieren des Femtosekunden-Lasers in das Material beschrieben.
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Fiir die Bearbeitung der Materialien wurde der TissueSurgeon der Firma
ROWIAK LLS GmbH verwendet [87]. Dies ist ein Laser-Mikrokeratom, welches
dreidimensionale Schnitte in transparente Materialien applizieren kann. Hierfiir
werden Pulse eines Femtosekunden-Lasers mit 1030 nm Wellenlénge, 350 fs Puls-
dauer, und maximal 500 nJ Pulsenergie (t-pulse 500, Amplitude Systémes, Frank-
reich) mit einem eigens entwickelten Objektiv mit hoher numerischer Apertur von
0,6 in das Material fokussiert. Die zugehorigen Parameter wie Fokusradius von
0,73 pm und Rayleighldnge von 2,5 pm wurden bereits in Tabelle 2.1 aufgefiihrt.
Die Repetitionsrate des Lasers kann von Einzelpulsen bis zu 10 MHz variiert
werden, wodurch unterschiedliche Pulsabstdnde s, verwendet werden konnen.
Der Laser-Strahl wird mit einem schnell rotierenden Polygonscanner (Kugler
GmbH, Deutschland) entlang einer Linie x gescannt. Zudem befindet sich die
Materialprobe auf einem Objekttrager, welcher mit einem Kreuztisch (KDT105
Steinmeyer, Feinmess Dresden GmbH, Deutschland) in x-, y- und z- Richtung
bewegt werden kann. Dadurch ist ein Applizieren des Laser-Strahls dreidimen-
sional im Material moglich. Durch den rotierenden Polygonscanner lasst sich eine
1 mm lange Linie in 0,4 ms applizieren. Alternativ kénnen auch Ebenen ohne
Polygonscanner durch Verschieben des Kreuztischs in x- und y-Richtung erzeugt
werden.

Die mit dem TissueSurgeon strukturierten Proben mussten auf einen 1 mm
dicken Objekttrager (Carl Roth GmbH, Deutschland) platziert werden, da das
eigens entwickelte Luftobjektiv auf Aberrationen aufgrund dieser Objekttriger-
dicke korrigiert war. Zwischen Objekttrager und Probemedium wurde entweder
Wasser oder Immersionsol zum Brechungsindexangleich verwendet. Andernfalls
hétte eine dazwischenliegende Luftblase die Fokussierung in das Medium be-
einflusst. Da der Wassergehalt der meisten untersuchten Proben konstant ge-
halten werden musste, enthielt der Objekttrager ein Kunststoffgehéuse, welches
mit Wasser befiillt werden konnte. Die Proben wurden in das Gehéuse auf dem
Objekttrager platziert und mit einer Klammer und leichtem Druck auf dem Ob-
jekttrager fixiert. Die Probenbearbeitung konnte mit einer integrierten optischen
Kohérenztomographie (OCT) sowie einer Kamerabildgebung beobachtet werden.
Das OCT wurde zum Applizieren der richtigen Schnitttiefe verwendet. Es wur-
den hauptsachlich B-Scans genutzt, um die nétige Orientierung in der Tiefe zu
erhalten. Die Hellfeldbildgebung (Watec 902B, Watec Co., Ltd., Japan) ermog-
lichte eine 7,8-fache Vergrofserung des Objekts wahrend der Laser-Bearbeitung.
Somit konnte die Probe in der Draufsicht betrachtet werden.

Viele der stufenartigen Strukturen in Linien und Flichen wurden mit deak-
tiviertem Polygonscanner erzeugt. Somit konnte ausgeschlossen werden, dass die
Strahlablenkung aufgrund des Polygonscanners einen Einfluss auf die Erzeugung
der stufenartigen Strukturen hat. Mit aktivem Polygonscanner konnte jedoch
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ebenfalls der stufenartige Effekt generiert werden. An einem anderen System mit
Galvoscannern konnten stufenartige Strukturen ebenfalls erzeugt werden. Dem-
nach tritt der Effekt unabhéngig vom Scanverfahren auf.

Auswertemethodik der stufenartigen Strukturen
Nachfolgend wird die Nomenklatur zur Auswertung der Strukturgréfsen vor-
gestellt.

Im Folgenden wird die Nomenklatur beschrieben, mit der die erzeugten Struk-
turen analysiert wurden. In Abbildung 3.1 ist schematisch die Draufsicht und
Seitenansicht der zu untersuchenden Strukturen dargestellt. Der Laser wird in
der Seitenansicht von oben in das Material fokussiert (axiale Strahlrichtung). In
der Draufsicht wird der Laser von unten in das Material fokussiert. Eine late-
rale Linie in x-Richtung wird durch den rotierenden Polygonscanner oder durch
Bewegen des Tischs in lateraler x-Richtung ermoglicht. Der Pulsabstand kann
hierbei durch Variation der Rotationsgeschwindigkeit des Polygonscanners, der
Tischgeschwindigkeit in x-Richtung oder der Repetitionsrate des Lasers einge-
stellt werden. Indem mehrere Linien nebeneinander positioniert werden, kénnen
Flachen appliziert werden. Der Linienabstand s, wird durch die Geschwindig-

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der stufenartigen Strukturen in der Kava-
lierprojektion (oben rechts) sowie in der Draufsicht (unten links) und der Seitenansicht
(oben links und unten rechts). Dargestellt sind die fokussierende Linse L, der Pulsab-
stand innerhalb einer Linie s, und zwischen benachbarten Linien s, sowie die Stufenhéhe
Az und die Stufenbreite Ax bzw. Ay. In der Abbildung wird die Probe von rechts nach
links bewegt.
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keit des Kreuztischs in y-Richtung oder der Repetitionsrate des Lasers definiert.
Bei geeigneter Parameterwahl treten stufenartige Strukturen auf, welche in der
Seitenansicht (Abbildung 3.1 links) dargestellt sind. Die Strukturen werden hin-
sichtlich der Stufenhéhe Az und Stufenbreite Ax untersucht. Bei der Erzeugung
von Flachen treten auch stufenartige Strukturen in y-Richtung auf. Hierbei wer-
den die Stufenhéhe Az und Stufenbreite Ay gemessen.

Die Proben wurden nach der Bearbeitung in der Draufsicht und Seitenansicht
vermessen. Wenn nicht anders erwahnt, wurde hierzu ein Hellfeldmikroskop (Pri-
mo Star, Carl Zeiss AG, Deutschland) mit variablen Objektiven (Plan-Achromat
4%, 10x, 20x, 40x, Carl Zeiss AG, Deutschland) verwendet. Um die Strukturen in
der Seitenansicht zu vermessen, mussten die Proben aufgetrennt werden. Hierzu
wurde eine scharfe Rasierklinge verwendet.

3.3 Raman-mikroskopische Analyse

Die Hauptthese 2 sowie die Nebenthesen C und D aus Abschnitt 2.2 beschrei-
ben, dass eine chemische Anderung des Materials aufgrund eines Laser-Einflusses
stattfindet. Dies kann sich auf die Durchbruchschwelle des Materials auswirken.
Um eine chemische Materialverdnderung zu messen, wurde HEMA38 mit dem
fs-Laser strukturiert und ortsaufgelost mit einem konfokalen Raman-Mikroskop
(CRM200, WITec GmbH, Deutschland) des Hannoverschen Zentrums fiir opti-
sche Technologien (HOT) analysiert |71, 72|.

Die Ortsauflosung des Mikroskops wurde durch eine rasterférmige Anregung
und Detektion der Probe gewéhrleistet. Die Lichtdetektion wurde zudem durch
eine Lochblende, in diesem Fall eine 50 pm grofse Multimodenfaser gefiltert.
Durch diese konfokale Abbildung wurde nur Licht aus einer vorher definierten
Objektebene detektiert. Die Anregung erfolgte mit einem frequenzverdoppelten
Nd:YAG Laser bei 531,9 nm Wellenlédnge.

Das Laser-Licht der Frequenz w), erzeugt eine Polarisation der Molekiile im
Material. Diese Dipolstrahler senden erneut Licht mit der gleichen Frequenz w,,
des anregenden Laser-Lichts aus [93]. Da Molekiile jedoch Eigenschwingungen wpr
besitzen, wird auch Licht ausgesendet, welches um die Eigenschwingung positiv
(was = wp + wg) oder negativ (wg = wp, — wp) verschoben ist [93]. Diese Kom-
ponenten des emittierten Lichts nennen sich Stokes- wg und Anti-Stokes-Versatz
wag [93]. Die Stokes-Streuung, also der ins rot verschobene Lichtanteil, wird auch
als Raman-Streuung bezeichnet. Die Frequenzédnderung ist abhéngig von den Ei-
genschwingungen der Molekiile. Spektral aufgelost wird somit ein Fingerabdruck
der chemischen Komponenten detektiert. Von Nachteil kann jedoch die Effizienz
einer angeregten Fluoreszenz im Material sein, welche sechs Grofenordnungen
tiber der Effizienz der Raman-Streuung sein kann [27].
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Die Detektion der Raman-Streuung erfolgte mit einem Spektrometer (UHTS
300, WITec GmbH, Deutschland). Zur spektralen Detektion wurde ein Gitter
mit 600 Linien pro Millimeter verwendet. Die Spektren wurden mit einer electron
multiplying charge-coupled device (emCCD) Kamera (DU970N-BV-353, Andor
Technology Ltd., Vereinigtes Konigreich) aufgenommen. Der spektrale Messbe-
reich war von -80 bis 3710 rel. em™! [72]. Das entspricht einem Messbereich
in Wellenldngen von 530-663 nm. Die Intensitéit der Anregungswellenlédnge bei

1

0 rel. em™* wurde mit einem Notchfilter reduziert.

3.4 Aufbau eines holographischen Mikroskops mit fs-Laser

Fiir eine ortsaufgeloste und quantitative Messung einer Brechungsindexdnderung
(Hauptthese 1) oder chemischer Anderungen, welche eine Anderung der Durch-
bruchschwelle (Hauptthese 2) hervorrufen, wurde eine Phasenmessung mittels di-
gitaler Holographie etabliert. Hiermit ist es moglich die Lichtphase ¢ quantitativ
zu messen. Eine Anderung der Lichtphase aufgrund der Laser-strukturierten Pro-
be gibt Aufschluss iiber die Materialmodifikation. Daher wurde in dem System
zur quantitativen Phasenmessung die Applikation eines fs-Lasers implementiert.

Im folgenden Abschnitt wird der verwendete experimentelle Aufbau zur quan-
titativen Phasenmessung, sowie der verwendete Algorithmus zur Rekonstrukti-
on der Phasenbilder vorgestellt. Auflerdem wird die Bildgebung kalibriert und
auf Validitdt gepriift. Zudem wird die Implementierung eines fs-Lasers in den
Strahlengang der Bildgebung beschrieben. Hiermit war es moéglich, die Phasen-
anderung wahrend der Laser-Applikation aufzunehmen. Des Weiteren wird die
Implementierung eines Pump-Probe-Aufbaus beschrieben, mit dem die Aufnah-

me von Phasenbildern mit sub-ps-Genauigkeit durchgefiihrt wurde.

3.4.1 Experimenteller Aufbau des Michelson-Interferometers und Im-
plementierung eines fs-Lasers

Michelson-Interferometer
Das Grundprinzip der hier vorgestellten Off-Axis-Holographie zur quantitati-
ven Phasenmessung ist ein Michelson-Interferometer, wie es in Abbildung 3.2
rechts unten dargestellt ist. Das Konzept zu diesem digital-holographischen Mi-
kroskop (DHM) wurde bereits in der Literatur beschrieben [63, 64] und im Rah-
men dieser Arbeit erneut aufgegriffen. Die hier verwendeten Methoden zur Ab-
errationskompensation wurden in dieser Art und Weise in den zitierten Werken
nicht vorgestellt. Sie werden daher nachfolgend detaillierter erlautert (siche Ab-
schnitt 3.4.3).
Die Bildaufnahme der digitalen Holographie wurde an ein Mikroskop (Axio
Observer Al, Carl Zeiss AG, Deutschland) implementiert, um von den Vor-
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teilen einer Hellfeldbildgebung und guter Abbildungseigenschaften zu profitie-
ren. Dies vereinfachte die Orientierung innerhalb der Probe. Als Lichtquelle
flir das digital-holographische Mikroskop wurde ein frequenzverdoppelter, di-
odengepumpter Festkorper-Laser (DPFK-Laser) mit kontinuierlicher Lichtemis-
sion bei 532 nm Wellenléinge verwendet (DJ532-40, Thorlabs Inc., USA). Die
Stromversorgung und Temperaturstabilisierung wurde mittels zugehdrigem Trei-
ber (ITC110, Thorlabs Inc., USA) gewéhrleistet. Die Laser-Strahlung wurde zur
rdumlichen S&uberung und Emission lediglich eines Gauf-Modes in eine Sin-
glemodefaser (460HP, Thorlabs Inc., USA) gekoppelt. Hierfiir musste die Laser-
Strahlung 6-fach aufgeweitet und mittels kurzbrennweitigem Faserkoppler (PAF-
X-11-PC-A, Thorlabs Inc., USA) in die Faser gefithrt werden. Der Faseraus-

L1 L2 FK

=l | .

HAL100

Axio
Observer

Abbildung 3.2: Schematische Zeichnung des experimentellen Aufbaus zur quanti-
tativen Phasenmessung von fs-Laser-induzierten Strukturen. Dargestellt ist in griin
die Beleuchtungs- und Abbildungseinheit, bestehend aus einem diodengepumpten
Festkorper-Laser (DPFK-Laser), Linsen (L1, L2), Faserkoppler (FK), Singlemodefaser
(SM), 50/50 Strahlteilerwiirfel (SW), Kondensor (K), Mikroskopobjektiv (MO), Tubus-
linse (T), Relaylinse (L3) sowie Michelson-Interferometer bestehend aus SW, zwei Spie-
geln (S) und einer Kamera (CCD). Der fs-Laser-Strahlengang beinhaltet einen akustoop-
tischen Modulator (AOM), Lambdahalbe-Platte (A/2), polarisationsabhéngigen Strahl-
teilerwiirfel (PSW), Strahlfalle (SF), strahlaufweitende Linsen (L4, L5) und dichroiti-
schem Spiegel (DS1). Die Probe (P) wird vorerst in die Zwischenbildebene (ZW) und
anschliefend auf den CCD-Sensor abgebildet. Die Komponenten im gestrichelten Kas-
ten werden fiir den Pump-Probe-Aufbau verwendet. Dieser enthélt Linsen (L6, L7),
Beta-Barium-Borat-Kristall (BBO), den dichroitischen Spiegel (DS2) und eine Verzoge-
rungseinheit (VE).
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gang wurde mit einer eigens entwickelten Halterung vor den Kondensor des Mi-
kroskops positioniert. Mittels eines 50/50 Strahlteilerwiirfels gelangte die griine
Laser-Strahlung sowie die Hellfeldbeleuchtung der HAL100 durch den Kondensor
(LD 0,55, Carl Zeiss AG, Deutschland). Die Strahlung des Beleuchtungs-Lasers
durchleuchtete die Probe und gelangte durch ein Mikroskopobjektiv (Achroplan
IR, 40x 0.8W, 440095, Carl Zeiss AG, Deutschland) und abbildende Optiken
auf den Charge-Coupled-Device (CCD) -Sensor (DMK 51BU02.H, The Imaging
Source Europe GmbH, Deutschland).

Das Laser-Licht erfuhr Phasenverzogerungen aufgrund der Probe und sonsti-
ger Aberrationen aufgrund des optischen Systems. Das Ausgleichen dieser zusétz-
lichen Aberrationen wird in Abschnitt 3.4.3 ndher beschrieben. Die Objektebene
der Probe wurde durch das Objektiv und einer Tubuslinse in eine Zwischenbild-
ebene abgebildet (ZW in Abbildung 3.2). Daher wurde eine zweite abbildende
Linse verwendet, um das Zwischenbild auf die Sensorfliche abzubilden. Unmit-
telbar vor dem CCD-Sensor befand sich das Michelson-Interferometer, bestehend
aus einem 50/50 Strahlteilerwiirfel und zwei Spiegeln. Die Spiegel wurden zuein-
ander unter einem Winkel 6 verkippt angeordnet und bildeten jeweils unterschied-
liche Bereiche der Probenebene auf den Sensor ab. Dadurch wurde gewéhrleistet,
dass der zu analysierende Objektstrahl O(7,t) mit einem danebenliegenden Re-
ferenzstrahl R(7,t) aus der Probenebene interferierte. Aufgrund der Interferenz
entstand ein Streifenmuster auf dem CCD-Sensor. Der Abstand der Streifen AL

hing vom Verkippungswinkel 6 wie folgt zusammen AL = Die raum-

A
2n sin6°
liche Verschiebung von Interferenzstreifen ist charakteristisch fiir die induzierte
Phasenénderung des Beleuchtungslichts. Die genaue Auswertung des Interferenz-
musters wird in Abschnitt 3.4.2 beschrieben.

Fiir das etablierte System und die Experimente in Abschnitt 5.1 bis 5.1.2
betragt der Streifenabstand auf dem Sensor ca. 3 Pixel. Fir das Mikroskop mit
dem 40x Objektiv wurde eine Pixelauflosung von 0,04 pm/Pixel gemessen. Somit
betragt die laterale Auflosung der Phasenverteilung 0,12 pnm/Streifen. Die mit
dem Objektiv und Kondensor mégliche optische, laterale Auflésung aufgrund des
Abbe-Kriteriums betriagt hingegen 0,4 pm. Die Pixelanzahl des Sensors von ur-
springlich 1600 x 1200 Pixel wurde dadurch fiir Phasenaufnahmen auf effektive
533 x 400 Pixel reduziert, da die Auflésung des Phasenbildes von der Raumfre-
quenz des Interferenzbildes abhéngt. Das Nyquist-Shannon-Abtasttheorem wird
jedoch noch durch die hohe Streifendichte erfiillt, womit die maximale Auflésung
des Objektivs ausgenutzt werden kann.

fs-Laser-Einkopplung
Da mit der DHM die Effekte eines optischen Durchbruchs analysiert werden
sollten, wurde die Laser-Strahlung eines fs-Lasers (t-pulse 200, Amplitude Systeé-
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mes, Frankreich) in das Mikroskop eingekoppelt. Der Laser hatte eine Pulsdau-
er von 350 fs, eine Wellenldnge von 1030 nm, eine maximale Pulsenergie von
200 nJ und eine konstante Repetitionsrate von 10 MHz. Um die Repetitionsrate
zu reduzieren, wurde ein Pulspicker (Amplitude Systémes, Frankreich) verwen-
det, welcher einen akusto-optischen-Modulator (AOM) beinhaltet. Die Effizienz
des AOM konnte auf maximal 0,67 optimiert werden. Der Pulspicker, ebenso
wie die Aufnahme der Kamera, konnte per Software angesteuert werden. Um die
Pulsenergie zu variieren, wurde eine Lambdahalbeplatte und ein polarisationsab-
héngiger Strahlteilerwiirfel genutzt. Des Weiteren wurde der Strahldurchmesser
mittels 2-fach Teleskops auf den nétigen Durchmesser der Eingangsapertur des
Objektivs von 6,6 mm angepasst. Hierdurch konnte die maximale numerische
Apertur des Objektivs von bis zu 0,8 ausgenutzt werden. Der Laser-Strahlengang
wurde von einem dichroitischen Spiegel (Kurzpassfilter #86694, Edmund Optics
Ltd., Grokbritannien) zum Objektiv umgelenkt. Der dichroitische Spiegel hatte
seine Grenzwellenldnge bei 950 nm (mehr als 97 % Reflektivitat fiir den Wellen-
langenbereich 997 - 1235 nm, mehr als 85 % Transmission fiir den Wellenldngen-
bereich 495 - 912 nm [33]). Hierdurch konnte die Applikation des fs-Lasers und
die Bildgebung mittels quantitativer Phasenmessung durch das gleiche Objektiv
erfolgen.

Pump-Probe-Aufbau

Um Phasenmessungen mit einer zeitlichen Auflésung im Bereich von sub-
Pikosekunden zu erhalten, wurde eine Pump-Probe-Konfiguration in den ex-
perimentellen Aufbau implementiert (siehe gestrichelter Kasten in Abbildung
3.2). Der Laser-Strahl wurde nach dem Austritt aus dem Pulspicker mit Hilfe ei-
nes Beta-Barium-Borat-Kristalls (BBO Kristall, 6x6x3mm, Topag Lasertechnik
GmbH, Darmstadt, Germany) frequenzverdoppelt [156]. Um die Frequenzver-
dopplung zu optimieren, wurde eine Messreihe durchgefiihrt, welche im Folgen-
den beschrieben wird.

Da Frequenzverdopplung ein nichtlinearer Prozess zweiter Ordnung ist, findet
eine Konversion in die Erzeugung der Zweiten Harmonischen mit der Wellenlan-
ge 515 nm in Abhéngigkeit der Intensitdt des fundamentalen Laser-Lichts von
1030 nm statt [77]. Eine moglichst hohe Effizienz wird dadurch gewéhrleistet,
dass der Laser-Strahl in den Kristall fokussiert und vorher nicht abgeschwécht
wird. Des Weiteren muss eine Phasenanpassung gegeben sein. Der Wellenvektor
des frequenzverdoppelten Lichts muss mit dem Wellenvektor des fundamenta-
len Lichts tibereinstimmen [93]. Dies ist dadurch gegeben, dass der BBO-Kristall
doppelbrechend ist. Die Kristallachse wird daher zum Wellenvektor des fokussier-
ten Lichts ausgerichtet, indem der Kristall rotiert und verkippt wird. Zudem hat
der Winkel der Fokussierung einen Einfluss auf die Phasenanpassung. Die Kris-
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Abbildung 3.3: Konversionseffizienz des frequenzverdoppelten Signals in Abhéngig-
keit der Intensitéit der fundamentalen Wellenlénge fiir verschiedene Kombinationen aus
den Brennweiten der fokussierenden Linsen und dem Strahldurchmesser. Zur einfachen
Darstellung wurden die Messpunkte verbunden.

talllange von 3 mm wurde beziiglich der Laser-Pulsdauer von 350 fs ausgelegt,
um eine ausreichende Lange zur Konversion zu haben aber Verluste aufgrund
von Gruppen-Geschwindigkeits-Dispersion zu minimieren [93].

Die numerische Apertur der fokussierenden Linsen wurde experimentell va-
riiert, um einerseits die Phasenanpassung und zugleich die intensitdtsabhéngige
Konversionseffizienz zu optimieren (siehe Abbildung 3.3). Es wurde zudem dar-
auf geachtet, dass die Zerstorschwelle des Kristalls von 100% nicht erreicht
wurde [156]. Um die numerische Apertur, mit der in den Kristall fokussiert wur-
de, von 0,008 bis 0,048 zu variieren, wurden Linsen mit den Brennweiten 25 mm,
50 mm, 75 mm, 100 mm, 125 mm und 150 mm sowie Stahldurchmesser von
2,4 mm und 3,6 mm vor der fokussierenden Linse verwendet. Die mittlere Leis-
tung des Laser-Lichts wurde mittels Lambdahalbe-Platte und polarisationsab-
héngigen Strahlteilerwiirfel variiert. In Abbildung 3.3 ist die zu erwartende Zu-
nahme der Konversionseffizienz in Abhéangigkeit der Intensitéat der fundamentalen
Wellenlénge dargestellt. Maximale Konversionseflizienzen von ca. 0,65 konnten
mit einer NA von 0,012 und 0,018 erreicht werden (schwarze, rote und blaue Kur-
ve in Abbildung 3.3). Die Werte der schwarzen und roten Kurve wurden durch

unterschiedliche Brennweiten der Linsen und Strahldurchmesser realisiert.

Fiir die folgenden Pump-Probe-Experimente wurden die Komponenten ent-
sprechend der roten Kurve verwendet, welche einer fokussierenden Linse von
f = 100 mm und einem Strahldurchmesser von 2,4 mm entsprachen. Dies war von
Vorteil, da die Intensitdt lediglich ein Zehntel der Zerstorschwelle des Kristalls
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entsprach und zudem ein Strahldurchmesser von 2,4 mm vor der fokussierenden
Optik kein zuséatzliches Teleskop erforderte.

Eine Konversionseffizienz von {iber 0,6 ist fiir die verwendete Wellenlénge
und den verwendeten Kristall in guter Ubereinstimmung mit erzielten Wirkungs-
graden aus der Literatur [77, 172, 183|. Mit Hilfe eines dichroitischen Spiegels
(Langpassfilter 10CGA 1000, Newport Corporation, USA) konnte die infrarote
Pump-Strahlung von der griilnen Probe-Strahlung separiert werden (siche Abbil-
dung 3.2). Der dichroitische Spiegel hatte seine Grenzwellenlénge bei 1000 nm
(mehr als 93 % Transmission fiir den Wellenldngenbereich 1006 - 2500 nm, mehr
als 83 % Reflektion fiir den Wellenléngenbereich 400 - 860 nm [105]).

Der infrarote Pump-Strahl konnte durch eine Lambdahalbe-Platte und po-
larisationsabhéngigen Strahlteilerwiirfel abgeschwéicht und durch das Objektiv
in das Material fokussiert werden. Die erzeugte Photodisruption wurde mit dem
Probe-Strahl beleuchtet und auf den Sensor des DHM abgebildet. Hierzu wurde
der Probe-Strahl, ebenso wie die kontinuierliche Beleuchtung mittels diodenge-
pumpten Festkorper-Lasers, durch einen 50/50 Strahlteilerwiirfel in den Konden-
sor eingekoppelt. Der Strahlteilerwiirfel konnte hierbei entweder fiir die kontinu-
ierliche oder die gepulste Beleuchtung eingesetzt werden.

Der Probe-Strahl konnte durch eine Verschiebeinheit zeitlich zum Pump-
Strahl verzogert werden. Dies ist nétig, um den Effekt wéahrend und nach der
Photodisruption zeitlich variiert abzubilden. Die Verzogerungseinheit hat eine
Strecke von 25 mm, was einer zeitlichen Verzégerung von maximal 167 ps ent-
spricht. Zudem konnte eine Aufnahme 100 ns nach der Photodisruption im Me-
dium durchgefiihrt werden. Hierzu wurde der Pulspicker dazu verwendet, zwei
Pulse jeweils fiir den Pump- und Probe-Strahl auszusenden, welche 100 ns Zeitun-
terschied besafsen. Die Verzogerungseinheit wurde so positioniert, dass der zweite
Puls des Probe-Strahls den Effekt des ersten der zwei Pulse im Pump-Strahl mit
einem zeitlichen Versatz von 100 ns abbildet.

Um das Interferogramm fiir die digitale Holographie zu erhalten, wurde das
selbe Michelson-Interferometer wie bei der kontinuierlichen Beleuchtung verwen-
det. Der fs-Laser-Puls wurde durch den Strahlteilerwiirfel aufgespalten und an
den Spiegeln reflektiert, so dass ein Interferenz-Streifenmuster auf dem CCD-
Sensor entsteht. Hierbei war es jedoch entscheidend, die Weglédnge beider Spiege-
larme auf 100 pm genau einzustellen. Ein Verkippen einer der Spiegel aufserhalb
dieser Strecke fiihrte dazu, dass aufgrund der Pulsdauer von 350 fs, die beiden
Teilstrahlen zeitlich zu weit voneinander verzogert waren um zu interferieren.
Durch diese Limitierung des Verkippwinkels 6 zwischen den Spiegeln war der
Interferenz-Streifenabstand AL auf 16 Pixel oder 1,5 pm festgelegt. Dies dufsert
sich in Aufnahmen geringerer radumlicher Auflésung, wie sie in Abschnitt 5.1.3
zu sehen sind. Die Phasenaufnahmen erscheinen wie durch eine Tiefpassfilterung,
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da hohe Raumfrequenzen der Amplitude und Phase des Beleuchtungslichts nicht
rekonstruiert werden konnen. Mit dem beschriebenen Aufbau war es moglich
quantitative Phasenwerte mittels eines einzelnen fs-Laser-Pulses aufzunehmen

und somit eine hohe zeitliche Auflésung zu gewéhrleisten.

3.4.2 Rekonstruktion des Phasenbildes

Das vom CCD-Sensor aufgenommene Hologramm ist zwar eine Intensitétsauf-
nahme, jedoch lassen sich aus dem Streifenmuster die Phasenverzégerung des
Lichts aufgrund der Probe rekonstruieren. Im Folgenden wird diese Rekonstruk-
tion an einem Beispiel beschrieben. Abbildung 3.4 zeigt exemplarisch die Bearbei-
tungsschritte zur Rekonstruktion der Phasenverzogerung einer optischen Glasfa-
ser (SM980-5.8-125, Thorlabs Inc., USA), welche von Glycerin umgeben und mit
dem DHM in Abbildung 3.2 aufgenommen wurde. Das erzeugte Interferenzbild
a) aus Abbildung 3.4 kann im einfachsten Fall als eine Superposition von zwei
ebenen Wellen, dem Objektstrahl und Referenzstrahl angenommen werden. Dies
entspricht den zwei Bereichen, welche durch die verkippten Spiegel des Michelson-
Interferometers aufgenommen wurden.

Die Funktionen der elektromagnetischen Wellen des Objektstrahlengangs O(7, t)

Abbildung 3.4: Dargestellt ist die Abfolge der Bildrekonstruktion. Das aufgenommene

Hologramm a) wird in den Fourierraum tiberfithrt b) und erfdhrt dort eine rdumliche
Filterung der +1. Ordnung, dargestellt durch die roten Késtchen c). Nach einer riickfiih-
renden Transformation in den Ortsraum wird das Phasenbild d) erzeugt, welches noch
Aberrationen enthéalt. Im blauen Bereich findet eine Aberrationskompensation statt.
Das aberrationskompensierte Phasenbild e) wird durch Verstetigung der vorhandenen
27 Phasenspriinge zum stetigen Phasenbild f).



3.4 Aufbau eines holographischen Mikroskops mit fs-Laser 41

sowie des Referenzstrahlengangs R(7,t) werden in Abhéngigkeit des Ortes 7 und
der Zeit t durch

O(7,t) = Og e~ (WI=FT=¢00) — O ¢=i%0 (10)

R(7\t) = Ry @tFrem) = pye=ier, (11)

mit der Kreisfrequenz w, dem Wellenvektor E, der Amplitude der elektrischen
Felder Og und Ry sowie den Anfangsphasen ¢ und ¢prg beschrieben [35]|. Der
Exponent der Funktionen wird hierbei als Gesamtphasenterm o und @g zusam-
mengefasst. Da der CCD-Sensor von der Superposition der zwei Wellen lediglich
eine Intensitétsfunktion Ip(x,y) misst, entspricht dies dem Betragsquadrat der
Summen der einzelnen Wellenfunktionen. Zur vereinfachten Darstellung werden
in der nachfolgenden Gleichung die Variablen aus Gleichung (10) und (11) weg-
gelassen

Iy(z,y) = |R+ O = |Ro|® + |Og|*> + RO* + R*O, (12)

wobei die ersten zwei Terme |Rp|?> und |Og|? die Amplitudenquadrate von
Objekt- und Referenzwelle sind. Sie entsprechen lediglich den Intensitédtswer-
ten des Hellfeldbildes. Im Folgenden werden diese beiden Anteile auch als ,DC-
Anteil* beschrieben. Die letzten beiden Terme RO* und R*O sind die Kreu-
zungsterme der Einzelwellen. Hierbei symbolisiert * den konjugiert-komplexen
Wert der Funktion. In diesen Kreuzungstermen sind die Phaseninformationen
der ebenen Wellen enthalten.

Um die Kreuzungsterme von den Intensitétstermen zu separieren, wird das
aufgenommene Hologramm durch eine zweidimensionale Fouriertransformation
in den Frequenzraum tiberfiihrt (siehe Abbildung 3.4 b). Im Frequenzraum liegen
die einzelnen Terme an verschiedenen Orten vor. Der DC-Anteil befindet sich im
Frequenzraum im Zentrum. Die +1. und -1. Ordnung im Fourierraum entsprechen
jeweils den Kreuzungstermen. Der rote Bereich in Abbildung 3.4 b) entspricht
hierbei der +1. Ordnung. Die Phaseninformation in der +1. sowie in der -1.
Ordnung unterscheidet sich lediglich im Vorzeichen. Es ist daher prinzipiell egal,
welche dieser Ordnungen durch eine rdumliche Filterung mit einer Maske M (o, n)
(roter Bereich in Abbildung 3.4 b) separiert wird. Der gefilterte Bereich der +1.
Ordnung muss zudem in den (0,0) Koordinatenursprung, den Ort der nullten
Ordnung des Fourierraums verschoben werden, um von der hohen Modulation
des Streifenmusters des Hologramms bereinigt zu sein. Der gefilterte Term (siehe
Abbildung 3.4 ¢) im Fourierraum wird nachfolgend mit 7" bezeichnet

T(Gv 77) = f{IH(:U’y)}M(Uﬂ?)’ (13)
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wobei ¢ und 7 den Koordinaten des Frequenzraums entsprechen. Durch eine
inverse Fouriertransformation des gefilterten Terms 71" wird der Kreuzungsterm
von Objekt- und Referenzwelle generiert

RO =F YT (o,n)} =F HF{Iu(z,y)} M(o,n)}. (14)

Somit wird der DC-Anteil und die -1. Ordnung der Superposition sublimiert.
Da die Phaseninformation von Objekt- und Referenzwelle im Exponenten einer
e-Funktion steht, ldsst sich die Phasenverteilung (siehe Abbildung 3.4 d) durch
die zwei nachfolgenden mathematischen Methoden [149]

®(z,y) = Sm{log,(F{T})} (15)

sowie [78]

Sm{F-1T})
Re{F1{T}}

erhalten. m und e generieren jeweils den Imaginér- oder Realteil des ent-

®(x,y) = arctan (16)

sprechenden Ausdrucks. Gleichung (15) zeigte eine leicht schnellere Rechenzeit
im Vergleich zu Gleichung (16) und wurde daher im implementierten Algorithmus
in MATLAB verwendet.

Die hierdurch erzeugten Phasenwerte sind in einem Wertebereich von 0 bis
27 grau kodiert dargestellt. Phasenwerte, die iiber 27 betragen, enthalten da-
her einen unstetigen Phasensprung. Dieser Phasensprung &ufsert sich in einem
drastischen Farbunterschied von Hell zu Dunkel (siehe Abbildung 3.4 d) und e).

Des Weiteren enthéalt die Phasenverteilung ®(z,y) in Abbildung 3.4 d) noch
die Phase der Objektwelle o und der Referenzwelle pr. Um den fouriergefil-
terten Term T frei von Informationen der Referenzwelle R*zu erhalten, muss
dem riicktransformierten Term T eine digitale, ausgleichende Referenzwelle R;;,
welche iterativ bestimmt wird, hinzu multipliziert werden

vo(z,y) = Sm{log.(R;t R*O)}, sodass Rj R* =1. (17)

Die iterative Anpassung der Ausgleichsreferenzwelle findet in einem manuell
festzulegenden Bereich (blauer Kasten in Abbildung 3.4 d) statt. In diesem Be-
reich wird entlang einer Linie x und y (blaue Linien in Abbildung 3.4 d) mit Hilfe
von Zernike-Polynomen eine Referenzwelle angepasst, welche die Phasenverzoge-
rungen des Referenzstrahls ausgleicht. Somit bleibt nur noch die Phasendnderung
des Objekts zuriick. Bei dem in Abbildung 3.2 aufgefiihrten Versuchsaufbau war
es meist ausreichend, die Aberrationen durch die ersten drei Zernike-Polynome
anzupassen. Eine genaue Beschreibung dariiber findet sich in Abschnitt 3.4.3.
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Das aberrationskompensierte Phasenbild mit angepasster Ausgleichsreferenz-
phase ist in Abbildung 3.4 e) zu sehen. Der Bereich links neben der Glasfaser
ist hierbei von Aberrationen und vielen unstetigen 27 Phasenspriingen befreit.
Im Bereich der Glasfaser sind noch unstetige 2 m Phasenspriinge vorhanden, wel-
che jedoch daher stammen, dass aufgrund der Dicke, des Brechungsindexunter-
schieds von Glas zu Glycerin und der Kriimmung der Glasfaser, die Verzégerung
der optischen Phase grofser ist als eine Wellenldnge des verwendeten Lichts. Um
diese Unstetigkeiten auszugleichen werden die Phasenspriinge verstetigt?. Hier-
fiir wird lediglich ein einfacher Algorithmus verwendet. Linienweise werden 27
Phasenspriinge im Bild gesucht und diese durch Addieren oder Subtrahieren von
27 ausgeglichen. Exemplarisch ist dies in Abbildung 3.5 fiir einen Bereich der
Phasenbilder aus Abbildung 3.4 dargestellt. Ob eine Addition oder Subtrakti-
on stattfindet, hingt von der Steigung der Phasenwerte um den Phasensprung
ab. Problematisch wird es, wenn zu viele 27 Phasenspriinge auf kleinem Raum
vorhanden sind, da dann die Steigung umliegender Werte nicht exakt bestimmt
werden kann. Dies ist ein gravierendes Problem. Weiterhin kénnen Artefakte bei
der Phasenrekonstruktion aus dem Fourierraum entstehen, weshalb unstetige 2 7
Phasenspriinge unterbrochen sind und falsch verstetigt werden. Die Probleme
der Verstetigung zeigen sich auch in den folgenden Abschnitten. Im Rahmen
dieser Arbeit wurde jedoch eine weitere Entwicklung von Unwrap-Algorithmen
nicht durchgefiihrt. Es gibt eine Vielzahl weiterer Unwrap-Algorithmen, die in
der Literatur beschrieben sind |1, 3, 68, 83, 122, 182]. Probleme der Verstetigung
treten jedoch bei allen auf und werden lediglich minimiert. Des Weiteren gibt es
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Abbildung 3.5: Profilschnitt der Phasenverteilung ¢o(x,y = y.) an einer Position
ye durch die Phasenaufnahmen e) und f) aus Abbildung 3.4. Dargestellt ist die im
Bereich von 0 - 2  unstetige Phasenverteilung der Glasfaser (links) sowie die verstetigten
Phasenwerte (rechts).
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andere Konzepte zur quantitativen Phasenmessung, welche gegeniiber dem hier
vorgestellten Verfahren gewisse Vorteile besitzen [16, 34, 45, 67, 122].

Das verstetigte Phasenbild der Objektwelle po(z,y) ist in Abbildung 3.4 f)
und Abbildung 3.5 rechts zu sehen. Zusétzlich ist eine nachtrigliche Nachfokus-
sierung des aufgenommenen Bildes moglich, indem im Frequenzraum neben der
rdumlichen Filterung ein zusétzlicher Expansionsterm, der Winkel-Spektrum-
Operator hinzu multipliziert wird [47, 80]

ikon{z 1—2g_2An

T(o.n) = F{ln(w,y)} M(o,n)e o, (18)
wobei kg der Wellenvektor im Vakuum und z die Strecke ist, um die zusétzlich
fokussiert wird.

Aus dem aberrationskompensierten und verstetigten Phasenbild ¢ (z, y) kon-
nen Bereiche hinsichtlich ihres Brechungsindex oder optischen Dicke unterschie-
den werden. Hierbei gilt der Zusammenhang der optischen Wegliange OWL zur
verzogerten Lichtphase ¢ mit

play) = S OWL(,y), (19)

wobei die optische Weglénge des Lichts als Integral der Brechungsindexverteilung
iiber die Dicke beschrieben werden kann mit

D(z,y)
OWL(x,y) = / n(x,y, z) dz. (20)
0

Bei einem Material mit konstantem Brechungsindex fiir eine Dicke D kann
Gleichung (20) zu OW L(z,y) = D(x,y)n(x,y) vereinfacht werden. Hierdurch
ist es moglich, in Phasenbildern anhand der Differenz von verschiedenen Phasen-
werten im Bild bei bekannter Dicke der Struktur, die Brechungsindexdnderung
oder den integrierten Brechungsindex zu bestimmen. In Abschnitt 3.4.4 wird dies
zur Kalibration der Systeme verwendet. In Abschnitt 5.1 wird dies aufierdem bei
der Analyse photodisruptiv erzeugter Strukturen in HEMA, Wasser und Schwei-
nelinse genutzt.

3.4.3 Automatische Aberrationskompensation

In diesem Abschnitt wird beschrieben wie die digitale Ausgleichsreferenzwelle
R;y durch geeignete Wahl der Zernike-Polynome gebildet wird. Die Ausgleichs-
referenzwelle ist notig, um entsprechend Gleichung (17) lediglich quantitative
Phasenwerte des Objekts zu erhalten und Aberrationen des Systems zu kom-
pensieren. Die Ausgleichsreferenzwelle R;; wird durch eine Summe von Zernike-
Polynomen ausgedriickt
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n
Ry = exp(>_ Vi Zy), (21)
i=0
wobei der Vorfaktor V; vor jedem Polynom die Wertigkeit angibt, welchen
Effekt das jeweilige Polynom auf die Ausgleichsreferenzwelle hat. Die Zernike-
Polynome Z; konnen in gerade Z* und ungerade Z, " Polynome unterteilt wer-
den. Nachfolgend ist aufgefiihrt, wie sie berechnet werden kénnen

Z"(r,9) = R (r) cos(md) (22)
Z ™ (r,9) = R (r) sin(m ) (23)

m ) _1)k(n — k)' n—2k
R (r) = kzzo R (S — gy 24)

Wie in Abbildung 3.4 d) dargestellt, wird innerhalb eines blau markierten
Bereichs die Aberrationskompensation durchgefiihrt. Hierbei wird angenommen,
dass in diesem Bereich keine Phaseninformationen des Objekts, in dem Beispiel
eine optische Glasfaser, vorhanden sind. Da eine Berechnung und iterative An-
passung der Ausgleichsreferenzwelle fiir einen ganzen Bereich zu lange dauern
wiirde, wird dies lediglich entlang einer horizontalen Linie x und senkrechten
Linie y angepasst (blaue Linien in Abbildung 3.4 d).

Entlang der Linien wird die angepasste Ausgleichsreferenzwelle R;; mit dem
invers-fouriertransformierten des gefilterten Terms 7" aus Gleichung (14) multi-
pliziert. Aus dem Produkt werden entsprechend Gleichung (17) die Phasenwerte
entlang der Linien gebildet und verstetigt. Mittels Methode der kleinsten Quadra-
te wird die Abweichung der resultierenden Phasenwerte von einer planen, ebenen
Wellenfront berechnet. Da der Einfluss von Aberrationen des Systems sowie der
Einfluss der zur Objektwelle verkippten Referenzwelle ausgeglichen werden soll,
ist es plausibel, eine ebene Wellenfront als Zielbedingung zu definieren. Der Vor-
faktor V; vor den Zernike-Polynomen wird solange angepasst, bis sich iiber die
Methode der kleinsten Quadrate ein Minimum der Abweichung von einer ebenen
Wellenfront ergibt. Der Vorfaktor kann auch null betragen, so dass bestimmte
Zernike-Polynome nicht zur Aberrationskompensation verwendet werden.

Diese Methode hat nicht nur Vorteile und kann auch zu Fehlern fithren. In Ab-
bildung 3.6 ist dargestellt, welchen Effekt die Benutzung unterschiedlicher Anzahl
an Zernike-Polynome auf die Phase des gesamten Bildes hat. Die verwendeten
Zernike-Polynome sind Zj, welches lediglich eine konstante Amplitude auf al-
le Phasenwerte addiert. Zy beschreibt eine Verkippung der Phase in y-Richtung,
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Abbildung 3.6: Vergleich der Aberrationskompensation hinsichtlich der Verwendung
entsprechender Zernike-Polynome Zj, Zs, Z3 und Z16. Dargestellt sind die Phasenre-
konstruktionen nach dem Anpassen durch die Polynome (oben) sowie eine zugehorige
Profilkurve durch den roten Bereich. Die Profilkurven sind verstetigte Werte mit gleicher
Skalierung, um die Vergleichbarkeit untereinander zu gewéhren.

was in Abbildung 3.6 durch das Zentrieren des zirkularen Unstetigkeitsbereichs in
y-Richtung zu sehen ist. Z3 steht fiir eine sphérische Phasenkompensation, was
sich darin dufert, dass die sphérische Phasendnderung ausgeglichen wird. Zig
steht fiir eine Kompensation héherer Ordnung. Wenn innerhalb des Algorithmus
ein entsprechendes Zernike-Polynom Z; verwendet wird, werden alle vorherigen
Polynome Z;_; ebenfalls verwendet. In Abbildung 3.6 ist demnach dargestellt,
welchen Einfluss die Verwendung hoherer Polynome auf die Aberrationskompen-
sation hat.

Ziel der Aberrationskompensation des Beispielbildes einer Glasfaser in Glyce-
rin ist es, eine homogene Phasenverteilung neben der Glasfaser sowie eine unver-
zerrte kugelige Phasenverteilung der Glasfaser selbst zu erhalten. In Abbildung
3.6 ist dies im dritten Bild Z3 und der zugehorigen Profilkurve der Phasenwerte zu
sehen. Die unverzerrte Glasfaser deutet darauf hin, dass die Aberrationskompen-
sation erfolgreich war. Im rechten Bild bei Zi4 ist zu sehen, dass die Verwendung
zusétzlicher Zernike-Polynome nicht unbedingt dazu fiihrt, dass eine realistische-
re Phasenverteilung erzeugt wird. Die Phasenwerte in Glycerin sind homogen
verteilt, jedoch sind die Phasenwerte der Glasfaser verzerrt. Da der Algorith-
mus lediglich entlang einer horizontalen und vertikalen Linie die Aberrationen
minimiert, fiihrt dies dazu, dass andere Bereiche des Bildes zuséatzlich verzerrt
werden. Um dies auszugleichen miisste die Aberrationskompensation iiber einen
groferen Bereich erfolgen und nicht nur an zwei Linien. Dies wiirde jedoch zu
erhohter Rechenzeit fiihren.

In Abbildung 3.6 ist jedoch zu sehen, dass eine Aberrationskompensation
mittels der ersten vier Zernike-Polynome Zj bis Z3 eine ausreichend homogene
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Phasenverteilung neben der Glasfaser erzeugt. Auf die Darstellung des Einflusses
vom Zernike-Polynom Z; wurde in Abbildung 3.6 verzichtet. Durch Verwendung
der ersten vier Zernike-Polynome zeigt sich aufierdem, dass die Glasfaser nicht
verzerrt dargestellt wird. Dies ist verstdndlich, wenn man die Ursachen der Ab-
errationen betrachtet.

Z1 und Zs stehen fiir eine rdumliche Verkippung der Phase in x und y Rich-
tung. Dies entspricht der Verkippung einer der Spiegel des Michelson-Interferome-
ters. Das Polynom Z3 steht fiir sphérische Aberrationen, welche durch Optiken,
wie dem Objektiv und anderer Linsen erzeugt werden. Andere Aberrationen soll-
ten in dem verwendeten Aufbau, wie er in Abbildung 3.2 dargestellt ist, nicht
auftreten.

Die Methode der Aberrationskompensation mittels Zernike-Polynomen ist
womoglich etwas iibertrieben. Einfachere Methoden durch Anpassung eines qua-
dratischen Polynoms héherer Ordnungen wiirden womoglich ausreichen, da le-
diglich eine Verkippung und Sphére der Wellenfront ausgeglichen werden muss.
Jedoch hat die Methode des Ausgleichs mittels Zernike-Polynomen den Vorteil,
dass dieses Verfahren auch Anwendung in der generellen Vermessung von Wel-
lenfronten Verwendung finden kann. Diese Methode kann somit iiber das Thema
dieser Arbeit hinaus genutzt werden.

3.4.4 Kalibration des Systems

Um zu iiberpriifen, ob das verwendete System quantitativ valide Phasenwerte
misst, wurden Mikrokugeln (SiO2-F-L1194, microParticles GmbH, Deutschland)
mit bekannter Dicke D von 7 + 0,29 pm und bekanntem Brechungsindex ng;o2
von 1,435 + 0,005 vermessen [116]. Die Kugeln wurden in Wasserlgsung mit dem
Brechungsindex ngoo von 1,334 mikroskopiert. Die rekonstruierten Phasenauf-
nahmen der Kugeln mit dem Michelson-Interferometer sind in Abbildung 3.7
dargestellt. Des Weiteren ist eine Profilkurve der Phasenwerte durch die Kugeln
abgebildet.

Bei dem Michelson-Interferometer wird die Phase ¢ in Radiant wiedergege-
ben. Die Bilder sind 8-bit kodiert, wobei grofiere Phasenéanderungen mit hoheren
Werten, also heller, dargestellt werden.

Um zu iiberpriifen wie valide die Phasenmessungen sind, wird die Dicke D
der Kugeln durch Differenz der Phasenwerte vom zentralen Bereich der Kugel
zum Umgebungsmedium berechnet. Aus der vereinfachten Gleichung (20) mit
der Annahme eines konstanten Brechungsindex der Kugeln und des Mediums
ergibt sich die Phasendifferenz Ay mit

2T

27
Ay = p5i02 — YH20 = oY D An = Y D (ngio2 — nH20)- (25)
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Da Mikrokugeln als Linsen wirken, kann nur die optische Weglénge, welche di-
rekt durch das Zentrum der Kugel verlduft, zur Differenzbildung genutzt werden.
Mit dem Michelson-Interferometer wurden insgesamt 24 Kugeln vermessen. Der
Mittelwert der Phasendifferenz betriagt Ap = 8,8 + 1 rad, was einen mittleren
Kugeldurchmesser von D = 7,4 + 1 nm ergibt.

Das Messsystem misst eine leicht grofere Dicke der Mikrokugeln. Die Gro-
fenordnung und das Vorzeichen stimmen jedoch iiberein. Daher wird das System
als valides Messsystem fiir die nachfolgenden Experimente definiert.

Fiir die axiale Auflésung der Phasenmessung wurde die Standardabweichung
von Phasenwerten eines homogenen Bereichs ermittelt. Fiir Wasser konnte eine
axiale Auflésung von 0,19 rad ermittelt werden. Dies entspricht einer optischen
Weglénge von ca. 16 nm. Fiir HEMA38 wurde 0,2 rad gemessen, was 17nm Gang-
unterschied entspricht, wohingegen in Augenlinse vom Schwein 0,24 rad, entspre-
chend 20 nm gemessen wurde. Fiir die Pump-Probe-Messungen in Wasser wurde
eine axiale Auflésung von 0,22 rad, bzw. 18 nm ermittelt. Die axiale Auflésung

ist durch Specklerauschen und Inhomogenitéiten in der Probe begrenzt.
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Abbildung 3.7: Phasenaufnahme ¢(z,y) von Mikrokugeln mit dem Michelson-
Interferometer (links) und einer zugehorigen Profilkurve der Phasenwerte durch das
Zentrum einer Mikrokugel (rechts).
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4 Einfluss von Material- und Laser-Parameter auf die
Grofse der Strukturen

Im folgenden Kapitel wird eine quantitative Analyse der Dimensionen stufenarti-
ger Strukturen im Material HEMA vorgestellt. Zudem wird der Laser-induzierte
Effekt in Kornea und Augenlinse qualitativ beschrieben. Abschlieftend ist eine
Diskussion dieses Kapitels aufgefiihrt.

Eigene Experimente in Glas und Diamant zeigen ebenfalls das Auftreten der
stufenartigen Strukturen. Im Rahmen dieser Arbeit wird der Effekt in diesen
Materialien jedoch nicht weiter beschrieben.

4.1 Quantitative Analyse der stufenartigen Strukturen im Ge-
webemodell

Das Material HEMA ist ein Polymer mit variablem Wasseranteil, welches fiir
die kommerzielle Nutzung als Kontaktlinsenmaterial eingesetzt wird. In diesem
Zusammenhang besitzt es vergleichbare Eigenschaften zu optischem Gewebe.
Im Vergleich zu realem Augengewebe hat das Polymer mit seiner homogenen
Struktur jedoch Vorteile beziiglich der Reproduzierbarkeit von Laser-induzierten
Experimenten. In den folgenden Abschnitten wird die Bestimmung der Durch-
bruchschwelle in HEMA sowie das Applizieren von Einzelpulsen im Material auf-
gefiihrt. Zudem wird das Auftreten des stufenartigen Effekts bei erzeugten Linien
und Ebenen mit variabler Pulsenergie, Wassergehalt sowie zeitlichem und raumli-
chem Pulsabstand beschrieben. Des Weiteren wird eine Raman-spektroskopische
Analyse an Laser-strukturiertem HEMA und unstrukturiertem aufgefiihrt.

4.1.1 Variation der Bearbeitungsparameter

Bestimmung der Durchbruchschwelle

Fiir das verwendete System und Material wurde zuerst die Durchbruchschwelle
ermittelt. Hierzu wurde der TissueSurgeon verwendet (siehe Abschnitt 3.2). Die
Schwelle wurde fiir verschiedene Schnitttiefen bis 200 pm im Material HEMA38
ermittelt. Es wurden Linien mit einem Pulsabstand s, von 0,2 pm und einem Li-
nienabstandes s, von 10 pm appliziert. Die Pulsenergie pro Linie wurde um 2 nJ
erhoht. Wahrend der Laser-Applikation wurde die Probe kontinuierlich iiber die
Hellfeldbildgebung mit 7,8-facher Vergroferung beobachtet. Als Kriterium der
Zerstorung wurde die Pulsenergie verwendet, bei der das sichtbare Schneiden
einer Linie auftrat. Die dargestellte Messung zeigt die Abhéngigkeit der Durch-
bruchschwelle in HEMA38 in Variation der Schnitttiefe fiir eine Messung (siche
Abbildung 4.1 ). Der Fehlerbalken ergibt sich aus der systematischen Abwei-
chung, aufgrund der Ungenauigkeit der verwendeten Pulsenergie. Ein Minimum
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Abbildung 4.1: Ermittelte Pulsenergie zum Schneiden einer Linie in Abhéngigkeit der
Schnitttiefe in HEMA38 mit dem TissueSurgeon.

der zu verwendenden Pulsenergie ist bei ca. 70 pm Schnitttiefe zu erkennen. Dies
liegt daran, dass das verwendete Objektiv Aberrationen korrigiert, um einen
kleinsten Wellenfrontfehler in ca. 70 pm Tiefe nach einem 1 mm dicken Objekt-
trager zu gewéhrleisten. In der vorgestellten Arbeit wurden die meisten Experi-
mente in einer Tiefe von 70 pm im Material durchgefiihrt. Diese Tiefe benotigt
die geringste noch zu verwendende Pulsenergie fiir einen Schnitt. Zudem stellt
dies die geringste Schnitttiefe von klinisch durchgefiihrten fs-Laser-induzierten
Flapschnitten fiir die refraktive Chirurgie dar [37].

Die Werte der Durchbruchschwelle von ca. 80 nJ sind doppelt so hoch, wie
die theoretische Schwelle zum optischen Durchbruch in Wasser von 40 nJ bei ver-
gleichbaren Bearbeitungsparametern (siehe Tabelle 2.1). Dies liegt wahrscheinlich
an dem unterschiedlichen Medium und daran, dass mit der geringen Vergroferung
Linien, welche nah an der Schwelle appliziert wurden, nicht erkannt wurden.

Einzelpulseffekte

Um ausschliefen zu kénnen, dass die beobachteten stufenartigen Strukturen
aufgrund von Variationen wihrend der Photodisruption eines applizierten Laser-
Pulses (siche Abschnitt 2.1.2) erzeugt wurden, wurden Einzelpulse in HEMA38
mit verschiedenen Pulsenergien appliziert. Dies war nétig, um die Grofenordnung
des zerstorten Bereichs im Material aufgrund eines Pulses zu erhalten. Die zer-
storten Bereiche wurden in der Seitenansicht unter einem Inversmikroskop (Axio
Observer. D1, Carl Zeiss AG, Deutschland) mit einem hoch auflésenden Objektiv
(N-Achroplan 100x/1.25 Oil, Carl Zeiss AG, Deutschland) und einer Hellfeldbe-
leuchtung vermessen. Die applizierten Lésionen verblieben fiir mindestens 3 Mo-
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Abbildung 4.2: Gemessene axiale Strukturdnderung im Material aufgrund der Appli-
kation von Einzelpulsen in HEMA38 in Abhéngigkeit der Pulsenergie. Die Bilder zeigen
Hellfeldaufnahmen der Seitenansicht applizierter Strukturen fiir zwei verschiedene Pul-
senergien. Der Laser-Strahl wurde in der Ansicht von oben in das Material fokussiert.
Die Fehlerbalken entsprechen der Standardabweichung der ermittelten axialen Lénge
aus 30 Messwiederholungen.

nate im Material. Somit stellen sie eine permanente Materialmodifikation dar.
Die Laser-Pulsenergie wurde von 0 - 230 nJ variiert. Die Durchbruchschwelle im
Material wurde bei 80 + 5 nJ ermittelt. Die Tiefe, in der fokussiert wurde, betrug
70 pm. Die laterale Ausdehnung der applizierten Einzelpulse lag im Bereich von
2 + 1 pm, wobei die axiale Ausdehnung von 3,6 + 0,4 pm auf 6,0 £ 0,9 pm
mit steigender Pulsenergie anstieg (siche Abb. 4.2). Die axiale Ausdehnung ist
ein Mittelwert von 30 vermessenen Pulsen pro verwendeter Energie mit zugeho-
riger Standardabweichung. Die Rayleighlénge bei den verwendeten Parametern
betrégt 2,7 pm und liegt damit nur geringfiigig unter der axialen Ausdehnung
der Strukturen. Die Aufnahmen der Seitenansicht der Einzelpulse zeigen, dass
Linien oder Fldchen wenn sie durch das Aneinanderreihen von Einzelpulsen er-
zeugt werden, lediglich axiale Ausdehnungen im Bereich der Ausdehnung eines
Einzelpulses haben sollten. Aufgrund des ,moving breakdowns* wird die axia-
le Struktur mit zunehmender Pulsenergie grofer. Diese Einzelpulse zeigen eine
axiale Ausdehnung unter 10 ym und lassen sich daher nicht fiir die Entstehung
der stufenartigen Strukturen, welche axiale Stufenhohen von bis zu 70 pm zeigen,
heranziehen. Die axiale Ausdehnung der Strukturen ist lediglich 1,3- bis 2-fach
iiber der theoretischen Rayleighlange von 2,7 pm. Die geringe axiale Ausdehnung
durch einen Einzelpuls ist aufgrund der hohen NA und damit stark abnehmenden
Intensitét mit zunehmendem Abstand vom Fokus.



52 Einfluss von Material- und Laser-Parameter

Variation des rdumlichen Pulsabstands sy

Im vorherigen Abschnitt wurde gezeigt, dass Einzelpulse nicht zu dem beobach-
teten Effekt fithren kénnen. Erst durch die Wechselwirkung mehrerer applizierter
Pulse mit dem Material kommt es zu den stufenartigen Strukturen. In dem fol-
genden Abschnitt wird beschrieben, wie durch eine Variation des Pulsabstands
die Hohe der stufenartigen Strukturen variiert werden kann. Hierzu wurde der
TissueSurgeon mit deaktiviertem Polygonscanner verwendet. Somit wurde der
Laser-Strahl nicht iiber das Material gescannt, sondern ausschlieflich durch eine
Bewegung der Probe mittels Kreuztisch Linien in HEMAS38 in einer Tiefe von
70 pum appliziert. Durch eine Variation der Laser-Repetitionsrate und des Tisch-
vorschubs konnten Pulsabstédnde von 0,05 nm (99,996 % Pulsiiberlapp) bis 1 pm
(31 % Pulsiiberlapp) realisiert werden. Da die Repetitionsrate variiert wurde,
hat sich ebenfalls der zeitliche Pulsabstand verdndert. Darauf wird in Abschnitt
4.1.1 néher eingegangen. Die axiale Stufenhéhe Az wurde wie in Abschnitt 3.2
ermittelt. Die Abhéngigkeit der Stufenhéhe vom Pulsabstand s, wurde fiir ei-
ne konstante Pulsenergie von 236 nJ gemessen (siche Abbildung 4.3). Der Wert
von Stufenhohe und Stufenbreite entspricht dem Mittelwert aus 11 vermesse-
nen Stufen mit der zugehorigen Standardabweichung. In Abbildung 4.3 ist zu
sehen, dass drei Regime des Verlaufs existieren. Repréasentative Hellfeldaufnah-
men der Strukturen aus den drei Regimen sind ebenfalls dargestellt. Das erste
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Abbildung 4.3: Axiale Stufenhéhe Az in Abhéngigkeit des Pulsabstands s, fiir eine
konstante Pulsenergie von 236 nJ. Die Hellfeldaufnahmen 1, 2 und 3 zeigen erzeugte
Strukturen in der Seitenansicht fiir die zugehorigen Pulsabsténde. Abbildung 4 zeigt die
zu 3 zugehorige Struktur in der Draufsicht. Die Balkenlédnge des Mafistabs betragt 50 pm.
Die Messpunkte wurden zur Veranschaulichung verbunden. Der ansteigende Verlauf ist
zusétzlich in Abb. 4.4 dargestellt. Die Fehlerbalken entsprechen der Standardabweichung
der ermittelten Stufenhéhe aus 11 Messwiederholungen.
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Regime liegt bei einem Pulsabstand s, > 0,6 pm (< 59 % Pulsiiberlapp) vor.
Innerhalb dieses Regimes tritt keine messbare Stufenhohe Az auf (siehe Ab-
bildung 4.3 1). Im zweiten Regime, bei Pulsabstédnden zwischen 50 nm (97 %
Pulstiberlapp) und 0,5 pm (66 % Pulstiberlapp), lasst sich ein leichter periodi-
scher Verlauf der applizierten Linie mit ca. 4 pm Stufenhohe erkennen (Abbil-
dung 4.3 2). Im dritten Regime, unter 50 nm Pulsabstand, ist eindeutig eine
periodische, stufenartige Struktur aufgrund der Laser-Material-Wechselwirkung
erkennbar (Abbildung 4.3 3). In diesem Bereich ist ein Anstieg mit einer ma-
ximalen Stufenhéhe von 40 pm gemessen worden (siehe hierzu auch Abb. 4.4).
Da eine Laser-Material-Wechselwirkung zu den stufenartigen Strukturen fiihrt,
wird die Materialveranderung eine gauftféormige Verteilung aufgrund des Inten-
sitdtsprofils des Laser-Pulses annehmen. Daher wird der Verlauf der Messwerte
mit einer Gaukverteilung gendhert. Der R? Wert der Niherung betrigt 0,95. In
Abhéngigkeit des Pulsabstands wurde ebenfalls die Stufenbreite Ax gemessen.
Da jedoch im ersten und zweiten Regime keine Unterbrechung der Linie auftrat,
konnte erst fiir das dritte Regime die Stufenbreite angegeben werden. Der Verlauf
der Stufenbreite ist in Abbildung 4.4 zusammen mit der Stufenhohe dargestellt.
Der gaukférmige Verlauf der Stufenbreite wurde mit einem R? Wert grofer als
0,98 angenéhert. Die Stufenhéhe und Stufenbreite verhalten sich direkt propor-
tional zueinander.

Ut
o

[an)

[ Stufenhohe Az
() Stufenbreite A x

w
(e

DO
o

[
[an)

Stufenhéhe / Stufenbreite [pm]

[an)

0,04 0,06 0,08 0,1 0,12 0,14 0,16
Pulsabstand s, [nm]
Abbildung 4.4: Axiale Stufenhdhe Az und Stufenbreite Ax in Abhéngigkeit des Puls-

abstands s, fiir eine konstante Pulsenergie von 236 nJ. Die Fehlerbalken entsprechen
der Standardabweichung aus 11 Messwiederholungen.
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Variation der Pulsenergie

Des Weiteren wurde der Einfluss der Pulsenergie auf die Stufenhéhe und Stu-
fenbreite untersucht. Hierfir blieb der Pulsabstand s, unverdndert bei 0,13 nm
(99,991 % Pulsiiberlapp). Die Messwerte sind Mittelwerte mit zugehoriger Stan-
dardabweichung von jeweils drei Strukturen. In Abbildung 4.5 ist zu sehen, wie
die Stufenbreite von 6,4 pm bei 80 nJ Pulsenergie auf 14,2 pm fiir 236 nJ zunahm.
Ebenso verhielt sich die Stufenhéhe, welche von 6,6 pm auf 15,1 pm anstieg. Das
ist mehr als doppelt so hoch, wie der zerstérte Bereich aufgrund eines Einzel-
pulses (siehe Abb. 4.2). Der Effekt erhoht die axiale Zerstorung des Materials
zunehmend. Die Stufenbreite ist erneut proportional zur Stufenhdhe.
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Abbildung 4.5: Stufenhohe und Stufenbreite in Abhéngigkeit der Laser-Pulsenergie
bei konstantem Pulsabstand von s, = 0,13 nm. Die Fehlerbalken entsprechen der Stan-
dardabweichung aus 3 Messwiederholungen.

Variation des Linienabstands s,

Des Weiteren wurde der Effekt in Abhéngigkeit des Linienabstands s, unter-
sucht. Hierfiir wurden plane Ebenen in das Material HEMA38 in einer Tiefe
von 100 pm appliziert. Die Pulsenergie blieb konstant bei 100 nJ. Der Laser-
Strahl wurde nicht gescannt. Lediglich der Tisch wurde in x- und y-Richtung
verfahren. Die Linien wurden hierfiir immer von rechts nach links, wie in den
Hellfelddarstellungen in Abbildung 4.6 zu sehen ist, appliziert. Der Pulsabstand
sz blieb bei 0,1 nm (99,993 % Pulstiberlapp) konstant. Der Linienabstand wur-
de durch die Tischverfahrgeschwindigkeit von 1 - 10 pm variiert. Ein Gebiet
von 2 x 1,5 mm wurde bearbeitet. Die dargestellten Werte sind Mittelwerte von
jeweils 5 erzeugten stufenartigen Strukturen im Material mit der zugehdrigen
Standardabweichung.
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Abbildung 4.6: Stufenhéhe und Stufenbreite in Abhéngigkeit des Linienabstands. Die
Pulsenergie betragt 100 nJ. Der Pulsabstand betrdgt 0,1 nm. Die Hellfeldabbildungen
zeigen die Draufsicht auf den erzeugten Strukturen. Die Fehlerbalken entsprechen der
Standardabweichung aus 5 Messwiederholungen.

In Abbildung 4.6 ist zu sehen, dass bei 10 pm Linienabstand keine Beeinflus-
sung danebenliegender Bahnen stattfindet. Die erzeugten stufenartigen Struktu-
ren treten lediglich innerhalb einer Linie auf, wie sie in Abbildung 4.3 bereits
dargestellt sind. Bei 5 pm Linienabstand tritt eine Wechselwirkung zwischen be-
nachbarten Linien auf. Die Stufenhohe und Stufenbreite nimmt zu. Auferdem
treten die stufenartigen Strukturen nicht nur innerhalb einer Linie auf, sondern
haben eine Vorzugsrichtung schrig zur Verfahrrichtung des Tischs. Mit redu-
ziertem Linienabstand nimmt die Stufenhohe deutlich zu. Aufserdem wird der
Winkel zwischen der Vorzugsrichtung der stufenartigen Strukturen und der Ver-
fahrrichtung des Tischs immer grofer (zu sehen in der Hellfeldaufnahme fiir 2 pm
Linienabstand in Abbildung 4.6). Die Stufenbreite nimmt ebenfalls mit abneh-
mendem Linienabstand zu. Bei 1 pm Linienabstand trat jedoch schon zunehmen-
de Blasenbildung auf. Dies kénnte die reduzierte Stufenbreite bei 1 pm erkléren.
Unter 1 pm Linienabstand wurden unregelméfige Strukturen geschnitten. Eine
vermehrte Blasenbildung fand statt, weswegen keine Stufenhdhe und Stufenbreite
gemessen werden konnten.

Die Stufenhohe bei der Erzeugung von planen Ebenen mit ungeeigneter Pa-
rameterwahl nimmt im Vergleich zur Erzeugung von Linien deutlich zu. Stufen-

héhen von bis zu 70 pm kénnen hierbei erzeugt werden.

Variation des zeitlichen Pulsabstands T
Die Untersuchung des zeitlichen Abstands der Laser-Pulse auf die Struktur-
hohe sollte kldren, ob fiir kommerzielle Laser-Systeme mit Repetitionsraten von
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Abbildung 4.7: Stufenhéhe in Abhéngigkeit des zeitlichen Pulsabstands T fiir zwei
verschiedene rdumliche Pulsabsténde, bei 210 nJ in einer Tiefe von 300 pm. Die Fehler-
balken entsprechen der Standardabweichung der ermittelten Stufenhéhe aus 10 Mess-
wiederholungen.

10 kHz bis 10 MHz ein Einfluss auf die Erzeugung stufenartiger Strukturen be-
steht. Fine Abhéangigkeit vom zeitlichen Pulsabstand wiirde fiir eine thermische
Wechselwirkung, entsprechend Nebenthese A sprechen. Durch Variation der Re-
petitionsrate und der Tischgeschwindigkeit konnte der raumliche Pulsabstand s,
konstant gehalten werden und zusétzlich der zeitliche Abstand der Laser-Pulse,
die Periode T variiert werden. Dies wurde in HEMA3S8 fiir zwei verschiedene Puls-
abstidnde, 0,1 nm und 1 nm (99,93 % Pulstiberlapp), in einer Tiefe von 300 pm
mit einer Pulsenergie von 210 nJ durchgefiihrt (siche Abbildung 4.7). Die darge-
stellten Werte sind Mittelwerte von jeweils 10 erzeugten stufenartigen Strukturen
im Material mit der zugehorigen Standardabweichung. Fiir Repetitionsraten von
10 kHz bis 10 MHz konnte keine Abhéngigkeit der Hohe stufenartiger Strukturen
von dem zeitlichen Abstand der Pulse festgestellt werden. Wenn die Ursache der
stufenartigen Strukturen eine thermische Beeinflussung des Materials hinsicht-
lich der Anderung des Brechungsindex oder der Durchbruchschwelle ist, miisste
ein Unterschied der Strukturhéhen mit Pulsabstdnden zischen 100 ns und 100 ps
feststellbar sein, da dies die Zeitskalen fiir Warmediffusion sind (siche Abschnitt
6.1). Ein Einfluss aufgrund der Temperatur ist daher vorerst nicht wahrschein-
lich, was entgegen Nebenthese A spricht. Eine Unabhéngigkeit der stufenartigen
Strukturen von dem zeitlichen Abstand der Pulse spricht fiir die Durchfiihrung
der bisherigen experimentellen Methode, bei der eine Variation raumlicher Puls-
absténde durch eine Kombination der Tischgeschwindigkeit und der Repetiti-
onsrate zwischen 10 kHz und 10 MHz erzeugt wurde. Somit sind die Ergebnisse
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dieser Experimente (siche Abschnitt 4.1.1) valide, da zum jetzigen Stand der
Forschung ein Einfluss des zeitlichen Pulsabstands ausgeschlossen werden kann.

4.1.2 Variation des Wassergehalts

Bisherige Experimente wurden mit HEMA38 durchgefiihrt, welches einen gerin-
gen Wassergehalt besitzt. Um eine Vergleichbarkeit der Modellsubstanz HEMA
mit Gewebe gewéhrleisten zu kénnen, wurde der Einfluss des Wassergehalts der
Modellsubtanz auf die Stufenhche analysiert. Bei einer konstanten Pulsenergie
von 210 nJ wurden Linien mit variablem rdumlichen Pulsabstand in HEMA38,
HEMADB5 und HEMAT5 appliziert (siche Abbildung 4.8). Die dargestellten Werte
sind Mittelwerte von jeweils 10 erzeugten stufenartigen Strukturen im Material
mit der zugehdrigen Standardabweichung.

In den vorherigen Experimenten wurden maximale Strukturhoéhen von {iber
70 pm in einer Tiefe von 70 bis 100 pm Tiefe erzeugt. Um eine Strukturierung
bis zur Oberfliche zu vermeiden, wurden die applizierten Strukturen der nach-
folgenden Experimente in einer Tiefe von 300 pm appliziert. Daher lassen sich
die gemessenen Stufenhohen der folgenden Experimente nicht direkt mit den
vorherigen Experimenten vergleichen. Die Erkenntnisse beziiglich des Einflusses
der Prozess- und Materialparameter auf die Erzeugung stufenartiger Strukturen,
sind dennoch fiir die Wechselwirkung von fs-Lasern mit Hydrogelen iibertragbar.
Die Abhéngigkeit der Hohe stufenartiger Strukturen von der Tiefe der Appli-
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Abbildung 4.8: Stufenhéhe in Abhéngigkeit des rdumlichen Pulsabstands fiir HEMA
mit verschiedenem Wassergehalt bei 210 nJ Pulsenergie in einer Tiefe von 300 pm.
Die Hellfeldaufnahmen 1, 2 und 3 zeigen erzeugte Strukturen in der Draufsicht fir die
zugehorigen Pulsabsténde. Die Balkenldnge betragt 50 pm. Die Fehlerbalken entsprechen
der Standardabweichung der ermittelten Stufenhéhe aus 10 Messwiederholungen.
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kation wurde in dieser Arbeit nicht durchgefiihrt. Entsprechend der vorherigen
Erkenntnis aus Abschnitt 4.1.1 nimmt mit kleiner werdendem rdumlichen Puls-
abstand die Hohe der stufenartigen Struktur zu. Eine Abhéngigkeit vom Was-
sergehalt kann bei den verwendeten Pulsabstdnden von 0,01 nm bis 10 nm nicht
festgestellt werden. Somit kann vorerst davon ausgegangen werden, dass bei der
Verwendung von Hydrogelen mit variablem Wassergehalt eine Vergleichbarkeit
zu Augengewebe mit einem Wassergehalt von 65 % bis 77 % gegeben ist.

4.2 Raman-mikroskopische Analyse stufenartiger Strukturen

Die Hauptthese 2 sowie die Nebenthesen C und D aus Abschnitt 2.2 sagen aus,
dass aufgrund des Laser-Einflusses eine chemische Anderung des Materials auf-
tritt, welche zur Folge hat, dass die Durchbruchschwelle reduziert wird. Um die
Thesen zu belegen, wurde HEMA38 einen Tag nach der Laser-Strukturierung mit
einem konfokalen Raman-Mikroskop (CRM200, WITec GmbH, Deutschland) des
Hannoverschen Zentrums fiir optische Technologien (HOT) analysiert |71, 72]. Es
wurden zwei unterschiedliche Laser-Parameter appliziert. HEMA besteht aus der
Verbindung Dihydroxyethylmethacrylat (CsH100O3) und besitzt eine OH-Gruppe
sowie eine C' = C- und eine C' = O-Bindung, welche charakteristische Schwin-
gungszustande aufweisen.

Der Laser wurde mit einer Pulsenergie von 200 nJ auf eine Tiefe von 70 pm
unter die Oberflache fokussiert. Der Pulsabstand s, wurde von 600 nm zu 0,1 nm
variiert. Somit wurde jeweils eine Probe aus dem in Abbildung 4.3 definierten Re-
gime 2 und Regime 3 analysiert. Die Proben wurden mit einem Objektiv (CFI
Fluor 60x, NA 1.0, Nikon Corp., Japan) abgebildet. In Abbildung 4.9 ist die
Raman-mikroskopische Aufnahme einer stufenartigen Struktur zu sehen, welche
mit 0,1 nm Pulsabstand erzeugt wurde. Entsprechende Raman-Spektren der mit
Pfeilen markierten Orte sind in der rechten Abbildung dargestellt. In Schwarz ist
das markante Raman-Spektrum von unbearbeitetem HEMA38 dargestellt. Die
Spitzen stehen fiir charakteristische Eigenschwingungen der Molekiile. Die Spit-
ze bei 576 nm (1460 rel. cm™!) steht fiir C — H Biegungen. Der spektral breite
und intensive Bereich zwischen 628 - 633 nm (2890 - 3000 rel. cm 1) wurde als
C — H Dehnung identifiziert [132]. Die Spitze bei 585 nm (1706 rel. cm ') kann
fir C = O Dehnung stehen. Dies sind alles Spitzen, welche auch in den Po-
lymeren Polymethylmethacrylat (PMMA) und Polyethylenterephthalat (PET)
vorkommen.

Das Raman-Spektrum einer stufenartigen Struktur ist in Abbildung 4.9 in
rot dargestellt. Es zeigt ein deutlich breiteres Spektrum. Die relative Amplitu-
de der charakteristischen Spitzen ist reduziert. Einzelne Spitzen sind nicht mehr
vom Untergrund zu unterscheiden. Das Material wurde chemisch derart dissozi-
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Abbildung 4.9: Raman-Mikroskopische Aufnahme von Laser-strukturiertem
HEMAS38. In der Abbildung ist der Mittelwert der spektralen Intensitétswerte
dargestellt. Zu erkennen ist eine stufenartige Struktur in der Draufsicht, welche
mit s, = 0,1 nm und E = 200 nJ appliziert wurde. Das Diagramm zeigt das
Raman-Spektrum der mit Pfeilen markierten Orten.

iert, dass viele Eigenschwingungsformen angeregt werden und die Haufigkeit von
markanten Schwingungen relativ zuriickgeht. Das breite Fluoreszenzsignal lasst
sich mit einer Dissoziation der Polymere in Monomere und fluoreszierende poly-
zyklische Aromate erklaren [29]. Eventuell konnte man vermuten, dass zwischen
580 und 583 nm (1560 - 1650 rel. em 1) im roten Kurvenverlauf zusétzliche Spit-
zen zu sehen sind, welche im schwarzen Kurvenverlauf nicht auftreten. In der
Literatur werden diese Spitzen mit C' = C Dehnungen erkldrt [132, 29]|. Eine
Kohlenstoffdoppelbindung ist in der Grundform von HEMA bereits enthalten.
Eventuell wurde das Polymer Laser-induziert getrennt und nun kann eine Deh-
nung der Kohlenstoffdoppelbindung erst ausreichend héufig auftreten.

Dies liefse sich mit der Erzeugung neuer Molekiilgruppen aus dem Polymer
erklaren. Inwieweit dies jedoch einen Einfluss auf eine Reduktion der Schwelle
zum optischen Durchbruch hat, 14sst sich nicht kldren.

In Abbildung 4.10 ist eine Aufnahme einer applizierten Linie dargestellt, wel-
che mit 600 nm Pulsabstand erzeugt wurde. Stufenartige Strukturen traten bei
diesen Parametern noch nicht auf. Das Raman-Spektrum zeigt erneut in Schwarz
einen unbearbeiteten Bereich, welcher erneut markante Spitzen aufweist. Das
Raman-Spektrum der applizierten Linie weist den gleichen Kurvenverlauf auf.
Jedoch sind die relativen Intensitdtswerte leicht geringer als beim unbearbei-
teten Bereich. Dies spricht dafiir, dass eine Dissoziation und Neubildung von
anderen Polymeren noch nicht in ausreichender Form stattgefunden hat, als dass
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Abbildung 4.10: Raman-Mikroskopische Aufnahme von Laser-strukturiertem
HEMAZ3S8. In der Abbildung ist der Mittelwert der spektralen Intensititswerte in der
Draufsicht dargestellt. Die rot gepunktete Linie markiert den Bereich einer mit dem La-
ser geschnittenen Linie, welche mit s, = 600 nm und E = 200 nJ appliziert wurde. Das
Diagramm zeigt den Mittelwert der Spektren aus den Orten der roten und schwarzen
gepunkteten Linien.

es mit dem Mikroskop aufgelost werden konnte. Ein Signal um die 580 nm, wie in
Abbildung 4.9 zu sehen ist, wurde hier ebenfalls nicht festgestellt. Die spektral
breite Abnahme der relativen Intensitdt deutet darauf hin, dass sich lediglich
die Dichte des vorliegenden Polymers reduziert hat. Eine Verdichtung um den
Bereich der Linie konnte jedoch nicht festgestellt werden. Es kann davon ausge-
gangen werden, dass diese Anderung unterhalb der lateralen Auflésungsgrenze
des Systems von 0,56 pm liegt.

4.3 Qualitative Analyse des Effekts in biologischem Gewebe

Analyse des Effekts in Kornea

Die Schweinekornea wurde vom Augapfel ektomiert und wie HEMA auf einen
Objekttrager in einer Wasserkammer platziert. Es wurden Linien und Fliachen
in Kornea appliziert. Hierbei wurden Pulsenergien von 24 - 200 nJ verwendet.
Die Pulsabstiande wurden von 0,05 - 5 nm und die Linienabstéinde von 1 - 4 pm
variiert.

Es wurde versucht, das bearbeitete Gewebe mit einer Rasierklinge oder Klin-
genmikrokeratom aufzutrennen, so dass StufenhShen von der Seite analysiert
werden konnten. Dies war jedoch nicht erfolgreich, da keine plane Schnittkante
erzeugt wurde und die Laser-applizierten Bereiche nicht wieder auffindbar wa-
ren. Die erzeugten Strukturen waren daher in der Seitenansicht nicht messbar.
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Abbildung 4.11: Hellfeldaufnahme einer fs-Laser-applizierten Linien (links) mit 200 nJ
Pulsenergie und 5 nm Pulsabstand sowie einer planen Fléche (rechts) mit 34 nJ Pulsener-
gie, 0,1 nm Pulsabstand und 2 pym Linienabstand in Schweinekornea in der Draufsicht.

Zur Darstellung des moglichen Auftretens des stufenartigen Effekts werden hier
nachfolgend die Hellfeldaufnahmen der Draufsicht auf applizierten planen Fla-
chen und Linien aufgefiihrt (siehe Abbildung 4.11). Es wird lediglich eine quali-
tative Analyse durchgefiihrt. Ein quantitatives Vermessen der Strukturen wie im
vorherigen Abschnitt war nicht moglich. Das Auftreten stufenartiger Strukturen
konnte nicht mit Gewissheit bestéatigt werden.

In Abb. 4.11 links ist eine Linie in 70 pm Tiefe, welche mit 200 nJ Puls-
energie und 5 nm Pulsabstand s, appliziert wurde, dargestellt. Diese Parameter
haben in HEMA75 zu dem Auftreten der stufenartigen Strukturen gefiihrt. Die
Draufsicht der Struktur in Kornea (Abbildung 4.11 links) hat Ahnlichkeiten mit
der dargestellten Struktur in HEMAT75 (Abbildung 4.8, 2). Auch die Bearbeitung
von Flichen in Kornea zeigt Ahnlichkeiten mit dem Verhalten in HEMA3S. In
Abbildung 4.11 rechts ist eine applizierte Fldache, welche mit 34 nJ Pulsenergie,
2 pm Linienabstand s, und 0,1 nm Pulsabstand s, erzeugt wurde. Es trat eine
vermehrte Blasenbildung auf. Die dargestellte Aufnahme wurde einen Tag nach
der Laser-Bearbeitung aufgenommen. Es gibt eine Ahnlichkeit zu der Hellfeld-
aufnahme 2 in Abbildung 4.6. Jedoch ist es ebenfalls wahrscheinlich, dass die
dargestellten Strukturen Rénder der erzeugten Gasblasen sind. Fine axiale Hohe
der Struktur liegt dann aufgrund des ausgebildeten Blasenradius vor. Dies hat
jedoch nichts mit der Auspridgung der stufenartigen Strukturen zu tun, welche
in dieser Arbeit untersucht werden. Fiir noch kleinere Puls- und Linienabsténde
trat eine verstidrke Blasenbildung auf, was eine Auswertung der Proben unmég-
lich machte.

Analyse des Effekts in Augenlinse

Die Augenlinse wurde vom Schwein &hnlich wie bei der Kornea ektomiert. Es
wurden erneut Linien und plane Flichen mit dem fs-Laser appliziert. Der Pa-
rameterraum betrug 24 - 125 nJ Pulsenergie, 0,05 - 10 nm Pulsabstand s, und
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Abbildung 4.12: Hellfeldaufnahme einer fs-Laser-applizierten Linie (links) mit 125 nJ
Pulsenergie und 0,5 nm Pulsabstand und planen Fliche (rechts) mit 34 nJ Pulsenergie,
0,1 nm Pulsabstand und 1 pm Linienabstand in Schweinelinse in der Draufsicht.

1 - 4 pm Linienabstand s,. Ein Auftrennen der Schweinelinse und Messen von
Stufenhdhe und Stufenbreite aus der Seitenansicht war erneut nicht méglich. In
Abbildung 4.12 sind daher lediglich reprasentative Hellfeldaufnahmen der Drauf-
sicht dargestellt. Die linke Darstellung in Abbildung 4.12 zeigt eine Linie, welche
mit 125 nJ und 0,5 nm Pulsabstand s, erzeugt wurde. Die rundlichen Struktu-
ren sind Akkumulationen aufgrund mehrerer Pulse. Eine mégliche Stufenbildung,
wie in HEMA (Abbildung 4.3, 4) kénnte vorliegen. Eine andere Erklarung wére
jedoch, dass diese rundlichen Strukturen erneut Uberreste von Glasblasen sind.
Die Erzeugung von Flichen in Schweinelinse fiihrte, wie bei Kornea zu ei-
ner vermehrten Blasenbildung. Die rechte Darstellung aus Abbildung 4.12 zeigt
die Bearbeitung der Schweinelinse nach einem Tag. Die Parameter waren 34 nJ
Pulsenergie, 1 pm Linienabstand s, und 0,1 nm Pulsabstand s,. Die starke Bla-
senbildung trat bei den meisten Prozessparametern zum Schneiden von Flachen
auf. Auch nach einem Tag konnte den Aufnahmen der Flachen kein erkennbares
Indiz zu dem Vorhandensein der stufenartigen Strukturen zugeordnet werden.

4.4 Diskussion

Stufenartige Strukturen kénnen im Gewebe-Phantommodell HEMA erzeugt wer-
den. In Abhéngigkeit des rdumlichen Pulsabstands lassen sich beim Schneiden
von Linien drei Regime feststellen (sieche Abbildung 4.3). Im ersten Regime, mit
Pulsabsténden grofer als 0,6 nm (59 % Pulsiiberlapp), kénnen Linien ohne Stu-
fenhohe erzeugt werden. Im zweiten Regime, zwischen 50 nm (97 % Pulstiberlapp)
und 0,6 pm Pulsabstand, tritt eine wellenartige Struktur mit 4 pm Stufenhche
auf. Im dritten Regime, bei Pulsabsténden unter 50 nm, bilden sich stufenartige
Strukturen mit Stufenhéhen von bis zu 40 pm. Im dritten Regime ist zudem
ein gaulkformiger Anstieg von Stufenhéhe und Stufenbreite in Abhéngigkeit des
raumlichen Pulsabstands zu erkennen (siche Abbildung 4.4). Stufenhthe und
Stufenbreite verhalten sich direkt proportional zueinander. Der rdumliche Puls-
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abstand hat demnach einen entscheidenden Einfluss auf die Erzeugung der stu-
fenartigen Strukturen. Fiir eine NA von 0,6 findet bei einem Pulsabstand aus
Regime 1, also grofser als 0,6 pm keine stufenartige Strukturbildung statt. Wenn
der rdumliche Pulsabstand aus Regime 3 verwendet wird, zeigt sich ein linearer
Zusammenhang zwischen der Stufenhéhe und der verwendeten Pulsenergie (siehe
Abbildung 4.5).

Des Weiteren zeigt sich bei der Erzeugung von planen Fléachen unter Verwen-
dung von rdumlichen Pulsabstdnden aus Regime 3, dass die Stufenhohe durch
Applikation mehrerer Linien mit einem Linienabstand unter 5 pm noch vergro-
fert wird (siehe Abbildung 4.6). Eine Reduktion des Linienabstands geht mit
einer Zunahme der Stufenhohe einher. Stufenhéhen von bis zu 70 pm kénnen bei
Flachen erzeugt werden. Eine applizierte Linie mit verwendetem Pulsabstand aus
Regime 3 verdndert demnach das umliegende Material in einem Radius von 5 pm
ausreichend, um eine Wechselwirkung der Linien untereinander zu erzeugen. Das
ist dahingehend interessant, da beim Schneiden von einzelnen Linien eine Wech-
selwirkung innerhalb der Linie erst bei einem Pulsabstand unter 0,6 pm auftritt.
Der zeitliche Abstand der Pulse innerhalb einer Linie betréagt lediglich 100 ns,
wobei der zeitliche Abstand der Applikation benachbarter Linien mehrerer hun-
dert Millisekunden oder Sekunden betrédgt. Die Ursache dieser unterschiedlichen
Wechselwirkungsgrofen kann in der Warmeleitfahigkeit (Nebenthese A) oder des
Stoffausgleichs aufgrund von Diffusion (Nebenthese D) liegen (siche Kapitel 6).

Weiterhin konnte gezeigt werden, dass es keinen Einfluss des zeitlichen Puls-
abstands auf die Stufenhohe fiir Repetitionsraten zwischen 10 kHz und 10 MHz
gibt (siche Abbildung 4.7). Dies spricht gegen eine temperaturbedingte Mate-
rialbeeinflussung, welche durch Wérmediffusion rdaumlich und zeitlich einen un-
terschiedlichen Effekt auf die Hohe der stufenartigen Strukturen entsprechend
Nebenthese A haben sollte.

Die Raman-mikroskopische Analyse der stufenartigen Strukturen in HEMA38
zeigt eine Dissoziation der Polymermolekiile. Ding et al. [29] und Schmidt et al.
[132] haben gezeigt, dass eine Raman-Resonanzschwingung zwischen 628 - 633 nm
(2890 - 3000 rel. em~1) aufgrund der Dehnung von Kohlenstoffdoppelbindun-
gen erzeugt wird. Dieser Schwingungszustand konnte auch im Raman-Spektrum
der stufenartigen Strukturen gezeigt werden (siehe Abbildung 4.9). Der Laser-
strukturierte Bereich zeigt ebenfalls ein spektral breites Fluoreszenzsignal. Diese
Fluoreszenz begriindet sich laut Ding et al. [29] aus einer Dissoziation der Poly-
mere in Monomere und polyzyklische Aromate. Dies spricht dafiir, dass kleinere
Molekiile aus den urspriinglichen Molekiilen dissoziiert werden. Die Erzeugung
neuer und kleinerer Molekiile kann eine Reduktion der Schwellintensitit zum
optischen Durchbruch bedingen. Dies spricht fiir die Hauptthese 2. Die Raman-
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mikroskopische Analyse einer applizierten Linie mit héherem Pulsabstand ergab
lediglich eine Reduktion der Dichte des Materials in der applizierten Linie, was
fiir die Nebenthese B spricht (siehe Abbildung 4.10).

Die Erzeugung stufenartiger Strukturen in Augengewebe wie Kornea und
Linse konnte nicht gezeigt werden. Dies lag womdglich an der Inhomogenitét
des Gewebes im Vergleich zu HEMA oder dass in Gewebe keine stufenartigen
Strukturen entstehen. In der Draufsicht der applizierten Strukturen zeigten sich
jedoch Indizien fiir die stufenartigen Strukturen (siehe Abbildung 4.11). Eine
Analyse in der Seitenansicht war nicht moglich. Tinne [154] hat gezeigt, dass der
Kavitationsblasenradius mit dem Wassergehalt in Gelatine zunimmt. Aufgrund
des deutlich hoheren Wassergehalts des Gewebes im Vergleich zu HEMA38 tritt
in den Geweben daher eine grofsere Zerstorung aufgrund der Kavitationsblase
auf (siche Abschnitt 2.1.4). Dies war auch an deutlichen ,Blasenteppichen nach
dem Applizieren des Lasers zu sehen. Woméglich hat das Auftreten von deutlich
grokeren Kavitationsblasen in Kornea im Vergleich zu HEMA38 die Auspragung
stufenartiger Strukturen reduziert. Eine Untersuchung in HEMA mit variablem
Wassergehalt von 38 %, 55 % und 75 % hat jedoch gezeigt, dass der Wassergehalt
keinen Einfluss auf die Entstehung stufenartiger Strukturen hat (sieche Abbildung
4.8). Bei einem Vergleich der Aufnahmen in der Draufsicht applizierter Linien in
Kornea und HEMAT5 mit &hnlichen Parametern, welche stufenartige Struktu-
ren erzeugen, zeigen sich grofe Ahnlichkeiten der Linien in der Draufsicht (siche
Abbildung 4.8 und 4.11). Dies spricht dafiir, dass der Effekt in Kornea ebenfalls
auftritt, jedoch nach dem Auftrennen der Kornea in der mikroskopischen Ab-
bildung von der Seite die applizierten Strukturen nicht von dem inhomogenen
Gewebe unterschieden werden konnten.

Es wird momentan davon ausgegangen, dass der Effekt in HEMA sowie in Ge-
webe wie Kornea auftritt. Fiir Linsengewebe war eine Analyse der Strukturen in
der Seitenansicht ebenfalls nicht méglich. Eine Vergleichbarkeit der applizierten
Linien in Linsengewebe und HEMA zeigt jedoch keine eindeutigen Ubereinstim-
mungen (siehe Abbildung 4.8 und 4.12).
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5 Quantitative Phasenmessung der Laser-Applikation

Um eine Brechungsindexéinderung (Hauptthese 1) oder eine Anderung der Schwell-
intensitat (Hauptthese 2) im Material ortsaufgelost und quantitativ zu messen,

wurde die quantitative Phasenmessung mittels digitaler Holographie genutzt.

Phasenénderungen Ay kiénnen aufgrund eines Brechungsindexunterschieds, An-

derungen der Topographie, der Temperatur, der Dichte oder unterschiedlicher

chemischer Zusammensetzung im Objekt auftreten. Die Phasenmessungen wur-

den nachtréglich an bereits fs-Laser-induzierten Strukturen (siehe Abschnitt 5.1.1)
und zeitlich aufgelost, wihrend der Laser-Applikation (sieche Abschnitt 5.1.2)

durchgefiihrt. Hierzu wurde ein auf einem Michelson-Interferometer basierendes

Holographie-System selbst entwickelt (siehe Abschnitt 3.4.1).

5.1 Quantitative Phasenmessung Laser-induzierter Strukturen

In den nachfolgenden Abschnitten werden die quantitativen phasenmikroskopi-
schen Analysen Laser-induzierter Materialveranderungen vorgestellt. Anhand der
Messung der rdumlichen und zeitlichen Brechungsindexénderung mittels quan-
titativer Phasenmessung soll die Ursache fiir die Entstehung der stufenartigen
Strukturen aus Kapitel 4 eruiert werden.

In Abschnitt 5.1.1 wird die langfristige Materialverdnderung aufgrund der
Applikation eines Laser-Pulses in HEMA38 untersucht. In Abschnitt 5.1.2 wird
hingegen die zeitliche Materialverdnderung wihrend der Applikation eines Laser-
Pulses in HEMA38, Wasser und Schweinelinse aufgefiihrt. Zudem wird eine Un-
tersuchung der Materialverdnderung mit sub-Pikosekunden-Genauigkeit in Ab-
schnitt 5.1.3 vorgestellt. Anschliefend werden die experimentellen Ergebnisse
hinsichtlich der aufgestellten Thesen aus Abschnitt 2.2 und moglichen Ursachen
aus Kapitel 2.1 diskutiert.

5.1.1 Messung der raumlichen Phaseninderung

Um die langfristige Auswirkung der Photodisruption auf die Materialverdnderung
zu analysieren, wurde eine quantitative Phasenmessung an HEMA38 durchge-
fiihrt. Ein einzelner Laser-Puls mit 210 nJ Pulsenergie wurde 70 pm unter die
Oberflache fokussiert. Der experimentelle Aufbau zur Applikation des fs-Lasers
wurde in Abschnitt 3.2 bereits beschrieben. Eine numerische Apertur von 0,8
wurde zur Fokussierung des Laser-Pulses verwendet.

Die quantitative Phasenmessung einer Struktur in HEMA38 aufgrund der
Fokussierung eines Einzelpulses wurde mit dem in Abbildung 3.2 dargestellten
Michelson-Interferometer durchgefiihrt. Die Messung erfolgte einige Minuten bis
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Abbildung 5.1: Ridumliche Phasen- und Brechungsindexverteilung in HEMA38 auf-
grund der Applikation eines fs-Laser-Pulses mit 210 nJ Pulsenergie sowie eine repréa-
sentative rdumliche Phasenverteilung als Grauwertdarstellung. Die Balkenlénge betragt
3 um. Die Fehlerbalken entsprechen der Standardabweichung aus 31 gemessenen Struk-
turen.

Stunden nach der Laser-Applikation. Zur Abbildung wurde ein 100-fach Objek-
tiv (N-Achroplan, 100x 1.250il, 420990, Carl Zeiss AG, Deutschland) verwendet.
Die quantitative Phasenmessung erfolgte in axialer Richtung zum vorher fokus-
sierten Laser-Strahl. Die resultierende raumliche Phasenverteilung o(x,y) ist in
der Grauwertdarstellung in Abbildung 5.1 links zu sehen. Der Graph links zeigt
den Mittelwert von 31 applizierten Strukturen in HEMA38. Die Messwerte ent-
stehen durch einen Profilschnitt durch das Zentrum der Einzelstrukturen. Um
die integrierte Brechungsindexénderung An(z) des Materials zu erhalten, wird
Gleichung (25) verwendet, wobei die Dicke D(z) durch seitliches Vermessen von
31 Strukturen eruiert wird. Die mittlere Dicke der Struktur im Zentrum betragt
11,2 + 0,6 pm. Die daraus resultierende gemittelte Brechungsindexverteilung
aufgrund eines applizierten Laser-Pulses in HEMA38 ist in Abbildung 5.1 rechts
dargestellt. Die maximale Brechungsindexénderung betragt 0,005 + 0,003.

Es ist wichtig zu erwdhnen, dass dies lediglich ein integrierter Wert fiir die
Brechungsindexdnderung des Materials ist, da die Vereinfachung getroffen wurde
n(x,y) = n(z,y, z). Eine realistischere Brechungsindexverteilung miisste durch
ein tomographisches Messverfahren durchgefiihrt werden. Alternativ konnte der
Messaufbau variiert werden, so dass eine Phasenmessung von der Seite durch-
gefiihrt wird. Fiir die folgenden Abschnitte wird auf die Darstellung der Bre-
chungsindexverteilung weitestgehend verzichtet, da sie lediglich ein Analogon zu
der gemessenen Phasenverteilung ist.

Von entscheidender Bedeutung ist, dass die in Abbildung 5.1 dargestellte
Brechungsindexénderung aufgrund eines einzelnen fokussierten Laser-Pulses in
HEMA38 nach mehreren Minuten bis Stunden eine positive Anderung zeigt.
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Abbildung 5.2: Riumliche Phasenverteilung (links) und maximaler Phasenversatz
(rechts) in HEMA38 aufgrund der Applikation eines fs-Laser-Pulses fiir verschiedene
Pulsenergien. Die Fehlerbalken entsprechen der Standardabweichung aus 25 gemessenen
Strukturen. Der Ubersichtlichkeit wegen wurden die Fehlerbalken in der linken Abbil-
dung entfernt.

Dies stiitzt die Hauptthese 1 aus Abschnitt 2.2. Die Ursache dieser Brechungs-
indexénderung kann jedoch vielféltig sein. In Abschnitt 5.2 wird néher darauf
eingegangen.

In weiteren Experimenten wurde die rdumliche Phasenverteilung fiir verschie-
dene applizierte Pulsenergien gemessen. Dies ist in Abbildung 5.2 dargestellt.
Die Erstellung der Brechungsindexverteilung wie in Abbildung 5.1 wurde nicht
durchgefiihrt. Die dargestellten Messwerte sind Mittelwerte von jeweils 25 Struk-
turen pro Pulsenergie. Die Standardabweichung betragt teilweise bis zu 30 % des
Messwerts und wurde aus Griinden der Darstellung in der linken Abbildung nicht
mit aufgefiihrt. Dieser vergleichsweise hohe Wert zeigt, dass keine hohe Repro-
duzierbarkeit der Wechselwirkung von Einzelpulsen mit dem Material vorliegt.
Ein Anstieg der Phasendnderung im Zentrum der Strukturen mit zunehmender
applizierter Pulsenergie ist im rechten Bild von Abbildung 5.2 dargestellt. Dies
verdeutlicht analog zu der in Abbildung 4.5 aus Abschnitt 4.1.1 aufgefiihrten Dar-
stellung, dass mit zunehmender Pulsenergie die Materialmodifikation zunimmt
und eine mogliche Beeinflussung des Materials auf die Fokussierung (Hauptthe-
se 1) oder den Ort der Durchbruchschwelle (Hauptthese 2) verstérkt wird.

5.1.2 Messung der zeitlichen Phaseninderung

Die Ergebnisse im vorherigen Abschnitt beziehen sich lediglich auf langfristi-
ge Materialmodifikationen nach einigen Minuten bis Stunden. Um die zeitliche
Dynamik der Phasendnderung aufgrund der Applikation eines fokussierten Pul-
ses abzubilden, wurde der experimentelle Aufbau aus Abbildung 3.2 mit imple-
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Abbildung 5.3: Phasenverteilung in Grauwerten zu verschiedenen Zeitpunkten nach
der Fokussierung eines Einzelpulses in HEMA38 mit 53 nJ (oben), Wasser mit 90 nJ
(mitte) und Augenlinse vom Schwein mit 51 nJ (unten).

mentiertem fs-Laser verwendet. Die Applikation des Laser-Pulses erfolgte hier-
bei durch das selbe Objektiv (Achroplan IR, 40x 0.8W, 440095, Carl Zeiss AG,
Deutschland), wie die Bildgebung fiir das Michelson-Interferometer. Die Aufnah-
merate der Kamera betrug 15 Bilder pro Sekunde.

Phasenmessungen wurden an drei verschiedenen Materialien HEMA38, de-
stilliertem Wasser und Augenlinse vom Schwein durchgefiihrt. Der fs-Laser-Puls
wurde jeweils 50 pm unter die Oberfliche des Materials appliziert. Die im Ma-
terial maximal applizierte Pulsenergie betrug 90 nJ. Zudem wurde die Energie
variiert, um auch die zeitliche Dynamik in Abhéngigkeit der Pulsenergie zu unter-
suchen. Abbildung 5.3 zeigt die rekonstruierten Phasenwerte in Graustufen fiir
HEMAS38 (oben), Wasser (mitte) und Schweinelinse (unten) zu verschiedenen
Zeitpunkten. Das jeweils erste Bild zeigt das Material vor der Laser-Applikation.
Eine grofere Phasenverzogerung ist mit helleren Graustufen dargestellt. Die
quantitativen Phasenwerte finden sich in den Abbildungen 5.4 - 5.6. Die Skalen
dieser Abbildungen sind konstant, um die Vergleichbarkeit der Messwerte direkt
darzustellen. Die quantitativen Werte sind Mittelwerte von 1 bis 3 verschiedenen

Messungen.

HEMAZ38

In HEMA38 wurden Pulsenergien zwischen 35 und 74 nJ appliziert. Unter
47 nJ war kein Effekt messbar. In Abbildung 5.3 oben ist innerhalb des ersten
Bildes nach der Laser-Applikation ein sphérischer Anstieg der Phasenwerte mit
einer lateralen Ausdehnung von ca. 3 pm festzustellen. Innerhalb der nichsten
Millisekunden sinkt die Amplitude und Ausdehnung der positiven Phasenwer-
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Abbildung 5.4: Zeitlicher Verlauf des Phasenwerts im Zentrum der erzeugten Struktur
fiir HEMAS3S fiir verschiedene Pulsenergien. Die Fehlerbalken entsprechen der Standard-
abweichung aus 3 Messwiederholungen.

te. Nach einer Sekunde ist lediglich eine schwache, persistente Materialverédnde-
rung in der Grofenordnung, wie sie in Abschnitt 5.1.1 bereits gemessen wurde,
nachweisbar. In Abbildung 5.4 ist das zeitliche Abklingen der Phasenwerte im
Zentrum der Struktur fiir verschiedene Pulsenergien dargestellt. Die Amplitu-
de der Phasenwerte korreliert mit der Pulsenergie. Ein exponentieller Abfall der
Phasenwerte mit der Zeit ist zudem feststellbar.

Wasser

In Wasser wurde eine variable Pulsenergie zwischen 25 und 90 nJ appliziert.
Unter 50 nJ konnte kein Effekt gemessen werden. Im ersten Bild nach der Laser-
Applikation konnte eine leichte Zunahme der Phasenwerte im Zentrum mit einer
ringartigen Abnahme der Phasenwerte darum gemessen werden (sieche Abbildung
5.3 mittlere Reihe 2. Bild). Diese ringartige Abnahme der Phasenwerte kann
die Kavitationsblase darstellen. Das darauf folgende Bild zeigt eine deutliche
Abnahme der Phasenwerte im Vergleich zur Umgebung (Bild 3 in der Mitte von
Abbildung 5.3). Diese Abnahme der Phasenwerte stellt eine Region mit deutlich
geringerem Brechungsindex dar. Hochstwahrscheinlich zeigt sich hierbei die nach
der Kavitation zuriickbleibende Gasblase. Diese Phasenabnahme ist lediglich in
Wasser und nicht bei den anderen Materialien zu beobachten. Diese Anomalie
wurde ebenfalls fiir verschiedene Pulsenergien gemessen, wie in Abbildung 5.5 zu
sehen ist. Die Gasblase 16st sich in der wéssrigen Umgebung innerhalb von 67 ms
auf. In den folgenden Phasenaufnahmen in Abbildung 5.3 ist jedoch eine positive
Phasenénderung im Zentrum der Struktur zu sehen. Dies spricht womdglich fiir
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Abbildung 5.5: Eine Messung des zeitlichen Verlaufs des Phasenwerts im Zentrum der
erzeugten Struktur fiir Wasser fiir verschiedene Pulsenergien.

eine verdnderte chemische Zusammensetzung oder der Dichte des Wassers. Nach
einigen Sekunden gleicht sich diese Materialverdnderung der Umgebung an. Die
Amplitude der Phasenédnderung ist in Wasser deutlich geringer, als in HEMA38
oder Augenlinse, was auch in Abbildung 5.5 zu sehen ist. Dennoch lésst sich ein
exponentieller Abfall der Phasenédnderung mit der Zeit feststellen. Auferdem ist
die Amplitude der Phasenwerte erneut abhéngig von der applizierten Pulsenergie.

Schweinelinse

Die Anderung der Phasenwerte in Schweinelinse zeigt mehr Ahnlichkeit mit
HEMAZ3S8 als mit Wasser. Pulsenergien zwischen 25 und 83 nJ wurden verwen-
det, wobei unter 38 nJ kein Effekt messbar war. In Abbildung 5.3 und 5.6 ist
innerhalb der ersten Bilder eine hohe Amplitude der Phasenwerte messbar und
erneut zeigt sich ein exponentieller Abfall der Phasenwerte mit der Zeit. Nach
einer Sekunde findet eine vollstindige Relaxation des Linsengewebes statt, wobei
keine dauerhafte Materialverdnderung danach messbar ist.

Zu erwahnen ist, dass im Vergleich zu HEMA38 Linsengewebe ein deutlich
inhomogeneres Gewebe ist. Dies dufsert sich ebenfalls in einem Anstieg des Rau-
schens fiir die gemessenen Phasenwerte. Daher ist es denkbar, dass aufgrund des
hoheren Rauschens keine persistente Materialverdnderung in Schweinelinse mess-
bar ist. Ein exponentieller Abfall der Phasenwerte ist in Abbildung 5.6 ebenso
festzustellen. Jedoch ist die Ausprdgung nicht so dominant wie bei HEMA3S.

Alle Materialien zeigen einen exponentiellen Abfall der Phasenwerte. Die Am-
plitude der Phasenwerte ist jedoch unterschiedlich. Eine Abhéngigkeit der Pha-
sendnderung vom Wassergehalt kann vermutet werden. HEMA38, mit lediglich
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Abbildung 5.6: Zeitlicher Verlauf des Phasenwerts im Zentrum der erzeugten Struktur
in Augenlinse vom Schwein fiir verschiedene Pulsenergien. Die Fehlerbalken entsprechen
der Standardabweichung aus 3 Messwiederholungen.

einem Wasseranteil von 38 %, zeigt die grofste Phasendnderung mit 13 rad bei
74 nJ Pulsenergie. Destilliertes Wasser zeigt die geringste Phasendnderung mit
lediglich 3 rad bei 90 nJ Pulsenergie. In Schweinelinse, welche einen Wasseranteil
von ca. 65 % [40, 148] besitzt, wird eine Phasenénderung von 7 - 8 rad fiir 64
oder 83 nJ gemessen.

Dies fithrt zu der Vermutung, dass eine Materialmodifikation, welche eine
Brechungsindexdnderung hervorruft, durch Wasser reduziert wird. In der ab-
schliefenden Diskussion (Abschnitt 5.2) wird naher auf die moglichen Ursachen
dieser gemessenen Phasendnderungen eingegangen.

5.1.3 Messung der zeitlichen Phasenidnderung in einer Pump-Probe-
Konfiguration

Entsprechend der in Abschnitt 2.2 aufgestellten Thesen wurden mdogliche Ur-
sachen der Materialverdnderung dem Plasma, der Stofwelle oder der Kavitati-
onsblase zugeordnet. Da die drei Effekte unterschiedliche Zeitskalen von Pikose-
kunden fiir die Plasmarekombination, Nanosekunden der Stofwellenausbreitung
und Mikrosekunden der Kavitationsblasendynamik haben, kann durch das Mes-
sen der Phasenénderung mit hoher zeitlichen Genauigkeit im sub-ps-Bereich eine
Zuordnung der Ursache zu einem der drei Effekte durchgefiihrt werden.

Dies wird durch eine quantitative Phasenmessung in einer Pump-Probe-Kon-
figuration durchgefiihrt. Entsprechend des verinderten Aufbaus (siehe Kasten
4.3 in Abbildung 3.2) wurde ein Teil des fs-Laser-Pulses frequenzverdoppelt und
dient zur Beleuchtung des Michelson-Interferometers. Eine quantitative Phasen-
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messung mit einer zeitlichen Auflésung der Pulsdauer von 350 fs war hiermit
moglich. Eine Pulsenergie von 140 pJ des Probe-Pulses diente zur Abbildung der
photodisruptiven Effekte im Medium. Durch die Verwendung einer Verzégerungs-
einheit konnte der Zeitpunkt der Betrachtung zwischen Pump- und Probe-Strahl
bis zu 167 ps variiert werden. Zudem konnte unter Verwendung des Pulspickers
eine Aufnahme um 100 ns versetzt aufgenommen werden. Um die Effekte im
Medium fiir noch ldngere Zeitskalen von 67 Millisekunden (ms) bis 1,2 Sekunden
darzustellen, wurde zudem die kontinuierliche Beleuchtung verwendet. Als Gewe-
bemodell wurde in erster Naherung Wasser verwendet, wobei ein einzelner Puls
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Abbildung 5.7: Messung im Zentrum der Laser-induzierten Phasendnderung in Was-
ser zu verschiedenen Zeitpunkten von 10 ps bis 1,2 s nach der Fokussierung eines Pulses
mit 66 nJ Pulsenergie und einer NA von 0,8. Die Bilder sind reprasentative Aufnahmen
der Phasenverteilung ¢(x, y). Die Balkenlénge betriagt 10 pm. Die Fehlerbalken entspre-
chen der Standardabweichung aus 3 (Pump-Probe) bis 45 (kontinuierliche Beleuchtung)
Messwiederholungen
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mit 66 nJ Pulsenergie in einer Tiefe von 50 pm unter die Wasseroberflache appli-
ziert wurde. Die verwendete Pulsenergie ist knapp iiber der Durchbruchschwelle,
welche bei der NA von 0,8 mit ca. 50 nJ ermittelt wurde.

Mit Hilfe der DHM konnten Phasenmessungen der Photodisruption in Was-
ser aufgenommen werden (siche Abbildung 5.7). Der dargestellte Phasenwert ¢
ist die Differenz der Amplitude der Phase im Zentrum der Photodisruption im
Vergleich zur Umgebung. Die Werte sind Mittelwerte von bis zu 45 Messungen.
Den Phasenwerten sind in der Abbildung reprasentativ Aufnahmen der Pha-
sendnderung beigefiigt. Das Zentrum der Photodisruption ist jeweils mit einem
schwarzen Pfeil markiert. Die ersten gemessenen Phasenaufnahmen bei 10 ps und
33 ps zeigen lediglich Rauschen, da die Durchbruchschwelle noch nicht erreicht
ist. Zwischen den Aufnahmen bei 33 ps und 67 ps wird die Durchbruchschwel-
le erreicht, welche die Photodisruption initiiert. Dies ist mit einem Anstieg der
Phasendnderung auf 1,46 + 0,04 rad bei 67 ps verbunden. Der Maximalwert der
Phasenédnderung von 2,4 + 0,2 rad wird bei 167 ps nach Beginn der Messung er-
reicht. Nach 100 ns ist die Phasenédnderung lediglich auf 2,16 4+ 0,2 rad gesunken.
Eine zirkulare Struktur mit 15 pm Durchmesser um das Zentrum ist bei 100 ns
zu erkennen. Dies stellt die in alle Raumrichtungen ausdehnende Stofswelle dar.
Es dauert 67 ms bis die Phasenénderung auf 1,22 + 0,2 rad halbiert ist. Nach
460 ms ist lediglich eine Phasenénderung in der Grofe des Hintergrundrauschens
messbar.

Eine quantitative Phasenmessung in HEMA38 oder Gewebe konnte nicht
durchgefiihrt werden, da vermehrte Entfaltungsfehler in den rekonstruierten Pha-
senaufnahmen eine Auswertung nicht ermdglichten.

5.2 Diskussion

Aus den Messungen der raumlichen und zeitlichen Phasenverteilung (siche Ab-
schnitt 5.1.1 und 5.1.2) zeigte sich in HEMA38, Wasser und Schweinelinse auf-
grund der Laser-Applikation eine Zunahme der optischen Weglédnge, deren Aus-
maf mit der Zeit abnahm. Fiir HEMA38 war eine irreversible Materialdnderung,
welche sich in einer Phasendnderung zeigt, nach ca. 1 Sekunde festzustellen. In
Wasser konnte anhand einer gemessenen negativen optischen Weglangenénde-
rung die persistente Gasblase aufgrund der stattfindenden Kavitation nachge-
wiesen werden. Folglich zeigen alle anderen Phasenaufnahmen in den Materiali-
en keine persistenten Gasblasen, sondern ausschlieflich Materialveranderungen,
welche eine positive Anderung des Brechungsindex zur Folge haben. Als Ursache
fiir diesen Anstieg konnte eine Verdichtung des Materials (Nebenthese B), eine
chemische Umverteilung von Atomen (Nebenthese C) oder eine chemische Ma-
terialverinderung (Nebenthese D) gelten. Nachfolgend werden diese drei Mog-
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lichkeiten erldutert, welche bereits in Abschnitt 2.2 und den Abbildungen 2.7
bis 2.9 dargestellt sind. Auf einen temperaturbedingten Einfluss (Nebenthese
A) wird gesondert im nachfolgenden Abschnitt 6.1 eingegangen. Es ist jedoch
zu erwihnen, dass in Wasser ein Anstieg der Temperatur mit einer Reduktion
des Brechungsindex einhergeht [8] und daher ein Temperatureinfluss nicht die

gemessenen positiven Phasenédnderungen erklart.

Verdichtung des Materials

In Abschnitt 5.1.1, Abbildung 5.1 wurde eine Brechungsindexénderung von
0,005 4+ 0,003 aufgrund der Applikation eines Laser-Pulses ermittelt. Bei Ver-
wendung von Gleichung (9) mit der Annahme einer konstanten Temperatur und
Wellenlénge, wiirde ein absoluter Anstieg der Dichte von lediglich 15 % (ca.
2 %) zu dieser Brechungsindexénderung fiihren.

Ein solch geringer Anstieg der Dichte konnte aufgrund der ausdehnenden
Kavitationsblase entstehen. Diese komprimiert umliegendes Material. Nach dem
Durchlaufen der Kavitationsblase bleiben Bereiche héherer und niedriger Dichte
zuriick, welche aufgrund von Relaxation jedoch zeitlich nicht stabil sind. Abbil-
dung 2.7 aus Abschnitt 2.2 veranschaulicht diesen Effekt fiir eine expandierende
und kollabierende Kavitationsblase, welcher These B entspricht. In Wasser wurde
eine Kavitationsblase sogar abgebildet. Daher miisste der Effekt in Wasser, mit
einer messbaren Kavitationsblase dominanter sein. Jedoch zeigen die quantitati-
ven Werte (Abbildung 5.4 bis 5.6), dass die Phasendnderung in Wasser um das
4-fache geringer ist als in HEMA38. Naheliegend ist jedoch auch, dass im Fluid
eine Anderung der Dichte deutlich schneller ausgeglichen wird als in den festeren
Materialien HEMA38 und Linse. Bei einer Verdichtung des Materials sollte auch
ein Bereich geringerer Dichte vorhanden sein. Aufgrund der beugungsbegrenz-
ten lateralen Auflésung des Systems von 0,4 pm konnte dies womdoglich nicht
aufgelost werden. Da die maximale Ausdehnung der Kavitationsblase mit stei-
gendem Wassergehalt zunimmt [154], ist davon auszugehen, dass bei HEMA38
keine messbare Kavitation aufschwingt. Die gemessenen Phasenénderungen sind
daher nicht aufgrund aufschwingender Kavitationsblasen.

Physikalische Verschiebung von Atomen
Eine weitere Ursache zur Ausbildung positiver Phasendnderungen konnte ei-
ne chemische Umverteilung aufgrund des Drucks der Stofswelle sein. Dies findet
ebenfalls beim Ausbleiben einer Kavitationsblase, wie es in HEMA38 oder Linse
im Vergleich zu Wasser ist, statt.
In Abschnitt 2.1.2 wurde bereits darauf eingegangen, welche Brechungsin-
dexénderung aufgrund des Drucks der Stofwelle erzeugt wird. Jedoch ist der
unmittelbare Druck der Stofwelle nur fiir eine kurze Zeit préasent und hétte kei-
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ne direkte Auswirkung auf nachfolgende Laser-Pulse. Dennoch kann aufgrund
dieses hohen Druckgradienten die atomare und chemische Verteilung im Materi-
al verdndert werden. In festen Materialien wie Glas oder Saphir [38, 150] wurde
dies nach Applikation von fs-Laser-Pulsen bereits beschrieben (siehe Abschnitt
2.1.4). In Abbildung 2.8 fiir These C aus Abschnitt 2.2 wurde dieser Effekt sche-
matisch dargestellt und néher beschrieben.

Die unterschiedliche chemische Verteilung nach der Stofswelle wiirde hochst
wahrscheinlich zu einer unterschiedlichen Brechungsindexverteilung und Durch-
bruchschwelle fiihren. Dieses Prinzip gilt fiir Wasser ebenso, wie fiir die festeren
Materialien HEMA38 und Schweinelinse. Lediglich die chemische Zusammen-
setzung ist unterschiedlich, was sich in den unterschiedlichen Amplituden der
quantitativen Phasenwerte (Abbildung 5.4 bis 5.6) &ufert. In allen Materialien
werden leichtere Atome weiter vom Zentrum entfernt. Somit kann dies erkla-
ren, warum in allen Materialien eine positive Phasenéinderung gemessen wurde
(Abbildung 5.3).

In Wasser ist lediglich die Anomalie der Kavitationsblase als negative Pha-
sendnderung zu sehen. Nach dem Abklingen der Kavitation wére dennoch die in
Abbildung 2.8 unterschiedliche chemische Verteilung vorhanden.

Chemische Reaktionen

Eine andere Hypothese zur Entstehung der positiven Phasendnderung beruht
auf einer chemischen Anderung des Materials. Hierbei kann aufgrund der Rekom-
bination der freien Elektronen und Ionen nach der Plasmabildung eine andere
Zusammensetzung des Polymers, Wassers oder Gewebes vorliegen. Fiir diese Hy-
pothese spricht, dass in allen Materialien ein hoch energetisches oder Low-Density
Plasma vorhanden war. Hingegen war nicht in allen Materialien eine Kavitati-
onsblase messbar. Alle Materialien zeigen zudem eine positive Brechungsindex-
dnderung. Es wurde bereits gezeigt, dass das Bilden von Farbzentren zu einem
Brechungsindexanstieg fiihrt [146, 176]. Die vorliegenden freien Elektronen wiir-
den zu einer Reduktion der Durchbruchschwelle fiithren, was fiir Hauptthese 2,
bzw. Nebenthese D spricht.

Eine positive Brechungsindexdnderung wurde in Hydrogelen bereits in der
Literatur beschrieben [30]. Eine Verdichtung des Materials, bedingt durch ein
Austreiben des Wassers, wird als Ursache dafiir angenommen. Ebenso wurde
der Effekt in Glésern untersucht [38, 115, 137, 150]. Die Ursache der Effekte ist
jedoch auch hier noch nicht ginzlich geklart. Eine Kombination aus Verdichtung
und chemischer Anderung wird hierbei angenommen.

Ein Hinweis auf eine chemische Anderung wurde ebenso in der Raman-spek-
troskopischen Untersuchung (Abschnitt 4.2) nachgewiesen. Die auftretenden Ef-
fekte wurden bereits in Abschnitt 2.1.3 und 2.1.3 sowie in Abbildung 2.9 fiir
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Nebenthese D aus Abschnitt 2.2 beschrieben. In jedem Fall wiirde diese chemi-
sche Materialinderung aufgrund des Plasmas eine positive Anderung der Phase,
wie sie in Abbildung 5.3 zu sehen ist, erklaren.

Im Gegensatz zu den Messungen der Phasendnderung mit kontinuierlicher Be-
leuchtung aus Abschnitt 5.1.2, welche lediglich den Abfall der Phasendnderung
mit der Zeit darstellt, konnte durch die Pump-Probe-Messung erstmalig der zeitli-
che Anstieg der Phasendnderung gemessen werden. Hierbei ist festzustellen, dass
innerhalb von lediglich 100 Pikosekunden die Phasendnderung ansteigt. Zudem
ist dies vor der Ausbildung einer Stofswelle, welche erst nach 100 ns deutlich sicht-
bar ist. Dies fithrt zu der Schlussfolgerung, dass entgegen Nebenthese C (siehe
Abbildung 2.8) nicht die Stokwelle eine Anderung des Materials, hinsichtlich ei-
ner chemischen Umverteilung der Atome erzeugt. Eine Dichteénderung aufgrund
der Kavitationsblase (siche Abbildung 2.7) entsprechend Nebenthese B wiirde
auch nicht die Phasenanderung erkldren, da die Kavitationsblase zeitlich viel
spéter auftritt. Demnach kann der Anstieg der Phasendnderung innerhalb dieser
kurzen Zeitspanne von 100 Pikosekunden lediglich aufgrund einer chemischen
Materialdnderung, bedingt durch das Plasma stattfinden (siche Abbildung 2.9),
was Nebenthese D entspricht.

Aus den Experimenten zeigen sich fiir alle drei Materialien, dass eine Ma-
terialverdnderung fiir einen Zeitraum bis zu einigen Sekunden messbar ist. In
Wasser hat sich die Phasendnderung erst nach 67 ms halbiert. Dieser sehr lang-
same Riickgang der Phasenwerte zeigt, dass eine Wechselwirkung des Materials
auf nachfolgende Laser-Pulse fiir Laser-Systeme mit MHz und kHz Repetitionsra-
te stattfinden kann. Bei geeigneter Parameterwahl fiihrt dies zu den in Abschnitt
4.1 beschriebenen stufenartigen Strukturen. Die Vermeidung einer Wechselwir-
kung durch Laser-Systeme mit groferem zeitlichen Pulsabstand wére fiir Laser-
Behandlungen und Materialbearbeitungen unrentabel. Ein randomisiertes Bear-
beiten der Probe oder die Verwendung eines groferen raumlichen Pulsabstands,
wie es in Kapitel 4 bereits beschrieben wurde, konnen jedoch zur Reduktion des
Einflusses der Materialmodifikation auf nachfolgende Laser-Pulse fiihren.

Die Abhéngigkeit der absoluten Phasenwerte vom Wassergehalt zeigt die Not-
wendigkeit eines realen Phantommodells fiir Gewebeexperimente. Wasser wird
in vielen Arbeitsgruppen als erste Naherung fiir Gewebemodelle genutzt. Jedoch
zeigt Wasser im Vergleich zu Schweinelinse eine 3-fache geringer Phasenénderung.

Zusammenfassend konnten durch die zeitaufgeloste Phasenmessung bereits ei-
nige Nebenthesen als Ursache der stufenartigen Strukturbildung ausgeschlossen
werden. Der Anstieg der Phasenwerte innerhalb von 100 ps zeigt eine Material-
verdnderung aufgrund des Plasmas und nicht der Stoftwelle oder der Kavitati-
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onsblase.

Eine Messung der chemischen Zusammensetzung innerhalb dieser kurzen Zeit
wére wiinschenswert, um die Messung der Phasenénderung einer chemischen
Materialverdnderung eindeutig zuzuordnen. Dies erfordert eine spektroskopische
Messung mit kleiner Integrationszeit von einigen Pikosekunden. Die Technik der
kohérenten anti-Stokes Raman-Streuung (CARS) wire dafiir geeignet, da die
Signalintensitdt um bis zu flinf Ordnungen grofler ist als bei linearer Raman-
Streuung [93]. Somit wird die Notwendigkeit langer Integrationszeiten minimiert.
Bei einer weiterfithrenden Untersuchung der Laser-Materialverdnderung sollte
diese Messung durchgefiihrt werden.

In HEMAS3S8 konnte eine konstante Phasendnderung und somit Materialver-
anderung nach ca. 1 Sekunde gemessen werden (siehe Abschnitt 5.1.2). Die rdum-
liche Ausdehnung der Phasenédnderung aufgrund eines Pulses ist im Bereich unter
2 pm. Dies erklért die Entstehung stufenartiger Strukturen benachbarter Linien
bei einem Linienabstand s, unter 2 pm jedoch nicht bei beobachteten Linienab-
standen von 5 pm (sieche Abbildung 4.6). Die Phasenmessungen wurden jedoch
lediglich an Einzelpulsen durchgefiihrt. Die Phasenmessung mehrerer Pulse fithrt
womoglich zu akkumulativen Effekten. Die experimentelle Durchfiihrung war je-
doch schwierig, da die Applikation mehrerer Pulse an der gleichen Stelle zu Ar-
tefakten bei der Rekonstruktion der Phasenwerte fiithrt. Stufenartige Strukturen
sind durch mehrere Tausend Pulse entstanden. Eine Messung dieser Strukturen
ist mit der verwendeten quantitativen Phasenmikroskopie nicht moglich.
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6 Simulation der Entstehung stufenartiger Strukturen

Um die Entstehung stufenartiger Strukturen, welche in Kapitel 4 ausfiihrlich
beschrieben wurden, besser zu verstehen, werden nachfolgend zugehorige Simu-
lationen aufgefiihrt. Um Nebenthese A, den Einfluss von Wéarmeleitung, zu eror-
tern, wird die zeitliche und rdumliche Temperaturverteilung in Wasser aufgrund
der Applikation eines Laser-Pulses simuliert (siche Abschnitt 6.1). Des Weiteren
findet entsprechend der Hauptthese 1 eine Simulation des Einflusses einer Bre-
chungsindexidnderung des Materials auf den Ort des Fokus nachfolgender Laser-
Pulse statt (siche Abschnitt 6.2). Zusétzlich wird, entsprechend der Hauptthese
2, der Einfluss einer Anderung der Schwellintensitéit auf den Ort des optischen
Durchbruchs simuliert (siehe Abschnitt 6.3). Die verwendeten Programme sind
MATLAB (The MathWorks, Inc., USA) und ZEMAX (Zemax, LLC, USA).

6.1 Simulation der Temperaturverteilung im Medium

In der hier vorgestellten Simulation wird die rdumliche und zeitliche Temperatur-
verteilung nach der Absorption eines Anteils der Laserpulsenergie innerhalb der
Pulsdauer dargestellt. Es werden weder die Effekte vom Plasma, Stokwelle, Ka-
vitationsblase oder einer Phasenumwandlung, noch vom iiberkritischen Zustand
bertiicksichtigt, sondern lediglich die Temperaturverteilung nach der vollstandigen
Kondensation und somit fliissigen Phase betrachtet.

Die rdumliche und zeitliche Temperaturverteilung 7' = T'(z, y, z,t) im Medi-
um lésst sich mit der folgenden partiellen Differentialgleichung beschreiben [174]:

%—f = a V2T + T, (26)
wobei a die Temperaturleitfihigkeit, V2 = 68722 + 38—;2 + ,%22 und Tj,; der
Quellterm der initialen Temperatur ist, auf den bereits in Abschnitt 2.1.2 anfang-
lich eingegangen wurde, welcher im Folgenden jedoch ausfiihrlicher beschrieben
wird. Zur Vereinfachung wird in dieser Simulation Wasser als Modellsubstanz
fiir Gewebe angenommen. Die Temperaturleitfidhigkeit berechnet sich aus der
Wirmeleitfahigkeit & = 0,6%, der Dichte p = 998% und der spezifischen
Wiérmekapazitat C), = 4182 kgiK des Mediums mit o = % [55].

Zur Losung der partiellen Differentialgleichung gibt es analytische [100, 140,
170] und numerische [111, 158, 177| Ansétze. Im Rahmen dieser Arbeit wurde
eine numerische Néherung nach [158] durchgefiihrt. Hierzu wurde die Annah-
me getroffen, dass die rdumliche Temperaturverteilung homogen ist und somit

T(xz,y,z,t) zu T(x,t) vereinfacht werden kann. Die Differentialgleichung kann
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iterativ gelost werden [135], wobei zeitliche und réaumliche Schrittweiten At fiir
t; und Az fiir z; festgelegt werden miissen. Die zeitliche Ableitung wird durch
eine zeitliche Vorwartsdifferenz genahert

aT(wZ‘,t]’) T(l’i,t]‘_H) — T(:L’i,tj)

at At ’ (27)

wobei die rdumliche zweite Ableitung mit dem zentralen Differenzenverfahren

genahert wird

O°T(wi,ty) _ Tl(wis, ty) — 2T (@i, ty) + T(wi-1, t5)
Ox? Ax?

. (28)

Einsetzen von Gleichung (27) und (28) in Gleichung (26) mit der Vereinfachung
V2= 88—;2 ergibt

— a Al T(:L’Z'+1,tj) — 2T(:L’i,tj) + T((Ei_l,t]‘)

T(xi,tj41) A2

+ T(xi, tj). (29)

Diese Gleichung wird fiir den rdumlichen und zeitlichen Untersuchungsbe-
reich mit den verwendeten Iterationsschritten gelost. Die Definition der Randbe-
dingungen ist essenziell fiir den Erfolg des Naherungsverfahrens. Die erste Rand-
bedingung (RB I), die aufgestellt wird, stellt den Quellterm Tj,;(z;, t; = t1)
dar. Diese rdumliche Temperaturverteilung entspricht dem Aufheizen aufgrund
der Rekombination des Plasmas mit der Umgebung sowie der Energieabgabe an
umliegende Atome durch elastische Stofe, nachdem die Zeit der Pulsdauer ver-
strichen ist. Die rdumliche Temperaturverteilung entspricht einer Gauftverteilung
aufgrund des transversalen Intensitétsprofils des Laser-Strahls

—22

Tini(zist; = t1) = 20+ Tppag e “6 . RBI

Als Umgebungstemperatur werden 20 °C angenommen. Die initiale Tempe-
raturverteilung ist in Abb. 6.1 links dargestellt. Hierbei wurde entsprechend des
Systems 2 aus Abschnitt 2.1.1 eine Pulsenergie von 40 nJ, mit numerischer Aper-
tur 0,6 und resultierender Fluenz von 2,1 ﬁ, angenommen [54, 154]. Die Um-
wandlung von lediglich 5 % der Pulsenergie in thermische Energie fiihrt dazu,
dass die Siedetemperatur von 100 °C nicht erreicht wird. Dies ist in Uberein-
stimmung zu Experimenten, welche zeigen, dass nah oberhalb der Schwelle 10 %
der Laser-Leistung absorbiert werden [50, 130]. Die Definition von T4, wurde
in Abschnitt 2.1.2 bereits erldutert [130].

Der zeitliche Anstieg der initialen Temperaturverteilung innerhalb der Puls-

dauer lasst sich aus der zeitabhéngigen FEnergie des Laser-Pulses berechnen. Dies
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Abbildung 6.1: Initiale Temperaturverteilung rdumlich (links) und zeitlicher An-
stieg innerhalb der Pulsdauer (rechts) aufgrund der Umwandlung von 5 % der Laser-
Pulsenergie von 40 nJ mit NA = 0,6 in thermische Energie.

ist fiir die numerische Losung der partiellen Differentialgleichung zur Temperatur-
verteilung nicht notig. Es wird jedoch im Folgenden Abschnitt trotzdem darauf
eingegangen, weil es den zeitlichen Anstieg der Temperatur gut nachbildet. Es
gilt innerhalb des Laser-Pulses der folgende Zusammenhang der Laser-Leistung
P(t) mit der Pulsenergie E,(t) = [ P(t)dt. Die Laser-Leistung hat eine zeitli-

2
che Gaufverteilung mit der Pulsdauer 7. Es gilt P(t) = % P, e%, wobei die
Pulsspitzenleistung P, hierbei das Verhéltnis aus der umgewandelten Pulsenergie
und der Pulsdauer P, = % ist. Demnach ergibt sich fiir den zeitlichen Anstieg
der Temperatur innerhalb des Laser-Pulses folgender Zusammenhang

Eabs <t>
T(t) =204+ ——%  erp (L)), 30
() CppVFokus f T ( )

welcher in Abb. 6.1 rechts dargestellt ist.

Die erste Randbedingung RB I des Quellterms ist somit gegeben. Die weiteren
Randbedingungen RB II-IV beziehen sich auf die Grenzbereiche der aufgestellten
Raum-Zeit Matrix, also wenn T'(x;, t; = tepg) sowie T'(x; = X _epg, ti) und T'(x; =
Ttend, ti) ist. Hier soll angenommen werden, dass keine Warmeleitung iiber den
Randbereich hinaus stattfindet. Diese Randbedingungen kénnen durch folgende
Differenzverfahren ausgedriickt werden:

8T(x17 tj = tend) -0 T<mi7 tend) - T(xia tend71>

= =0 RB II
ot At

aT(l'i = T—end> tj) -0 T(l'—end—i-la tj) - T(Sﬂ—endy tj)

=0 RBIII
ot Az
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0T (x; = Tend, tj) _0 T(Tend,tj) — T(Tend—1,15)

=0. RB IV
ot Az 0

Die Randbedingungen RB I - RB IV sowie die Gleichung (29) beschreiben
die Temperaturverteilung nach Applizieren eines Pulses ausreichend. In Abb. 6.2
ist die rdumliche und zeitliche Temperaturverteilung fiir das Applizieren eines
Laser-Pulses, welcher knapp unterhalb der Schwellenergie appliziert wurde, dar-
gestellt. Da die Siedetemperatur von Wasser bei 100 °C nicht erreicht wird, kann
Gleichung (26) fiir die Warmeleitung im fliissigen Medium angenommen werden.
Aus der Temperaturverteilung lassen sich mehrere Erkenntnisse ableiten. Abbil-
dung 6.1 rechts zeigt, dass die Umwandlung der Pulsenergie in Warmeenergie
innerhalb der Pulsdauer stattfindet. Der reale Verlauf miisste etwas langer sein,
da die Rekombinationszeit bis zum thermodynamischen Gleichgewicht bei eini-
gen zehn Pikosekunden liegt [169]. Aus Abb. 6.1 und 6.2 rechts ist zu sehen,
dass fiir mehrere Nanosekunden keine Warmeleitung stattfindet. Abbildung 6.2
rechts zeigt fiir das Zentrum der Temperaturquelle, dass erst nach ca. 300 ns
eine Reduktion der Temperatur auf 90 % erfolgt. Weiterhin ist nach ca. 3 ps
die Temperatur auf 50 % und nach 40 ps auf 10% abgefallen. Orte, welche ca.
1 oder 2 pm vom Zentrum entfernt liegen, erfahren aufgrund von Warmeleitung
zeitlich versetzt einen Temperaturanstieg. Dies liegt an dem hoheren Tempera-
turgradienten im Zentrum, welcher dafiir sorgt, dass die Warme vom Zentrum
schneller diffundiert als im umliegenden Bereich. Daher erhoht sich die Tempera-
tur fiir umliegende Bereiche. Die zugehdrigen Temperaturgradienten sind anhand
der Steigungen der abfallenden Kurven zu erkennen. Dieser Temperaturanstieg
erreicht jedoch nie die maximale Temperatur im Zentrum der Warmequelle.

Wenn jedoch Pulsenergien deutlich oberhalb der Schwellenergie appliziert
werden, kann an Orten, welche rdumlich vom Fokusvolumen entfernt liegen, auf-
grund von Warmeleitung eine Temperatur iiber dem Siedepunkt erreicht werden.
Dies soll jedoch im Rahmen dieser Arbeit nicht weiter betrachtet werden.

In Abbildung 6.2 rechts ist der Brechungsindex von Wasser der entsprechen-
den Temperatur gegeniibergestellt. Hierfiir wurde ein Gleichungssystem von [8]
verwendet, in dem eine Abhéngigkeit des Brechungsindex in Wasser von der
Wellenldnge und der Temperatur als Polynom sechster Ordnung erstellt wur-
de. Zur Berechnung der Brechungsindizes in Abbildung 6.2 rechts wurde die
Laser-Wellenlédnge von 1030 nm verwendet. Markant ist, dass mit zunehmender
Temperatur der Brechungsindex sinkt. Somit wurde Nebenthese A, welche be-
sagt, dass aufgrund der Energiedeponierung des fokussierten Laser-Pulses eine
Temperaturerhohung innerhalb der Diffusionszeit (ns - ps) um das Fokusvolumen
stattfindet, dahingehend widerlegt, dass nachfolgende Laser-Pulse hinsichtlich ei-
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Abbildung 6.2: Riumliche und zeitliche Temperaturverteilung (links) nach Applizie-
ren eines Laser-Pulses der Pulsenergie 40 nJ und Umwandlung von 5 % in Wérmeenergie.
Rechts ist der zeitliche Temperaturverlauf fiir fiinf radiale Abstédnde vom Zentrum der
maximalen Temperatur dargestellt.

ner zuséatzlichen Lichtbrechung, entsprechend der Hauptthese 1, beeinflusst wer-
den. Es findet zwar Warmeleitung fiir einen zeitkritischen Bereich statt, in dem
auch Folgepulse auftreten, jedoch kann eine Brechungsindexénderung aufgrund
der Temperaturdanderung nicht die Ursache eines Fokusversatzes sein.

6.2 Simulation einer Laser-induzierten Brechungsindexinderung

Um die Hauptthese 1 zu iiberpriifen, wird der Einfluss einer Brechungsindex-
dnderung im Material auf den Ort des Fokus eines nachfolgenden Laser-Pulses
simuliert. Die schematische Darstellung der These ist bereits in Abbildung 2.5 in
Abschnitt 2.2 aufgefiihrt. In der Abbildung wird dargestellt, dass zusétzlich zur
Laser-induzierten Photodisruption der Brechungsindex des Materials verandert
wird. Hierbei wird ein Gradientenprofil mit einer Zunahme des Brechungsindex
zum Zentrum der Struktur angenommen.

Da im vorherigen Abschnitt bereits beschrieben wurde, dass eine Tempe-
raturdnderung den Brechungsindex negativ dndert, wird im Folgenden davon
ausgegangen, dass die Anderung des Brechungsindex aufgrund einer chemischen
Materialanderung, welche den Dimensionen des Plasmas entspricht, stattfindet.
Dies entspricht der Nebenthese D.

Die Laser-induzierte Plasmaausdehnung wurde in der Literatur in Abhéngig
der numerischen Apertur bereits untersucht [5]. Das fiir die folgende Simulation
verwendete Brechungsindexprofil orientiert sich an der Plasmaausdehnung fiir ei-
ne NA von 0,6. Dies entspricht den verwendeten Parametern aus Abschnitt 4.1.
Durch die quantitative Phasenmessung aus Abschnitt 5.1.1 wurde eine maxima-
le Brechungsindexédnderung aufgrund eines einzelnen applizierten Laser-Pulses
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Abbildung 6.3: Querschnitt durch ein angenommenes, Laser-induziertes Brechungsin-
dexprofil. Der Laser-Strahl wurde mit einer NA von 0,6 von links in das Bild fokussiert.

in HEMA38 von 0,005 gemessen. Diese maximale Anderung wird auch fiir das
simulierte Brechungsindexprofil verwendet, welches als Schnitt in Abbildung 6.3
dargestellt ist. Der Laser wird in der Abbildung von links in das Bild fokussiert.
Die folgende Gleichung wurde genutzt, um das verwendete dreidimensionale Bre-
chungsindexprofil zu generieren [163]

_224y?  _ (3-ngs)?

n Z—n
U—e e T (Lt erf(no

—F— €
no2 V2w no2 V2

wobei ngg = 1,437 der Brechungsindex von HEMA38 ist und die anderen
verwendeten Konstanten zur gewiinschten Ausprigung des Profils nétig waren.
Um das Profil in Abbildung 6.3 zu erstellen, betriigt ng; = 3,58 - 107>, ngy = 5 -
1073, ngz = 1,042-1073, ngy = 4 und ngs = 2,381-1073. Die laterale Ausdehnung
des Brechungsindexprofils ist zudem in Ubereinstimmung mit der Phasenmessung
von Laser-induzierten Strukturen in HEMA38 aus Abschnitt 5.1.2.

Fiir die Simulation der Suprafokussierung eines nachfolgenden Laser-Strahls

), (31)

TZ(CL‘, y,Z) = ngo +

aufgrund des Brechungsindexprofils, wurde das etablierte Strahlpropagationspro-
gramm ZEMAX (Zemax, LLC, USA) verwendet. In ZEMAX wird die Richtung
und Position von Lichtstrahlen beim Transmittieren verschiedener Medien ver-
folgt. In der vorgestellten Simulation wird der Strahlverlauf entsprechend der
geometrischen Optik verdndert.

Ein fokussierendes Objektiv wurde in ZEMAX modelliert, welches den Pa-
rametern aus Abschnitt 3.2 mit einer numerischen Apertur von 0,6 entspricht.
Hiermit wurde die Fokussierung des Laser-Strahls zur Erzeugung eines optischen
Durchbruchs simuliert. Das Licht wurde in ein Medium mit dem Brechungsindex
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1,437 von HEMA38 fokussiert. Der Ort des Fokus entspricht dem Ort der kleins-
ten Strahltaille aller simulierter Lichtstrahlen und ist mit sub-nm-Genauigkeit
messbar. Das Brechungsindexprofil von Abbildung 6.3 konnte in ZEMAX imple-
mentiert werden und wurde an die Position der kleinsten Strahltaille platziert.

In ZEMAX wurde simuliert, wie sich der Ort der kleinsten Strahltaille veran-
dert, wenn nachfolgende Laser-Pulse um einen variablen Pulsabstand s, in Bezug
zum Zentrum des Brechungsindexprofils appliziert werden. Dies wurde bereits in
Abbildung 2.5 bei der Beschreibung von Hauptthese 1 schematisch dargestellt.
Die simulierte Suprafokussierung AS eines Pulses in Abhéngigkeit von s, ist
in Abbildung 6.4 links aufgefithrt. Zu erkennen ist, dass bei einem geringeren
Pulsabstand die Suprafokussierung maximal ist. Dies lauft in Ubereinstimmung
mit den experimentellen Messungen aus Abschnitt 4.1.1 ab. Der maximale Ver-
satz eines Pulses aufgrund des Brechungsindexprofils betragt hierbei lediglich ca.
13 nm. Analog zu den Experimenten ist ebenfalls, dass die Suprafokussierung mit
zunehmendem Pulsabstand abnimmt. In der Simulation ist auch zu sehen, dass
bei einem Pulsabstand zwischen 300 und 700 nm ein negativer Versatz des Fokus,
vom Objektiv weg, stattfindet. Dies kénnte mit dem wellenartigen Regime 2 aus
Abbildung 4.3 von Abschnitt 4.1.1 zusammenhéingen.

Um den Versatz mehrerer applizierter Pulse zu untersuchen, wird das Bre-
chungsindexprofil in ZEMAX nach jeder Suprafokussierung an die neue Posi-
tion der kleinsten Strahltaille platziert. Hierdurch wird der sukzessive Versatz
des Laser-Fokus in Richtung des Objektivs entsprechend Hauptthese 1 model-
liert. Hierfiir wird ein Pulsabstand s, von 0,05 nm angenommen. In Abschnitt
4.1.1 wurde bei diesem Parameter gezeigt, dass experimentell Strukturhéhen von
40 pm entstehen koénnen.

In Abbildung 6.4 rechts ist der simulierte Fokusversatz aufgrund mehrerer
Pulse dargestellt. Bereits nach einer einstelligen Anzahl an Pulsen findet keine
weitere Suprafokussierung statt. In der Abbildung ist ebenfalls die Suprafokus-
sierung aufgrund eines Brechungsindexgradienten mit groferer Amplitude von
An = 0,08 dargestellt. Auch hierbei findet keine merkliche Suprafokussierung
nach mehreren Pulsen statt. Um die experimentellen Strukturhéhen von 40 pm
in der Simulation zu erzeugen, miisste eine deutliche Vergrofserung der Amplitu-
de des Gradientenprofils stattfinden, was jedoch zu unrealistischen Werten des
Brechungsindex fithren wiirde. Im Rahmen der Simulation mit ZEMAX wurde
aukerdem die Position des Brechungsindexprofils in Bezug zur Strahltaille variiert
und die Auswirkung auf die Suprafokussierung untersucht. Zudem wurden weite-
re Brechungsindexgradientenprofile erstellt, welche auch eine Akkumulation des
Brechungsindex in Abhangigkeit der applizierten Pulsanzahl beinhalteten. Hier-
bei wurde auch darauf geachtet, dass die Amplitude des Brechungsindex nicht
zu unrealistisch wurde. Auf die Darstellung dieser Profile und die Beschreibung
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Abbildung 6.4: Dargestellt ist die Suprafokussierung AS eines Laserpulses in Rich-
tung des Objektivs in Abhéngigkeit des lateralen Pulsabstands s, vom Zentrum der
Brechungsindexstruktur fiir eine maximale Brechungsindexéinderung von 0,005 (links)
sowie die Suprafokussierung AS aufgrund mehrerer Pulse fiir verschiedene Amplituden
des Brechungsindexprofils und einen konstanten Pulsabstand von 0,05 nm (rechts).

der Auswertung wurde in dieser Arbeit verzichtet, da sich in all diesen Simula-
tionen zeigte, dass die Suprafokussierung nicht ausreichend ist, um die Hohe der
stufenartigen Strukturen zu erzeugen.

Des Weiteren konnte in der Simulation nicht nachgewiesen werden, dass der
urspriingliche Ort des Laser-Fokus wieder eintritt. Aufgrund all dieser Erkennt-
nisse aus der Simulation mit ZEMAX wird zum jetzigen Stand der Arbeit davon
ausgegangen, dass die Hauptthese 1 widerlegt ist. Eine Suprafokussierung auf-
grund eines realistischen Brechungsindexprofils wiirde nicht dazu fiithren, dass
Strukturen mit den gemessenen Dimensionen entstehen.

6.3 Simulation einer Laser-induzierten Schwellintensitatsande-
rung

Im nachfolgenden Abschnitt wird die Auswirkung einer intensitédtsabhéngigen
Anderung der Schwellintensitit des Mediums auf den Ort des Laser-induzierten
optischen Durchbruchs fiir mehrere Pulse, entsprechend Hauptthese 2, simuliert.
Hierfiir wurde ein eigenes Programm in MATLAB geschrieben. Die Simulation
wird in einem zweidimensionalen Raum (x, z) durchgefiihrt. Zu Beginn der Simu-
lation liegt im gesamten Raum ein konstanter Wert der Schwellintensitit I(z, 2)
von 1012 % [50, 168] vor. Wahrend der Simulation wird das gaukférmige Inten-
sitéatsprofil eines Laser-Strahls der Form

—2(z—N 81)2

I(z,z,N,85) = Ijaz €~ «*® (32)

in das Medium appliziert. Hierbei ist s, der vorher bereits erwdhnte Abstand
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zweier Pulse und N eine Laufvariable fiir die Anzahl der applizierten Pulse. Die
maximale Intensitét I, im Zentrum des Laser-Strahls definiert sich durch

Ay E,

TTw?(z)’

Iaz = (33)
wobei in dieser Simulation Bezug zu den Messgrofen aus Abschnitt 4.1.1 ge-
nommen werden soll. Daher betréigt die Pulsenergie £, = 236 nJ, die Pulsdauer 7
ist 350 fs und es wird eine Absorption A, der Laser-Strahlung zum Uberschreiten
der Durchbruchschwelle von 30 % entsprechend [50, 130], wie bereits in Abschnitt
2.1.2, angenommen. Der Strahlradius w, bei dem die Intensitét auf den 1/e2-Wert
gesunken ist, wird entsprechend der Propagation von Gaufistrahlen mit

w(z) =wo |1+ = (34)

beschrieben [35]. Der kleinste Strahlradius wy wird entsprechend Gleichung
(4), die Rayleighldnge z, entsprechend Gleichung (5), bestimmt. Des Weiteren
wurde eine Laser-Wellenldnge von 1030 nm, eine fokussierende numerische Aper-
tur von 0,6 und der lineare Brechungsindex von Wasser mit 1,326 angenommen.
Die Effekte der Selbstfokussierung wurden in dieser Simulation nicht beriicksich-
tigt. Eine Implementierung liefse sich einfach gewéhrleisten. Es wire jedoch kein
zusétzlicher Erkenntnisgewinn zu erwarten, da bereits in Abschnitt 2.1.1 darauf
eingegangen wurde, dass Selbstfokussierung lediglich instantan fiir jeden Puls in
gleicher Weise auftritt. Zudem ist der Effekt der Selbstfokussierung bei hohen
numerischen Aperturen vernachlédssigbar.

Waéhrend der Propagation des Laser-Strahls durch das Medium mit vordefi-
nierter Schwellintensitét wird die Intensitéit des Laser-Strahls mit der Schwellin-
tensitét verglichen. Sobald die Laser-Intensitét innerhalb des Strahldurchmessers
die Schwellintensitét iiberschreitet, wird davon ausgegangen, dass ein optischer
Durchbruch erzeugt wird. Die Propagation dieses Laser-Pulses wird daher abge-
brochen und es wird der nachste Laser-Puls im Abstand s, durch das Material
propagiert. Dieser Puls wird erneut so weit propagiert, bis die Laser-Intensitéat
die Schwellintensitéit iiberschreitet.

Effekte des optischen Durchbruchs, wie Photodisruption mit der Ausbildung
einer Stofwelle und Kavitationsblase, werden in der Simulation nicht beriick-
sichtigt. Jedoch wird wihrend der Propagation des Laser-Pulses der Material-
parameter Schwellintensitét entsprechend des Intensitatsprofils des Laser-Pulses
variiert. Diese Anderung der Materialeigenschaften wirkt sich auf den Ort an dem
nachfolgende Pulse die Schwellintensitét tiberschreiten aus. Die Schwellintensitéat
des Materials Is(z, z, N) wird wie folgt definiert
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Is(z,2,N,s;) = Is(x, 2, N — 1,8,) — 0,00009 I (z, z, N, s;), (35)

mit dem Intensitétsprofil des Laser-Pulses I(z, z, N), welches in Gleichung
(32) bereits beschrieben wurde. Der Vorfaktor von 0,00009 wurde durch An-
passen an die Messwerte aus Abschnitt 4.1.1 bestimmt. Er definiert um welchen
Wert die Schwellintensitéat des Materials pro Puls abnimmt. Nachfolgend sind die
Ergebnisse aus der numerischen Simulation fiir zwei verschiedene Pulsabsténde
grafisch dargestellt. Die Simulation wurde fiir Pulsabstéinde aus der quantitati-
ven Analyse des Effekts in HEMA38 (Abschnitt 4.1), wie sie in Abbildung 4.4 zu
sehen sind, durchgefiihrt. In Abbildung 6.5 ist die Anderung der Schwellinten-
sitdt sowie der Ort des optischen Durchbruchs fiir einen vergleichsweise grofsen
Pulsabstand s, von 6 pm dargestellt. Die sechs separierten Pulse sind gut zu
erkennen. Es findet keine Beeinflussung des Orts des optischen Durchbruchs auf-
grund der Laser-induzierten Anderung der Schwellintensitit statt. Dies ist in
guter Ubereinstimmung mit den Messwerten fiir vergleichbare Pulsabsténde aus
Abschnitt 4.1.1 und entspricht dem dort beschriebenem ersten Regime, bei dem
keine stufenartigen Strukturen auftreten.
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Abbildung 6.5: Simulation der Applikation von 6 Pulsen mit einem Pulsabstand s,
von 6 pm in ein Material mit intensitéitsabhingiger Anderung der Schwellintensitéit.
Dargestellt ist die gednderte Schwellintensitét I;(z, z) (links) und der Ort des optischen
Durchbruchs (rechts).

Wenn jedoch der Abstand der Pulse verringert wird, kommt es zu einer Beein-
flussung des Materials auf den Ort des optischen Durchbruchs nachfolgender Pul-
se. In Abbildung 6.6 ist die kumulativ gednderte Schwellintensitdt des Mediums
(links) aufgrund von 320.000 applizierten Laser-Pulse mit einem Pulsabstand s,
von lediglich 0,1 nm sowie der Ort an dem die Laser-Intensitat die Schwellinten-
sitat zum optischen Durchbruch {iberschreitet (rechts) dargestellt. Zu beachten
ist die unterschiedliche farbliche Skalierung der Schwellintensitét fiir die Abbil-
dungen 6.5 und 6.6. Dies liegt daran, dass eine unterschiedliche Anzahl der Pulse
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Abbildung 6.6: Simulation der Applikation von 320.000 Pulsen mit einem Pulsabstand
sy von 0,1 nm. Dargestellt ist die geédnderte Schwellintensitét Is(z,z) (links) und der
Ort des optischen Durchbruchs (rechts). Aufgrund der Anderung der Schwellintensitiit
variiert der Ort des optischen Durchbruchs in der Tiefe, was zu stufenartigen Strukturen,
wie sie auch in Abbildung 1.1 und 4.3 dargestellt wurden, fiihrt.

verwendet wurde, was sich auf die absolute Anderung der Schwellintensitit aus-
wirkt. In Abbildung 6.6 ist zu sehen, dass aufgrund der Reduktion der Schwell-
intensitdt diese an einem Ort ndher an der fokussierenden Optik tiberschritten
wird. Somit verschiebt sich der Ort des optischen Durchbruchs mit zunehmender
Applikation der Pulse in Richtung der fokussierenden Optik. Je weiter sich der
Ort des optischen Durchbruchs von der kleinsten Strahltaille (in Abbildung 6.6
bei z = 50 pm) entfernt, desto geringer ist die Anderung der Schwellintensitiit,
da sie vom Strahldurchmesser abhéangt. Daher nimmt auch die Verschiebung des
Orts des optischen Durchbruchs ab. Dies ist auch an der Anderung der Steigung
fiir den Ort des optischen Durchbruchs zu sehen (siehe Abbildung 6.6, rechts).
Ab einer bestimmten Anzahl applizierter Pulse oder, wie in Abbildung 6.6 rechts
ca. bei x = 35 pm ist die Intensitét des Lasers in der Tiefe z = 25 pm nicht grofier
als die Schwellintensitét. Somit kommt es nicht zum zusétzlichen Verschieben des
Orts des optischen Durchbruchs in Richtung des Objektivs. Daher propagiert der
Laser-Strahl weiter durch das Material, bis am urspriinglichen Ort bei z = 42 pm
die Schwellintensitit erneut iiberschritten wird. Die Applikation weiterer Pulse
fiihrt zum erneuten Verschieben des optischen Durchbruchs, was sich insgesamt
in der Ausbildung stufenartiger Strukturen dufsert.

Aus den Orten an denen die Schwellintensitét iiberschritten wird, lassen sich
die Stufenhohe Az und Stufenbreite Az fiir die Simulation extrahieren. Die-
se Werte kénnen den gemessenen Werten aus Abschnitt 4.1.1 gegeniibergestellt
werden.

Abbildung 6.7 zeigt Werte fiir die Stufenhéhe und die Stufenbreite in Ab-
héngigkeit des Pulsabstands aus der Simulation und aus Messungen. Eine sehr
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Abbildung 6.7: Abhéngigkeit der Stufenh6he Az und Stufenbreite Az von dem Puls-
abstand s, entsprechend der Messung aus Abschnitt 4.1.1 und einer Simulation. Die
Fehlerbalken fiir die Messung entsprechen der Standardabweichung aus 11 Messwieder-
holungen

gute Ubereinstimmung der Messung mit der Simulation ist hierbei festzustel-
len. Aufgrund der Materialverdnderung entsprechend des Intensitétsprofils des
Lasers, wurde eine gaufférmige Naherung fiir die Werte angenommen. Die Si-
mulation kann demnach die Entstehung stufenartiger Strukturen fiir das Regime
3 der Effekte in HEMA3S8 sehr gut abbilden. Das Regime 2, welches wellenarti-
ge Strukturen zeigte, kann bisher nicht gut durch die Simulation mit Gleichung
(35) nachgebildet werden. Der Vorfaktor in Gleichung (35) miisste angepasst wer-
den. Womdglich ist der Vorfaktor eine zeitabhéngige Grofse. Aus der Simulation
in Abschnitt 6.1 konnte gezeigt werden, dass die Abklingzeiten der Tempera-
turverteilung in der Gréfsenordnung der Pulswiederholrate sind. Demnach ist es
moglich, dass die Anderung der Schwellintensitéit aufgrund der Laser-induzierten
Temperaturverteilung im Medium hervorgerufen wird. Dagegen spricht jedoch
die gemessene Unabhéngigkeit der Stufenhohe von der Repetitionsrate (siehe
Abbildung 4.7).

Die absoluten Anderungen der Schwellintensitét sind gering. Die maxima-
le Reduktion der Schwellintensitéit betriagt lediglich eine Grofenordnung (siehe
Abbildung 6.6 links). Weitere mogliche Ursachen zur Reduktion der Schwellin-
tensitat konnten chemisch bedingt entsprechend Nebenthese C oder D sein.

6.4 Diskussion

Die durchgefiihrten Simulationen konnten die aufgestellten Thesen widerlegen
oder stiitzen. Die Nebenthese A wurde dahingehend widerlegt, dass keine tem-
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peraturbedingte Suprafokussierung stattfinden kann, da mit zunehmender Tem-
peratur der Brechungsindex in Wasser sinkt |8, 147] (siehe Abbildung 6.2). Fiir
die meisten Kunststoffe zeigt sich ebenfalls eine Reduktion des Brechungsindex
mit einem Anstieg der Temperatur [59], wohingegen in den meisten Gléasern der
Brechungsindex mit zunehmender Temperatur steigt [82, 173]. Die quantitativen
Phasenmessungen fiir Wasser, HEMA38, und Schweinelinse aus Abschnitt 5.1.2
zeigen einen Brechungsindexanstieg. Es ist davon auszugehen, dass HEMA38
und Schweinelinse aufgrund des Wasseranteils von entsprechend 38 % und ca.
65 % [40, 148] eine Temperaturabhéngigkeit des Brechungsindex wie Wasser [8]
oder Polymere [59] aufweisen. Daher kann der in Abschnitt 5.1.2 gemessene Bre-
chungsindexanstieg nicht temperaturbedingt sein.

In der Simulation zeigt die rdumliche Temperaturverteilung aufgrund eines
Laserpulses eine hohere Temperatur im Zentrum der Struktur im Vergleich zum
Rand (siehe Abbildung 6.2). Der Einfluss der Warmeleitung findet fiir einige Mi-
krometer um den Ort des Fokus statt, sowie fiir die Dauer von Nanosekunden
bis zu einigen Millisekunden. Dies sind Grofien, bei denen Folgepulse aufgrund
der Warmeleitung beeinflusst werden kénnen. Eine Brechungsindexédnderung auf-
grund der Temperaturdanderung kann aber nicht die Ursache eines Fokusversatzes
sein. Die Temperaturinderung konnte jedoch einen Einfluss auf die Anderung der
Schwellintensitit des Mediums haben. Mikami et al. [99] hat eine Temperaturab-
héngigkeit der Durchbruchschwelle fiir fs-Laser-Pulse in Glédsern nachgewiesen.
Entgegen der hier gestellten Annahme wurde eine Zunahme der Durchbruch-
schwelle um 10 % fiir einen Temperaturanstieg von 400 K gemessen [99]. Sollten
diese Erkenntnisse auf die hier vorgestellten Effekte tibertragbar sein, wiirde eine
Temperaturdnderung auch nicht eine mégliche Reduktion der Durchbruchschwel-
le erklédren und Nebenthese A wire eindeutig widerlegt.

Da ein Einfluss der Temperatur den Brechungsindex nicht dahingehend &n-
dert, dass eine Suprafokussierung auftritt, wurde entsprechend Nebenthese D
davon ausgegangen, dass die Plasmaverteilung eine chemische Materialinderung
hervorruft und somit den Brechungsindex &ndert. Dies wurde zur Priifung von
These 1, der Suprafokussierung aufgrund eines Brechungsindexgradienten ver-
wendet (siehe Abschnitt 6.2). Die Simulation des Einflusses eines Brechungsin-
dexprofils auf einen Versatz des Fokus ergab, dass fiir einzelne Pulse eine Su-
prafokussierung auftritt (siche Abbildung 6.4). Dieser Fokusversatz pro Puls ist
mit 13 nm jedoch sehr gering. Die stufenartigen Strukturen entstehen durch eine
Wechselwirkung mehrerer tausend Pulse. In der Simulation mit ZEMAX konn-
te bisher nicht gezeigt werden, dass eine Suprafokussierung fiir die Entstehung
derartiger stufenartiger Strukturen verantwortlich ist. Aufserdem konnten in der
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Simulation der Suprafokussierung lediglich Stufenhéhen unter 1 pm realisiert
werden. Daher wird zum jetzigen Stand der Arbeit davon ausgegangen, dass
Hauptthese 1 widerlegt ist.

Es wurde dargestellt, dass eine Anderung der Schwellintensitéit als Ursache
der Entstehung stufenartiger Strukturen plausibel ist (siehe Abschnitt 6.3). Dies
stiitzt die Hauptthese 2 und Nebenthese E. Die simulierten Stufenhdhen sind
in sehr guter Ubereinstimmung mit den gemessenen Stufenhohen fiir Regime 3
(sieche Abbildung 6.7). Die erzeugten Strukturen aus Regime 1 und 2 kénnen noch
nicht valide genug simuliert werden. Ein verbessertes Modell ist hierfiir nétig,
welches den Vorfaktor der Funktion zur Schwellintensitét als zeitabhingige oder
temperaturabhéngige Variable definiert.

Die Anderung der Schwellintensitit kann aufgrund einer chemischen Mate-
rialénderung aufgrund des Low-Density Plasmas oder Farbzentrenbildung her-
vorgerufen werden. Des Weiteren ist eine Laser-induzierte Thermalisierung des
Materials als Ursache der Anderung der Durchbruchschwelle moglich. Dies miiss-
te durch ein vereinheitlichtes Modell aus der rdumlichen und zeitlichen Tempe-
raturverteilung (Abschnitt 6.1) und dem Einfluss der Temperaturverteilung auf
die Anderung der Schwellintensitit (Abschnitt 6.3) eruiert werden. Hierbei wiirde
das Intensitdtsprofil des fokussierenden Laser-Strahls die Warmequelle darstel-
len, welche jedoch rdumlich und zeitlich variiert. Aufgrund der sehr kurzen Pulse
ist die zeitliche Entwicklung der Fokussierung im Vergleich zur Zeit der Warme-
diffusion hierbei vernachléssigbar. Durch dieses Modell kénnte der Einfluss der
zeitlichen Pulsabsténde auf die Auspragung der stufenartigen Strukturen weiter
untersucht werden. Ebenso miisste ein Modell erstellt werden, welches die raumli-
che und zeitliche Ionenkonzentration aufgrund von Diffusion auf den Einfluss der
Schwelle beriicksichtigt. Diese Modelle wiirden jedoch eine numerische Losung
der partiellen Differentialgleichung fiir drei Dimensionen (x, z, t) voraussetzen
und misste zusétzlich die Applikation mehrerer tausend Pulse innerhalb dieser
numerischen Lésung beriicksichtigen. Mit den bisher in der Arbeit vorgestellten
Methoden wére dies zu zeit- und rechenintensiv. Es wird daher eine derartige
Simulation nicht weiter durchgefiihrt. Sie sollte bei einer weiteren Betrachtung
des Effekts jedoch berticksichtigt werden.

Bei der Applikation mehrerer Linien nebeneinander findet bis zu einem Lini-
enabstand von 5 pm eine stufenartige Strukturierung statt (siche Abschnitt 4.1).
Hierbei liegt die Zeit zwischen der Applikation der Linien im Bereich von eini-
gen hundert Millisekunden bis Sekunden. Die simulierte Temperaturverteilung
(Abschnitt 6.1) nach Fokussierung eines Laserpulses zeigt, dass sich nach einigen
Millisekunden die Temperatur innerhalb eines Radius von ca. 5 pm angleicht.
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Auflerdem zeigt die Simulation, dass ein 2 pm vom Zentrum entfernter Ort nach
10 ps die gleiche Temperatur annimmt, die ein 1 pm vom Zentrum entfernter
Ort bereits nach 100 ns besitzt. Dies zeigt, dass Warmeleitung ein Gebiet mit
dem Radius einiger Mikrometer innerhalb von Mikrosekunden bis Millisekun-
den beeinflusst und, bei gleichzeitiger Anderung der Durchbruchschwelle, fiir die
stufenartigen Strukturen durch das Platzieren mehrerer Linien nebeneinander
verantwortlich sein kann.

Eine andere Erklarung fiir die Beeinflussung nebenliegender Linien ist, dass
Plasma-induzierte, aufgebrochene Molekiilketten in umliegendes Material diffun-
dieren und dort die Durchbruchschwelle senken. Um dies zu erldutern werden in
folgender Tabelle die Diffusionskonstanten von Ionen in Wasser und Hydrogel
der Temperaturleitfihigkeit in Wasser und Hydrogel gegeniibergestellt. Aus den

Tabelle 6.1: Vergleich von Diffusionskonstanten und Temperaturleitfahigkeit.

Material Diffusionskonstante, Temperaturleitfahig-
(19 - 25 °C) keit

Wasser 1,44 -1073 @ [55]

Hydrogel 1,8-1073 < [151]

Metallionen in Wasser 0,5—-2,2-107° em® 1128
S

Metallionen in Hydrogel || 1—6,5-10-6 <2 [46, 129]

S

Glukose, Oy und HyOy || 0,6 —4-1076 €22 [160]
in Hydrogel

Werten der Tabelle zeigt sich, dass die Temperaturleitfadhigkeit in Wasser und
Hydrogel um ca. 2 bis 3 Grofsenordnungen hoher ist, als die Diffusion von Ionen
und Molekiilen in Wasser oder Hydrogel. Dennoch reicht die Diffusionsgeschwin-
digkeit der aufgefithrten Stoffe aus Tabelle 6.1 aus, um eine benachbarte Linie
womoglich zu beeinflussen. Ein Molekiil wie Glukose ist vergleichbar mit der Gro-
e von dissoziiertem HEMA. Die Diffusionskonstante von Glukose in Hydrogel
mit 30 % Wasseranteil entsprechend van Stroe-Biezen et al. betrégt 60 # [160].
Die Flache, die durch einen Linienabstand von 5 pm aufgespannt wird, betrigt
80 m? und die Zeit zwischen den applizierten Linien kann bis zu einige Sekun-
den betragen. Aufgrund der gleichen Groéfenordnung der Werte ist es moglich,
dass eine chemische Anderung des Materials im Fokusvolumen einen grokeren
Bereich durch Diffusion beeinflusst und dort die Schwelle reduziert.

Zudem ist kein physikalischer Grund erkennbar, weshalb eine Temperaturer-
héhung die Schwelle zum optischen Durchbruch senken sollte. In der Literatur
wird beschrieben, dass es fiir Femtosekunden-Pulse keinen Zusammenhang zwi-
schen der Schwelle zum optischen Durchbruch und der Temperatur des Wassers
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gibt [49]. Fiir Glaser wurde sogar eine Erhohung der Durchbruchschwelle um
10 % mit einem Anstieg der Temperatur auf 400 K gemessen [99]|. Ebenso wurde
bei der Oberflichenbearbeitung von Silizium mit einem Femtosekunden-Laser bei
einer Temperaturerhhung von 25 °C auf 350 °C die Schwelle von 1,65 auf 2 Cm%
erhoht [25]. Auferdem wiirde eine Temperaturerh6hung mit einer Reduktion der
optischen Phase einhergehen [8]. Dies konnte experimentell nicht dargestellt wer-
den.
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7 Resumee

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Ursache eines bisher ungeklarten Effekts,
der Bildung stufenartiger Strukturen in transparenten Hydrogelen durch Ex-
perimente und Simulationen bewiesen. Zudem wurden Parameter definiert, bei
denen die Strukturbildung begilinstigt oder reduziert werden konnte. Diese Er-
kenntnisse lassen sich wiederum auf andere transparente Medien, z.B. Gewebe,
Gléaser oder Polymere, iibertragen, welche in der Ophthalmologie und der fs-
Laser-Materialbearbeitung von Bedeutung sind.

Es wurden zwei Hauptthesen formuliert, um die Entstehung der stufenartigen
Strukturen zu erkléren. Die erste Hauptthese besagt, dass ein Anstieg des Bre-
chungsindex um den Ort des Fokusvolumens eine zusétzliche Fokussierung nach-
folgender Laser-Pulse hervorruft. Durch die quantitative Phasenmessung konnte
zwar ein Brechungsindexanstieg aufgrund eines applizierten Laser-Pulses gemes-
sen werden (Kapitel 5), jedoch zeigte eine Simulation der Strahlpropagation mit
ZEMAX (Abschnitt 6.2), dass die gemessene Brechungsindexdnderung nur zu
einem Fokusversatz von ca. 13 nm fiihrt. Eine Simulation mehrerer applizierter
Pulse ergibt keine Erklarung fiir die Stufenhéhen der Strukturen von mehreren
Zehn Mikrometer, da kein ausreichender Fokusversatz zustande kommt. Aufier-
dem konnte die Simulation nicht belegen, dass nach der Applikation mehrerer
Pulse wieder der urspriingliche Ort des Fokus erreicht wird und somit der Fo-
kusversatz zu stufenartigen Strukturen fithrt (sieche Abschnitt 6.2). Entgegen der
Vermutung anderer Arbeitsgruppen [42, 161] zeigt die Simulation, dass die stu-
fenartigen Strukturen nicht durch einen Fokusversatz aufgrund der Brechungs-
indexénderung erzeugt werden.

Die zweite Hauptthese besagt, dass aufgrund der Laser-Applikation die Durch-
bruchschwelle des Materials reduziert wird, was sich auf den Ort des optischen
Durchbruchs nachfolgender Laser-Pulse auswirkt. Eine hierzu durchgefiihrte Si-
mulation in MATLAB (Abschnitt 6.3) stiitzt diese Theorie. Die Reduktion der
Schwelle wurde als linear abhéngig von der Intensitdt des fokussierten Laser-
Strahls angenommen. Dies fiihrt dazu, dass nachfolgende Laser-Pulse den Durch-
bruch auf der optischen Achse rdumlich néher in Richtung des Objektivs errei-
chen. Dies setzt sich sukzessiv mit der Anzahl der Pulse fort und fiihrt zur Bildung
stufenartiger Schnitte im Material. Da die Laser-Intensitdt und somit auch die
Anderung der Durchbruchschwelle mit dem Abstand vom Fokus abnimmt, fithrt
dies dazu, dass die Schwelle zum optischen Durchbruch erst wieder am urspriing-
lichen Fokus iiberschritten wird. Die simulierten Stufenh6éhen und Stufenbreiten
zeigen eine sehr gute Ubereinstimmung mit den gemessenen Stufenhéhen und
Stufenbreiten in HEMA (siehe Abschnitt 6.3 und 4.1.1). Entsprechend der Ver-
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mutung anderer Arbeiten [42, 161] fiihrt demnach eine Anderung der Schwellin-
tensitat zu der Erzeugung stufenartiger Strukturen.

Die vier Nebenthesen A bis D beziehen sich auf die ndhere Erlauterung zur
Anderung der Schwellintensitét. Diese Nebenthesen unterscheiden sich in der Be-
griindung, warum eine Anderung der Schwellintensitit auftritt. Es wurden die
Effekte von Plasma (These D), Stofwelle (These C), Kavitationsblase (These B)
oder eine Warmediffusion (These A) beriicksichtigt. Mit Hilfe der zeitaufgelos-
ten, quantitativen Phasenmessung von Wasser konnte gezeigt werden, dass ein
Anstieg des Brechungsindex innerhalb von 100 Pikosekunden erfolgt, sich der An-
stieg des Brechungsindex erst nach 67 ms halbiert und noch fiir einige Sekunden
eine positive Brechungsindexénderung messbar ist (siehe Abschnitt 5.1.3). Ei-
ne fs-Laser-induzierte Depolymerisation und Molekiilvernetzung in PMMA fiihrt
laut Baum et al. [10] zu einem Anstieg des Brechungsindex und gleichzeitig ei-
nem Anstieg der linearen Absorption im UV-Bereich und gilt somit als Indiz einer
Materialverdnderung mit resultierender Reduktion der Schwellintensitit. Ebenso
wurde in Gldsern und PMMA die Bildung von Farbzentren mit einer Erhéhung
des Brechungsindex [126, 146, 176] sowie einer Reduktion der Durchbruchschwel-
le [6] nachgewiesen. Wenn davon ausgegangen wird, dass sich eine Reduktion der
Schwellintensitit in einem Anstieg des Brechungsindex dufert, dann zeigen die
zeitaufgelosten Phasenmessungen, dass die Ursache einer Anderung der Schwell-
intensitét in der Rekombination des Plasmas mit dem umgebenden Material liegt.
Die Stoftwelle und Kavitationsblase kann als Ursache ausgeschlossen werden, da
sich diese innerhalb von Nanosekunden und Mikrosekunden ausprégen, der Bre-
chungsindexanstieg jedoch innerhalb von 100 Pikosekunden erfolgt. Eine Plasma-
induzierte Materialverdnderung kann die Bildung freier Radikale, das Aufbrechen
von Molekiilketten oder die Bildung von Farbzentren sein [10, 126, 150]. Eine
Raman-spektroskopische Messung in Laser-induzierten Strukturen hat gezeigt,
dass zusétzliche Dehnungen von Kohlenstoffdoppelbindungen auftreten [29, 132],
welche in dem unbearbeiteten Material nicht vorhanden waren (siehe Abschnitt
4.2). Im Rahmen dieser Arbeit wurde gezeigt, dass wahrscheinlich eine Anderung
der Molekiilketten in HEMA zu einer Reduktion der Durchbruchschwelle fiihrt.

Um die Erzeugung stufenartiger Strukturen zu untersuchen, wurden mit dem
fs-Laser Linien und Ebenen im transparenten Hydrogel HEMA sowie Kornea und
Augenlinse appliziert (Kapitel 4). Es wurden Parameter der Pulsenergie, des Li-
nienabstands, der Wasserkonzentration sowie des raumlichen und zeitlichen Puls-
abstands variiert. Stufenartige Strukturen von bis zu 80 pm Stufenhdéhe konnten
in HEMA erzeugt werden, wobei der strukturierte Bereich aufgrund eines Pul-
ses lediglich 6,0 + 0,9 pm Hohe aufwies. Dies ist vergleichbar zu den Arbeiten
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von Schumacher [134] und Shaltev [139]. Es konnte gezeigt werden, dass der
rdumliche Abstand der Pulse beim Erzeugen von Linien und Flichen einen ent-
scheidenden Einfluss auf die Erzeugung dieser bis zu 13-fach gréfseren Strukturen
hatte. Bei der Applikation von Pulsenergien unter 200 nJ mit einer numerischen
Apertur von 0,6 findet die Bildung stufenartiger Strukturen bei Pulsabstdnden
iiber 0,6 pm fiir Linien nicht statt. Hierbei betragt die Zeit zwischen den Pulsen
100 ns. Fiir Pulsabsténde unter 50 nm nimmt die Stufenhdhe und Stufenbreite
gaulsformig mit der Abnahme des Pulsabstands zu. Zudem verhélt sich die Stu-
fenhGhe proportional zur verwendeten Pulsenergie. Allgemein ist zu sagen, dass
die Stufenbreite sich proportional zur Stufenhohe verhélt.

Eine Abhéngigkeit der Stufenhohe von dem zeitlichen Pulsabstand konnte
fiir Repetitionsraten von 10 kHz bis 10 MHz nicht beobachtet werden (siche Ab-
schnitt 4.1.1). Das ist in Ubereinstimmung mit Messungen von Shaltev [139]. Die-
se Erkenntnis ist ein Indiz gegen eine temperaturbedingte Anderung der Durch-
bruchschwelle, da ansonsten aufgrund von Wérmediffusion die Strukturbildung
mit der Repetitionsrate skalieren miisste.

Ein Temperatureinfluss (sieche Abschnitt 6.1) kann jedoch nicht ausgeschlos-
sen werden, da bei der Applikation mehrerer Linien nebeneinander mit einem
Linienabstand von 5 pm eine stufenartige Strukturierung stattfindet (siehe Ab-
schnitt 4.1). Hierbei liegt die Zeit zwischen der Applikation der Linien im Bereich
von einigen hundert Millisekunden bis Sekunden. Die Diffusion von Molekiilen
in Hydrogelen ist ca. 1000-fach langsamer, als die Warmeleitung. Dennoch ist
es moglich, dass innerhalb der Zeit zur Bearbeitung von zwei Linien, Molekiile
zu dem Bereich einer benachbarten Linie von 5 pm Abstand diffundieren (siehe
Kapitel 6).

Zum jetzigen Stand der Forschung kann eine chemische Materialverdnderung
aufgrund des Plasmas als Ursache der Reduktion der Durchbruchschwelle be-
nannt werden. Ein moglicher Einfluss der Laser-induzierten Temperaturvertei-
lung kann jedoch nicht ausgeschlossen werden. Eventuell fiihrt auch eine Kom-
bination beider Prozesse zu den stufenartigen Strukturen. Weitere Experimen-
te und die Simulation einer intensititsabhingigen Anderung der Durchbruch-
schwelle mit dem Einfluss der Stoffdiffusion oder Warmeleitung kénnten die Ur-
sache noch genauer spezifizieren. Zusétzlich sollte die Technik der ortsaufgelosten
Raman-Spektroskopie genutzt werden, um die chemische Materialverdnderung
aufgrund der Laser-Applikation rdumlich und zeitlich zu untersuchen.

Nach dem jetzigen Stand der Kenntnisse kann die Abfolge von nacheinander
auftretenden Laser-Pulsen wie folgt erklart werden (siche Abbildung 7.1): Der
erste Laser-Puls fithrt neben der Zerstorung auch zu einer chemischen Verénde-
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Abbildung 7.1: Schematische Darstellung der urséchlichen Entstehung stufenartiger
Strukturen. Dargestellt ist das Intensitdtsprofil des Laser-Strahls (rot) aufgrund der
Fokussierung durch die Linse L. In a) wird der optische Durchbruch (rote Ellipse) bei
Uberschreiten der Schwellintensitéit Iy, erzeugt. Auferdem findet eine Erwirmung oder
chemische Materialverinderung statt (gelbe Ellipse), welche die Schwellintensitiat redu-
ziert. Daher findet in b) bei einem zweiten Laser-Puls der optische Durchbruch bereits
bei Uberschreiten von Iy und somit niher an der fokussierenden Linse L statt. Da die
Anderung der Schwellintensitit mit zunehmendem Abstand vom Fokus geringer wird
(Gelbschattierung), kommt es wie in ¢) zu den stufenartigen Strukturen.

rung oder Erwirmung des Materials. Die chemische Verénderung oder Erwér-
mung fithrt dazu, dass der zweite Laser-Puls die Schwelle zum optischen Durch-
bruch bereits ndher zum fokussierenden Objektiv iiberschreitet als der vorherige
Puls. Zudem &ndert der zweite Puls erneut die chemische Materialzusammenset-
zung oder erwadrmt das Material zusétzlich. Diese wechselseitige Beeinflussung
des Laser-Pulses mit dem Material setzt sich fiir mehrere Pulse fort. Die Materi-
alverdnderung nimmt jedoch mit gréfser werdendem Abstand vom geometrischen
Fokus ab, wodurch nach einer bestimmten Pulsanzahl der optische Durchbruch
erneut am urspriinglichen Fokus tiberschritten wird. Dies fiihrt zu den stufenar-

tigen Strukturen.

Bisher konnte die Entstehung stufenartiger Strukturen in Kornea und Au-
genlinse experimentell nicht gemessen werden. Dies begriindet sich darin, dass
beim Auftrennen der Gewebe die Lésionen nicht von Inhomogenitdten unter-
schieden werden konnten. Die erzeugten Strukturen zeigen jedoch Anzeichen fiir
die Strukturbildung, welche in der Draufsicht &hnlich aussehen wie erzeugte stu-
fenartige Strukturen in vergleichbaren Hydrogelen mit einem Wasseranteil von
38 %, 55 % und 75 %. Da kein erkennbarer Unterschied zwischen der Hohe stu-
fenartiger Strukturen in HEMA mit variablem Wassergehalt festgestellt wurde,
wird davon ausgegangen, dass der Effekt ebenfalls in Gewebe auftritt.

Diese Arbeit hat die Ursache und Entstehung stufenartiger Strukturen in
HEMA detailliert beschrieben. Da keine Abhéngigkeit vom Wassergehalt fest-
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gestellt wurde, kann eine direkte Ubertragung zu den Arbeiten von Ganin et
al. und Vartapetov et al. [42, 161| im Polymer Polycarbonat (PC) durchgefiihrt
werden. Die Stufenhdhe in PC mit 104 pm bei 150 nJ Pulsenergie, 2 kHz Repe-
titionsrate, 20 nm Pulsabstand und einer numerischen Apertur von 0,39 [161] ist
vergleichbar zu den Strukturgréfen in HEMA. Fiir eine Adaption der Ergebnisse
auf Strukturen in Glésern [11, 60, 94, 121, 165] miissen die verénderten Materi-
aleigenschaften, wie die hohere Schmelztemperatur beriicksichtigt werden. Eine
detaillierte Parameterstudie und Simulationen sind daher nétig, um eine Uber-
tragbarkeit auf Gldser anzuwenden.

Aufgrund der Messung einer Laser-induzierten Materialverdnderung inner-
halb von Pikosekunden bis Sekunden sowie eine Beeinflussung innerhalb einer
Linie und benachbarter Linien ist zu sagen, dass die Laser-Material-Wechselwir-
kung sich fiir Laser-Systeme mit hohen Repetitionsraten einiger MHz und kHz
gleichermafen auswirkt. Bei dem Einsatz in der Laser-Materialbearbeitung [30,
44, 52, 89, 98, 138, 150, 152, 179] und Laser-Medizintechnik [90, 95, 120, 125, 136]
ist dies zu beachten. Die Erzeugung stufenartiger Strukturen in transparenten
Medien kann in diesen Anwendungsgebieten jedoch hauptséchlich durch eine Er-
hoéhung des lateralen Pulsabstands oder eines randomisierten Adressieren der
Laser-Pulse verhindert werden.

In dieser Arbeit konnte erstmalig die Ursache eines bisher ungekléarten Ef-
fekts, der Entstehung stufenartiger Strukturen im Hydrogel HEMA, bestimmt
werden. Entgegen vorheriger Vermutungen fiihrt die beobachtete Brechungsin-
dexédnderung nicht zu einer ausreichenden zusétzlichen Laser-Fokussierung um
die Effekte zu erkliren. Es zeigt sich aber, dass eine Anderung der Schwellinten-
sitdt des Materials, bedingt durch eine Depolymerisation oder eines Temperatur-
gradienten zu den stufenartigen Strukturen fiihrt.
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Anhang

Ausbreitung einer elektromagnetischen Welle im Dielektrikum

Im folgenden Abschnitt werden die grundlegenden Effekte beschrieben, wenn eine
elektromagnetische Welle, auf ein optisch transparentes Dielektrikum trifft. Der
lineare und komplexe Brechungsindex wird vorgestellt und dessen Auswirkungen
wie Absorption oder Brechung.

Licht wird im Wellenmodell als transversale, elektromagnetische Welle mit
einer elektrischen Feldstirke E und einer senkrecht dazu stehenden magnetischen
Feldstéirke H beschrieben |35]. Beide Felder besitzen die gleiche Frequenz und
die gleiche axiale Ausbreitungsrichtung, definiert durch den Wellenvektor k. Die
Funktion fiir die elektrische Feldstérke in Abhéngigkeit des Ortes # und der Zeit
t wird als ebene Welle

E(F,t) = By e~ wt=Fi—v0), (36)

mit der Amplitude des elektrischen Feldes Ej, der Kreisfrequenz w und der
Anfangsphase ¢ dargestellt [35]. Ferner gilt, dass der Betrag des Wellenvektors

‘E’ die Wellenzahl k = ™27 mit der Wellenliinge des Lichts A und dem Bre-

chungsindex n’ ist [35]. Die Kreisfrequenz ldsst sich mit der Frequenz des Lichts

v durch w = 27 v berechnen. Zudem gilt fiir die Ausbreitung der ebenen Licht-
welle im Vakuum der Zusammenhang ¢y = v A, mit der Lichtgeschwindigkeit
im Vakuum von ca. 3 - 108 2 [35]. Diese transversale, elektromagnetische Welle
benotigt kein Medium zur Ausbreitung. Propagiert es durch ein optisch transpa-
rentes Medium, wie Luft, Wasser oder Gewebe, werden die Elektronen durch das
Lichtfeld in Schwingung versetzt [53|. Das Atom fungiert als oszillierender Di-
polstrahler und emittiert Licht der gleichen Frequenz aber anderer Phase als die
urspriingliche Welle [53]. Dies fiihrt zu einer Reduktion der Phasengeschwindig-
keit. Die lokale Lichtgeschwindigkeit ¢, ist mit dem linearen Brechungsindex des
Mediums n’ durch ¢, = % verkniipft [35]. Fiir Licht im sichtbaren und nahinfra-
roten Spektralbereich ist der lineare Brechungsindex in Glédsern, Polymeren und
Gewebe grofer gleich 1 [53]. Der Brechungsindex ist eine Materialkonstante, wel-
che die Auswirkung des Materials auf die elektromagnetische Welle widerspiegelt.
Es gilt n' = /&, [1,, mit der Permittivititszahl €, und der Permeabilitétszahl p,
des entsprechenden Mediums.

Ferner lasst sich aus dem Betragsquadrat der elektrischen Feldstérke die mess-
bare Grofte der Intensitdt I durch I = %co g0/ E|?, mit der elektrischen Feldkon-
stante e bestimmen [96].

Polarisation des Mediums, Lichtbrechung und Absorption
Bei der Propagation von Licht durch ein Medium {iibt das elektromagnetische
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Feld des Lichts eine Kraft auf die Ladungstriager der Atome im Medium aus [53].
Entsprechend der elektrischen Feldstéirke findet somit eine zeitliche und raum-
liche Ladungsverschiebung der Elektronen und Protonen, d.h. eine dynamische
Polarisation, statt [53|. Da die Protonen aufgrund der starken Wechselwirkung
eine deutlich grofsere Bindungsenergie im Kern besitzen, wirkt sich das Licht-
feld hauptséchlich auf die schwécher gebundenen Elektronen aus [27]|. Das Atom
fungiert mit den Elektronen als bewegliche Ladungstriger als Dipolstrahler und
stellt somit die Quelle einer eigenen elektromagnetischen Sekundérwelle da [53].
Die Sekundérwellen aller angeregten Dipole des Materials interferieren mit der ur-
spriinglich eingestrahlten elektromagnetischen Primérwelle des Lichtes [53]. Die
resultierende Welle kann eine andere Ausbreitungsrichtung als die Primérwelle
besitzen. Somit kann eine Lichtbrechung hervorgerufen werden [53].

Des Weiteren kann der Betrag der resultierenden elektromagnetischen Welle
geringer sein als der Betrag der Primérwelle, was der Absorption der Energie im
Medium entspricht [53]. Dies ist mafgeblich der Fall, wenn die Lichtfrequenz im
Bereich der Resonanzfrequenz der Ladungstriager des Materials liegt [53]. Eine
dampfungsfreie Ubertragung der elektromagnetischen Welle findet lediglich im
Vakuum statt [53].

Die Absorption im Medium kann durch den imaginiren Anteil des komple-
xen Brechungsindex n” beschrieben werden. Die ebene Wellengleichung von Glei-
chung (36) kann somit durch den komplexen Brechungsindex mit n = n' 4+ in”
zu [96]

E(7,t) = By e~ @t=n'ki—p0) o= k7 (37)

ergénzt werden. Die Dampfung erfolgt hierbei entsprechend des Lambert-
Beerschen Gesetzes mit dem Absorptionskoeffizienten o, = 2n” k, [96]. Die In-
tensitat ist wie bereits erwahnt proportional zum Betragsquadrat des elektrischen
Feldes. Somit ergibt sich das Lambert-Beersche Gesetz der Dampfung in Aus-
breitungsrichtung z mit I(z) = Iy e 2" *=* [96].

Niedrige und moderate Feldstédrken fithren lediglich zu einer Dipolbildung
und Polarisation des Mediums, welches wiederum eine elektromagnetische Welle
mit gleicher Frequenz wie die der eingestrahlten Welle erzeugt [53]. Die Strah-
len konnen anders gerichtet sein. Wenn Fluorophore im Material vorliegen regt
die eingestrahlte Frequenz die Molekiile zur Schwingung an [93|. Fluorophore
emittieren Licht mit einer geringeren Frequenz als die Anregungsfrequenz [93].

Hohere Feldstdrken des eingestrahlten Lichtes konnen auch zu Anregungen
Hoher Harmonischer Frequenzen der emittierenden Dipole fithren. Dies stellt
die Grundlagen von Frequenzverdopplung, Frequenzverdreifachung oder Wellen-
mischprozessen dar, auf die hier nicht weiter eingegangen wird, welche in der
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Literatur aber ausfiihrlich beschrieben sind [35, 53, 93].

Ferner kann aufgrund der Eigenschwingung von Molekiilen das gestreute Licht
mit einem zusétzlichen positiven oder negativen Versatz in ihrer Frequenz emit-
tiert werden [93]. Dieser Stokes- oder Anti-Stokes-Shift wird fiir die Raman-
Mikroskopie verwendet, welche in Kapitel 4.2 erldutert wird. Bei noch hoheren
Feldstéarken des eingestrahlten Lichts wird die Bindungsenergie von Elektronen
an den Atomkern iiberschritten und es findet eine Ionisierung statt [61]. Dem ent-
sprechend, wie stark diese Ionisierung ist, kann ein Plasma mit einer ausreichend
grofsen Elektronendichte vorliegen, welches zu Effekten wie Photodisruption fithrt
[170].
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Diese Arbeit wurde mit IxX verfasst. Fiir grafische Darstellungen wurde InkS-
cape verwendet. Die Diagramme wurden mit Qti-Plot erstellt. Zur Auswertung
und Bildbearbeitung wurde ImageJ genutzt. Zur Bibliotheksverwaltung der zi-
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und die Software der Digitalen Holographie wurden in Matlab (The MathWorks,
Inc., USA) geschrieben, welches als Studentenversion erworben wurde. Die Simu-
lation der Strahlpropagation erfolgte mit ZEMAX (Zemax, LLC, USA), welches
von der ROWIAK GmbH und dem LZH e.V. erworben wurde.
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