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Kapitel 1

Einfithrung

1.1 Motivation

Die Entwicklung kompakter Lasersysteme, die ultrakurze Pulse unterhalb einer Pico-
sekunde Dauer liefern, ermdoglichte in den letzten Jahren vielfdltige neue Einsatzge-
biete in Medizin, Forschung und Materialbearbeitung. CPA-Systemen (chirped pulse
amplification [1,2]) ist es dabei gelungen, sich in Form von leistungsfihigen Tisch-
gerdten auf breiter Front durchzusetzen, inbesondere in der Medizin, Materialbear-
beitung und Forschung.

Fokussierte man alle von der Sonne auf der Erde eintreffende Strahlung auf einen
Quadratzentimeter, so erreichte man gleichwohl noch nicht die Intensititen, die mit
modernen Lasersystemen realisierbar sind. Ein Hauptproblem bei der Weiterentwick-
lung solcher Systeme ist damit angedeutet. Sowohl an die Gitter des Kompressors als
auch an Laserspiegel und andere optische Komponenten werden durch den wieder-
holten Beschuss bei hochsten Intensitéiten strenge Anforderungen hinsichtlich ihrer
Zerstorfestigkeit gestellt.

Zwei verschiedene Ansitze fithren zu hochresistiven Laseroptiken im fs-Bereich, die

beide jeweils Vor- und Nachteile aufweisen:

e Edelmetall-Filme: Die fs-Ablation an Metallen wurde in den letzten Jah-
ren ausfiihrlich untersucht [3-7]. Hinsichtlich vergleichender systematischer Be-
trachtungen zum Zerstérverhalten verschiedener, unter identischen Bedingun-
gen hergestellter Edelmetallfilme besteht jedoch unter anderem auf dem Gebiet
der Schichtdickenabhéngigkeit der Zerstorschwelle Nachholebedarf. Insbesonde-
re bei Anwendungen wie der Herstellung von Metallgittern, deren Metallschicht
nicht beliebig dick gewihlt werden kann, stellt sich die Frage, inwiefern alter-
native Materialien in die Doméne der goldbeschichteten Optiken eindringen

konnten. Metallfilme zeichnen sich durch ihre von der Pulsdauer (unterhalb ei-
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niger ps) unabhéngige Zerstorschwelle aus, erreichen jedoch, bedingt durch ihre

hohere Absorption, nicht die Effizienz dielektrischer Komponenten.

e Dielektrische Multischicht-Systeme: Im Kleinsignal-Bereich weisen dielek-
trische HR-Schichten nahezu keine Verluste durch Absorption auf. Der sich von
Metallen wesentlich unterscheidende Ablationsmechanismus [6, 8-13] bedingt
jedoch eine Pulsdauerabhingigkeit der Zerstérschwelle bis hinunter in den Ul-
trakurzpulsbereich [14], wodurch Metalle bei Pulsdauern unterhalb von ca. 50 fs

vergleichbare oder sogar bessere Zerstérschwellen aufweisen.

Ein weiteres Kriterium fiir den Durchsatz optischer Bauelemente ist die Effizienz.
Dielektrische Spiegel und Gitter lassen sich fiir einen beschrinkten Spektralbereich
auf nahezu 100% Effizienz optimieren. Metalle weisen dagegen im sichtbaren Bereich
Verluste von mindestens einem Prozent auf. Handelt es sich um sehr breitbandige
(ultrakurze) Laserpulse, konnen metallische Filme wegen der geringeren Auswirkung
der Wellenldngenverstimmung auf die Effizienz durchaus einen héheren Durchsatz
liefern als vergleichbare dielektrische Systeme.

Das Ziel dieser Arbeit ist es, moglichst allgemein zutreffende Aussagen iiber die im
fs-Bereich einzusetzenden Laseroptiken zu treffen und anhand von ausgewihlten Bei-

spielen in Experiment und Theorie auf ihre Stichhaltigkeit hin zu {iberpriifen.



Kapitel 2

Messung von Zerstorschwellen

2.1 Bestimmung der Zerstorschwelle

Die Weiterentwicklung von Kurzpuls-Lasersystemen mit Pulsdauern im Femtosekun-

denbereich hinsichtlich ihrer erreichbaren Leistung ist im Wesentlichen durch die

Strahlungsfestigkeit der verwendeten laseroptischen Bauelemente limitiert [6].

Die Charakterisierung des Zerstorverhaltens einer Probe hingt von einer groflen An-

zahl von Parametern ab, die sich hinsichtlich ihres Wirkens in zwei Gruppen einteilen

lassen. Zum einen sind dies laserseitige Parameter; zu ihnen gehoren:

Gesamtenergie des Laserpulses
Fliche des fokussierten Laserstrahls auf der Probenoberfliche
Fluenzverteilung auf der Probenoberfliche (rdumliches Strahlprofil)

Zentralwellenldnge \.. In dieser Arbeit gilt, wenn nicht anders angegeben, A\, =
795 nm.

spektrale Bandbreite des Pulses, gibt im bandbreitenbegrenzten Fall eine mini-
male FWHM-Pulsdauer vor.

FWHM-Pulsdauer 7 (full width at half maximum = Zeitintervall, in dem die

Laserintensitéit hoher ist als die Hilfte der Maximalintensitit.)

Schussanzahl N auf eine Stelle der Probe (N-on-1). Solange nicht anders ange-
geben, wurde in dieser Arbeit jede Probe mit 10.000 Schuss bestrahlt.

Repetitionsrate: Die Repetitionsrate betrug fiir alle Zerstérschwellenmessungen
in dieser Arbeit 1kHz.

Die zweite Kategorie umfasst probenseitige Parameter:
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e Materialzusammensetzung der Probe
e Topographie der Probe: Dicke und raumliche Abfolge der einzelnen Schichten

e Probenpraparation: Reinheit der verwendeten Materialen, Oberflichenrauhig-

keit und -verschmutzung, Volumenpackung.

e Aus den vorherigen drei Punkten lassen sich thermische, optische und mecha-
nische Eigenschaften des Gesamtsystems schlussfolgern, z. B. Reflektivitit und

Effizienz, Warmeleitfahigkeit und Warmekapazitét.

o Zerstorungskriterien: Es gilt, festzulegen, welche Art von Zerstérung gemessen
werden soll. Laser-Ablation soll im Kontext dieser Arbeit als makroskopischer,
laser-induzierter Materialabtrag von einer Probe verstanden werden. In vielen
Féllen finden irreversible Modifikationen (Inkubation) der Probe bereits unter-
halb der Ablations-Schwellfluenz statt, die thermische, optische und mechani-
sche Eigenschaften der Probe verdndern, ohne jedoch Material abzutragen. Die
Ursachen dieser Verdnderungen sind entweder chemischer Art (z. B. Oxydation)
oder liegen in der Verdnderung der Materialeigenschaften (Farbzentrenbildung,

Kristallumordnung, mechanische Verspannung, Oberflichenrauhigkeit).

Im Zusammenhang mit Mehrfachschuss-Experimenten lassen sich die Auswirkungen
der Inkubation auf die Zerstérschwelle untersuchen. Latente Verdnderungen der Probe
haben im allgemeinen eine Verringerung der fiir Ablationsprozesse benétigten Fluenz
zur Folge. Bedingt wird dies durch hohere Absorption des Laserlichts in der Pro-
be oder Speicherung eines Teils der applizierten Laserenergie im Form von Wérme
(dynamischer Prozess!) und mechanischer Verspannung.

Unter gewissen Voraussetzungen lésst sich die Zerstorfluenz durch Mehrfachschiisse
steigern, wie in den Féllen der Verringerung der Oberflaichenrauhigkeit durch teilwei-
ses Aufschmelzen der Probe oder des Abdampfens von Oberflichenverunreinigungen.
Derartige Prozesse werden unter dem Begriff der Laserkonditionierung zusammenge-
fasst.

Nicht zuletzt stellt sich die Frage, wie das Einsetzen von irreversiblen Verédnderungen
zu erfassen ist. Es ldsst sich dazu eine Vielzahl von Verfahren anfiihren, die nach
ihrer Art in zwei Hauptklassen einzuteilen sind: Verfahren, die nach der Bestrah-
lung angewendet werden und solche, die wihrend der Laserbestrahlung zum Einsatz
kommen. Zur ersten Gruppe gehéren Mikroskopieverfahren wie optische Mikroskopie,
Elektronenmikroskopie (SEM), atomare Kraftmikroskope (AFM, STM) und Wei}-
lichtinterferometrie (WLI), die chemische Analyse (Ramanstreuung, Strukturanalyse

mittels chemischer Nachweisverfahren) sowie Elektronenstreuverfahren. Diesen Me-
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thoden haftet der Nachteil an, dass die Dynamik der laserinduzierten Zerstorung mit
ihnen nicht beobachtet werden kann.

Zu den in situ-Messverfahren gehoren zeitaufgeloste Reflexions-/ Transmissions-/
Absorptionsmessungen (RTA-Analyse), photothermische Messverfahren (thermal len-
sing [15,16], probe beam refraction [17,18]) und zeitaufgeloste Massenspektroskopie.
Mit ihrer Hilfe lassen sich bestimmte Materialparameter zu jedem gewiinschten Zeit-
punkt der Messung registrieren (z.B. Elektronentemperatur an Metalloberfléichen),
aus denen indirekt auf andere Parameter geschlossen werden kann (z.B. auf die Ein-
dringtiefe hoch angeregter, nicht thermalisierter Elektronen unmittelbar nach dem
Laserbeschuss [19]).

Allen Methoden ist gemeinsam, dass sie das Einsetzen irreversibler Schiden im Rah-
men ihres Messregimes definieren, weshalb sich auf unterschiedliche Weise ermittelte
Zerstorschwellen nur bedingt miteinander vergleichen lassen. Zum Beispiel finden sich
in der Literatur sowohl Angaben iiber Zerstorschwellen, die auf optischer Mikrosko-
pie beruhen [20], als auch solche, die auf Verinderungen der Reflektivitéit der Probe
wihrend der Bestrahlung basieren [21].

Die Industrie-Norm ISO 11254 legt Messmethoden und deren zuldssige Abweichun-
gen fiir das ns-Regime fest, wihrend eine vergleichbare Norm fiir fs-Messungen noch
nicht existiert. Im Laufe dieser Arbeit werden bis auf eine Ausnahme (Round-Robin-
Experimente) die Zerstorfluenzen auf der Oberfliche der Probe angegeben. Diese
unterscheidet sich durch den Faktor cos; von der Fluenz im Laserstrahl, wobei 0;

der Einfallswinkel ist.

2.2 Bestimmung der Bestrahlungsfluenz

Fiir eine anschauliche Beschreibung der Bestrahlungsfluenz gehen wir einfiihrend,
ohne Beachtung der Allgemeinheit, von einem Zylinder-Profil (top hat) mit konstan-
ter Fluenz iiber den Strahlquerschnitt aus. Steigert man die Energie des Strahls bis
zu derjenigen Energie Fy,, bei der das Material erste Anzeichen von irreversiblen
Veriéinderungen aufweist, ergibt sich die Laserinduzierte Zerstorschwelle (LIDT - La-

ser Induced Damage Threshold) aus
Fth == Eth/A, (21)

wobei A die Fliache des Zylinder-Profils ist. Die Genauigkeit bei der Bestimmung von
Flache und Schwellenenergie wirkt sich direkt auf die Zuverléssigkeit und die Repro-
duzierbarkeit der gemessenen Zerstorschwellen aus, sie ist jedoch kein ausschlief8liches
Kriterium. In den meisten Féllen steht kein Zylinder-Profil zur Verfiigung: die Fluenz

hiéngt von den rdumlichen Koordinaten x und y auf der Probenoberfliche ab. Von
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grofler Wichtigkeit ist daher die genaue Charakterisierung des Strahlprofils.

Auch der zeitliche Verlauf des Pulses darf nicht vernachlissigt werden, inbesonde-
re fiir Messungen an dielektrischen Schichten, bei denen sich die Form der Flanken
auf die Anzahl der Seed-Elektronen im Leitungsband auswirkt, welche wiederum die
registrierte Zerstorfluenz wesentlich beeinflusst.

Im folgenden werden diejenigen drei Verfahren vorgestellt, die bei der Bestimmung

der Fluenzverteilung auf der Probenoberfliche angewandt wurden.

2.2.1 Schneidenmethode

Bei diesem Verfahren werden die Abmessungen des Fokuses durch eine bewegliche
Schneide ermittelt, die einen Teil des Strahls verdeckt [22] und dadurch die gemes-
sene Energie nach der Schneide veréndert. Voraussetzung fiir die Anwendbarkeit der
Schneidenmethode ist, dass die Fluenzfunktion F'(x,y) separabel ist, d. h. F(z,y) ist
das Produkt zweier Faktoren, von denen der eine nur von x und der andere nur von y
abhéngt. Ist dies nicht der Fall, ldsst sich das Strahlprofil nicht eindeutig bestimmen
(vgl. Abb. 2.1). Fiir Gauf3sche Strahlprofile ergibt sich ein Zusammenhang zwischen
dem Strahlradius wy (F(wy) = 1/€® Fjuq) und der Distanz d zwischen den Punk-
ten, an denen die gemessene Energie 20% bzw. 80% der Gesamtenergie des Strahls
erreicht [23]:

wo = 1.188d. (2.2)

Bei der Vermessung elliptisch-gauf}férmiger Profile ist darauf zu achten, dass die Ver-

schieberichtungen der Schneide mit den Hauptachsen der Ellipse iibereinstimmen.

2.2.2 Ableitung der Schwellluenz aus dem Durchmesser der

zerstorten Flache

Bei Lasern, die zur Bestimmung von Zerstorschwellen genutzt werden, hingt die Flu-
enz hiufig von den rdumlichen Koordinaten in der Ebene des Strahlquerschnitts ab.
Materialmodifizierende Effekte wie Farbzentrenbildung und Ablation treten bei Er-
reichen einer bestimmten Energie zuerst in den Gebieten des Strahlprofils auf, die
die hochste Fluenz aufweisen. Wird die Fluenz weiter erhcht, vergroflern sich die-
se Gebiete. Bei rein optischen Effekten werden Verdnderungen registriert, wenn die
Schwellenbedingung F'(x,y) > Fy, erfiillt ist. Thermische und mechanische Effekte
beeinflussen dariiberhinaus Nachbargebiete, in denen die Schwellenbedingung nicht
erfiillt ist.

Dies wird durch den Begriff der Einflusszone beschrieben, die idealisiert bestimmt

wird, indem man eine Probe mit einem Zylinderprofil bei einer Fluenz, die grofier als
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Abbildung 2.1: Existieren im Fokus lokale Intensititsmaxima, die so
verteilt sind, dass die Fluenz nicht separabel ist, dann ist das Strahl-
profil nicht eindeutig aus zwei orthogonalen Abtastungen bestimm-
bar. Die im Bild eingetragenen und abgeleiteten Kurven ergeben sich
jeweils, wenn sich die Punkte hochster Intensitit entweder an der

Positionen 1 oder 2 befinden.

die Schwellenfluenz ist, bestrahlt und die Abmessungen der modifizierten Zone mit
denen des Profils vergleicht. Im Zusammenhang mit Schmelz- und Ablationsprozes-
sen wird hiufig von der Warmeeinflusszone gesprochen, welche die Ausdehnung der
Wiirmefront im Material nach Applikation des Laserpulses beschreibt [24].

Trigt man die Fliche der verdnderten Gebiete iiber dem Logarithmus der Energie
auf, lassen sich Riickschliisse auf die Schwellenfluenz ziehen, vorausgesetzt, dass das
Strahlprofil bekannt und die Einflusszone klein gegeniiber den Abmessungen des mo-
difizierten Gebietes ist [24]. Sowohl in Metallen als auch in Dielektrika umfasst die
Wiérmeeinflusszone bei fs-Bestrahlung deutlich weniger als 500 nm (siehe spétere Ka-
pitel), was bei Strahldurchmessern von mehr als 10 um vernachléssigt werden kann.
Die Vergroflerung des modfizierten Gebietes mit steigender Energie kann mit Hilfe
von Abbildung 2.3 veranschaulicht werden. Die Schwellenfluenz entspricht hier einer
horizontalen Ebene, durch die das Profil-Gebirge je nach applizierter Energie mehr
oder weniger hindurchstot. Die oben beschriebene modifizierte Fliche erhélt man
aus dem Schnitt des Profils mit der Ebene.

Im Falle eines kreisformigen riumlichen Gaussprofils ist die Fliche A = 7/4 D? in
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Abbildung 2.2: Bestimmung des Gaussschen Strahlradius wg (eigene
Messung an Silberspiegeln verschiedener Filmdicke): Das Quadrat des
Durchmessers wird iiber dem Logarithmus der Pulsenergie aufgetragen.

Der Anstieg des linearen Fits bestimmt wy.

Abhéngigkeit von der Maximalfluenz Fj definiert durch [25]

T Fi
A= T2 <—°> 2.3
2 wO n Fth Y ( )

wobei wq der gausssche Strahlradius bei 1/€? I, und Fy, die Schwellenfluenz der

Materialmodifikation ist. F} ist bestimmt durch die Pulsenergie Ep,;; zu [26]

o 2EPuls
Fy = =24,
TWw§

(2.4)

Ist der Gauss-Strahl elliptisch, nimmt wy in den Hauptachsen den Maximal-/Mini-
malwert an. Ein elliptisches Profil kann fiir die Anwendung in den Gleichungen 2.3

min)l/Z‘

max
Wy

und 2.4 in ein kreisférmiges iiberfiihrt werden durch wy = (w]
Den Wert von wy erhélt man, indem D? = ab (a, b sind die Hauptachsen der Ellipse)
iber dem Logarithmus der Pulsenergie aufgetragen wird (Abb. 2.2) [24]. Aus dem
linearen Fit der Form

D?>= A+ BlogE (2.5)

und D? = 2w? In(E/Ey,) folgt:

(2.6)



2. Messung von Zerstorschwellen 12

— 60
=
=,
L 40
Q
=
Q
2 20
—
0
1200
N 00 500
/7 400 200
7 oo 100 g o e

Abbildung 2.3: Im Streulicht aufgenommener Fokus am Jenaer
kHz-Ti:Sa-Laser.

Der Umrechnungsfaktor 21n 10 ergibt sich dadurch, dass Diagramme wie Abbildung
2.2 in der Praxis in zehnerlogarithmischer Teilung vorliegen. Setzt man die Gleichun-

gen 2.3-2.6 ineinander ein, ergibt sich fiir die Schwellenfluenz

21n 10

F, =
th 7TB

exp [—A/B]. (2.7)

2.2.3 Charakterisierung des Fokus mittels CCD-Kamera

Eine weitere Moglichkeit der Charakterisierung des Fokus besteht in der Fotografie
des von der Probenoberfliche stammenden Streulichts mittels CCD-Kamera (Sony
XC-55, Progressive Scan). Abbildung 2.4 zeigt die Anordnung des Messaufbaus, in
dem die Kamera gleichzeitig zur Uberwachung der Proben hinsichtlich laserinduzier-
ter Verdnderungen genutzt wurde. Kalibriert wurde der Beamprofiler anhand von
Mikrometermafistdben, die in der Ebene der Probenoberfliche angebracht wurden.
In Abbildung 2.3 ist ein am Jenaer kHz-Ti:Sa-Lasersytem aufgenommener Fokus dar-
gestellt. Im allgemeinen lieflen sich die Foki durch elliptische Gauss-Profile annéhern.
Mit Hilfe von Gleichung 2.4 lassen sich dann die Maximalfluenzen ableiten. Mitunter
wies der Fokus ein stark welliges Profil auf. In diesen Fillen wurde wie bei fotometri-
schen CCD-Messungen in der Astronomie vorgegangen [27].

Nach Abzug des Hintergrundes wird das Bild numerisch integriert und der resultie-

rende Wert Pg; mit der Pulsenergie Fp,;s gleichgesetzt. Die Fluenzwerte des Pixels
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{i,j} ergeben sich aus
P{i,j} Epus
Po did;’

wobei die Py; ;3 den Pixelwert von {i,j} und (d;, d;) die Pixelabmessungen darstellen.

Fun = (2.8)

Wenn der Fokus im Streulicht fotografiert wird, sind hochreflektive Schichten wegen
ihres geringen Streukoeffizienten ungeeignet. Eine Erhohung des gestreuten Anteils
durch rauhere Oberflichen zieht aber gleichzeitig eine Verstdarkung der Absorption in
der Probe nach sich (vgl. Abschnitt 3.2), wodurch die Schwellfluenz sinkt.

Die verwendeten Streuproben waren metallisch und streuten einen Anteil von ca.
40% des einfallenden Lichts. Wie in Abschnitt 3.3.2 ausfiihrlich erliutert wird, weisen
metallische Filme im fs-Bereich von der Pulsdauer unabhéngige Zerstérschwellen auf.
Im Experiment erreichten die Streuproben eine maximale Belastbarkeit von ca. 0.14
J/em? im Multischussbetrieb, wihrend die Messungen bei Fluenzen von (0.05-0.9)

J/em? durchgefiihrt wurden.

2.2.4 Vergleich der Methoden

Sowohl bei der Schneidenmethode als auch bei der Abbildung des Fokus-Streulichtes
auf CCD wird der zerstorende Strahl direkt vermessen. Im fs-Regime werden im
Zusammenhang mit laserinduzierter Zerstorung im fokussierten Strahl Intensitédten
erreicht, die nichtlineare Effekte in der Luft zur Folge haben. Infolgedessen kommt
es zu Verdnderungen des Strahls (Selbstfokussierung, Selbstphasenmodulation, gerin-
gere Intensitidt durch Pulsverlingerung) und der im Strahl transportierten Energie
(Absorption in Luftdurchbriichen). Um die Verfilschung der ermittelten Fluenzwerte
durch nichtlineare Effekte zu minimieren, sind folgende Punkte bei jeder Messung zu

beachten:

e Die Position des Fokuses ist hinter die Probenoberfliche zu verlagern. Erreicht
der Strahl seine minimale Ausdehnung in x- und y-Richtung an zwei verschiede-
nen Stellen (dieser Effekt tritt bei unterschiedlichen Divergenzen in den geome-
trischen Hauptachsen des Strahls auf), ist der vordere Fokus der mafigebende.
Diese Vorgehensweise minimiert Verfilschungen des Strahlprofils, da die Maxi-
malintensitit an jedem Ort vor der Probe kleiner ist als auf der Probenober-
fldche.

e Das Strahlprofil wird bei Fluenzen bzw. Intensitdten ermittelt, die moglichst im

Bereich der Zerstorschwellen der Proben liegen.

Bestimmt man Zerstorschwellen bei kurzen Pulsen, ist die Ableitung der Schwellflu-
enz aus dem Durchmesser der zerstorten Fliche den anderen Methoden vorzuziehen,

solange die Warmeeinflusszone gegeniiber den Fokusabmessungen vernachlissigbar



2. Messung von Zerstorschwellen 14

klein ist. Von Vorteil ist bei diesem Vorgehen, dass sich nichtlineare Effekte und Ab-
sorption in Luft in systematischen Abweichungen der D?/In E-Kurve vom linearen
Anstieg zeigen. Fiir Pulsdauern im ns-Bereich kommen wegen der groflen Wérmeein-
flusszone nur Schneidenmethode und CCD-Photometrie in Frage. Bei kurzen Pulsen
und hohen Fluenzen sind diese beiden Methoden jedoch nur im Einzelschussbetrieb
einsetzbar.

Alle drei vorgestellten Methoden liefern fiir einen identischen Versuchsaufbau dhnliche
Resultate mit einer Ubereinstimmung von ca. + 15%, wobei die Schneidenmethode
mit Schwankungen von ca. 25% bei aufeinanderfolgenden Messungen vergleichsweise

ungenaue Ergebnisse lieferte.

2.3 Energiemessung und Pulsdauerbestimmung

2.3.1 Femtosekunden-Pulse

Die Leistung des Jenaer kHz-Systems wurde mit einem Leistungsmessgerit der Firma
Gentec bestimmt. Das Gerét gab die Durchschnittsleistung mit +1% Genauigkeit an,
woraus unter Beriicksichtigung der Wiederholrate die applizierte Energie pro Schuss
ermittelt wurde.

Die Pulsdauer wurde mit einem SHG-Autokorrelator (PulseScope, Firma APE, Ber-

lin) ermittelt.

2.3.2 Nanosekunden-Pulse

Die Pulsdauern lassen sich hier mit Hilfe einer schnellen Photodiode bestimmen.
Verwendet wurde am NdYAG-Laser eine FND 100-Photodiode (EG&G, jetzt Perkin
Elmer) mit einer Impulsantwortzeit von ca. 200 ps. Bei der Energiemessung kam ein
Energiemesskopf ED 500 (Gentec) zur Anwendung, dessen Sensibilitéit bei ca. 3V/J
lag.

2.4 Vergleichende Experimente

Experimentell ermittelte Zerstorschwellen sind gleichermaflen statistischen Schwan-
kungen und systematischen Fehlern unterworfen.

Es bietet sich daher an, bei jeder Messung eine gewisse Anzahl von Referenzobjekten
zu vermessen, um erstens den Umfang der Schwankungen abzuschétzen und zweitens
die Ergebnisse des entsprechenden Messtages hinsichtlich der Ergebnisse der Refe-
renzproben zu korrigieren. Systematische Fehler eines isolierten Messaufbaus lassen

sich auf diese Weise jedoch nicht vollstdndig eliminieren.



2. Messung von Zerstorschwellen 15

Graufilter

I fs-TiSaphir

Ul Laser
Achromat
f=40cm <7—

Telesk
= > Cesedp Spektrographl
Energiemesskopf
‘ Autokorrelator I

O CCD-Kamera

Probe abbildende Linse

Vakuumkammer

Abbildung 2.4: Schematische Darstellung der Messanordnung zur Bestimmung der
fs-Zerstorschwellen am kHZ-System der FSU Jena.

Dazu bedarf es verschiedener Messungen identischer Proben oder von Proben der glei-
chen Produktionsreihe, die von unabhéngigen Beobachtern an verschiedenen Laser-
systemen durchgefiihrt werden sollten. Diese sogenannte Round-Robin-Methode der
Messung identischer Proben an verschiedenen Zerstérmessplitzen liefert eine gute
Abschitzung systematischer Fehler, die umso aussagekriftiger ausfillt, je mehr In-
stitute an den Messungen beteiligt sind und je besser die zeitliche Abstimmung der
Experimente ist (Probenalterung).

Ergebnisse sowohl von Referenzmessungen als auch Round-Robin-Experimenten sind
in Abschnitt 4.5 zu finden.

2.5 Messanordnungen

Im Verlauf dieser Arbeit wurden Messungen an fiinf verschiedenen Lasersystemen
durchgefiihrt:

500 fs-Farbstofflasersystem FAMP, FSU Jena ( [28,29]):

- Zentralwellenldnge: 497 nm bzw. 532 nm
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- Pulsdauer: (550-700) fs

- Energie: (200 — 250) p.J

- Wiederholfrequenz: (0.5-3) Hz
- Stabilitdt: + 25% rms

kHz-Ti:Sa-Lasersystem, FSU Jena ( [30]):

- Zentralwellenldnge: 803 nm

- Pulsdauer: (50-600) fs, iiber Kompressorseparation regelbar
- Energie: (1.0 — 1.1) mJ

- Wiederholfrequenz: 1kHz

- Stabilitit: &= 3% rms

kHz-Ti:Sa-Lasersystem, BAM Berlin:
- Zentralwellenlinge: 795 nm

- Pulsdauer: 120 fs

- Energie: 600 p.J

- Wiederholfrequenz: 1kHz

- Stabilitéit: & 3% rms

Ti:Sa-Lasersystem, FSU Jena:

- Zentralwellenléinge: (790-800) nm

- Pulsdauer: 130 fs

- Energie: (250 — 400) p.J

- Wiederholfrequenz: 9.7 Hz oder 20 Hz
- Stabilitit: & 10% rms

NdYAG-Lasersystem, FSU Jena:

- Zentralwellenlénge: 532nm (SHQG)

- Pulsdauer: 6 ns

- Energie: 15mJ

- Wiederholfrequenz: Einzelschussbetrieb bis 10 Hz
- Stabilitit: + 5% rms

Der weitaus grofite Teil der Ergebnisse stammt vom Jenaer kHz-Ti:Saphir-Laser, Ab-
bildung 2.4 zeigt den Messaufbau an diesem System. Fast alle Messungen wurden
in Luft durchgefiihrt. Wéhrend schadensmorphologischer Untersuchungen wurde im
Vakuum und in reinen Gasatmosphéren gemessen. Dies wird an den entsprechenden

Stellen der Arbeit explizit erwéhnt.



Kapitel 3
Zerstorschwellen an Metallen

Das Anliegen dieses Kapitels ist es, die Mechanismen der fs-Ablation von Metallen
ausgehend von Zerstorschwellenmessungen zu klédren, auf die Morphologie der laser-
induzierten Zerstorung einzugehen und verschiedene Materialien hinsichtlich ihrer
Eignung fiir laseroptische Bauelemente zu priifen.

Ausgehend von den optischen und thermischen Eigenschaften der Proben-Metalle
werden mittels RTA-Analyse (Reflexion, Transmission und Absorption) und TTM
(Zwei-Temperatur-Modell) die zu erwartenden Zerstorschwellen von Metallfilmen auf
dielektrischem Substrat vorhergesagt und mit den Messungen verglichen. Hinsichtlich
der Morphologie laserinduzierter Zerstérung wird versucht, verschiedene beobachtete

Phianomenen durch Einbeziehung physikalischer Prozesse zu erkliren.

3.1 Das Zwei-Temperatur-Modell

3.1.1 Die Wirmeleitungsgleichungen

Die Temperaturentwicklung in metallischen Schichten wéhrend der ersten zehn ps
wird durch das Zwei-Temperatur-Modell (nachfolgend TTM, von Two Temperature
Model) beschrieben. Erste Andeutungen zu diesem Thema finden sich in [31], in [3]
wurde das TTM erstmalig mathematisch formuliert. Vor allem wihrend des letzten
Jahrzehnts gab es umfangreiche Studien auf diesem Gebiet [4,5,7,19,32,33], deren
Ergebnis eine erfolgreiche Beschreibung der thermischen Vorgéinge in Metallen bei An-
regung unterhalb der Plasmaschwelle, im Zeitbereich von laserinduzierter Anregung
bis zur Einkopplung der Energie in das Gitter, ist.

Das TTM unterscheidet Elektronengas und Phononenbad als zwei unterschiedliche
Warmebader mit verschiedenen Warmeleitungs- und Warmekapazititskoeffizienten,
von denen sich jedes fiir sich im lokalen thermischen Gleichgewicht befindet und

der jeweiligen Wirmeleitungsgleichung geniigt. Das einfallende Laserlicht regt fast

17
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ausschlielich das Elektronengas an, der vorherrschende Absorptionsmechanismus ist
die inverse Bremsstrahlung. In der Wirmeleitungsgleichung fiir das Elektronengas
taucht die aufgenommene Energie in Form eines Quellterms P(z,t) [19]

_ AI(z,t)e#/

P(z,t) = T = ey (3.1)

auf, wobei A der absorbierte Anteil der einfallenden Energie fiir Schichten der Dicke
d, l; die optische Skintiefe (I, = a~!, a - Absorptionskoeffizient) und I(z,t) die
Intensitit des Pump-Pulses ist. Die absorbierte Energie ldsst sich auch iiber den

Anfangswert [34] von T,(z) definieren:

éL}FLL()se_z/lS
T.(2,0) = T;(0 . 3.2
(2,0) =Ty ( )+\lﬂ2nek%ls(1—€d/ls) (3.2)

F,ps ist hier die absorbierte Fluenz, n, die Elektronendichte und kg die Boltzmannkon-
stante. Gibt man eine Anfangsverteilung vor, ist darauf zu achten, dass die Pulsdauer
wesentlich kleiner sein muss als die Zeitskala der Diffusion innerhalb des Elektronen-
gases. Dies wurde numerisch fiir die im Experiment verwendeten Pulsdauern gepriift
und bestétigt.

Die hier gewéhlte eindimensionale Darstellung ist hinreichend genau, da der Durch-
messer der bestrahlten Fliche in allen Fillen um mindestens den Faktor 100 gréfer als
die vertikale Eindringtiefe und die horizontale Ausbreitung der deponierten Energie
ist.

Durch die Elektron-Phonon-Relaxation wird Energie vom Elektronengas in das Git-
ter iibertragen, die beiden Wirmeleitungsgleichungen werden dadurch gekoppelt: Der
Verlustterm in der Wéarmeleitungsgleichung des Elektronengases ist Quellterm in
der des Gitters. Die Geschwindigkeit der Relaxation findet Ausdruck im Elektron-
Phonon-Kopplungskoeffizienten ¢, der bei hohen Elektronengastemperaturen und fiir
Gittertemperaturen nahe der Debyetemperatur zu einer materialabhéingigen Konstan-

ten wird [19]. Das TTM-Gleichungssystem nimmt dann folgende Form an:

or, D[ D
Oe(Te) at - & </’€e§Te> —4g (Te - TL) + P(Za t)a (33)
oT; 0 0
CL(TL) a—tL = & <KJL$TL> + qg- (Te — TL) (34)

Der Index e beschreibt die Eigenschaften des Elektronengases, L die des Gitters. Die
C; sind die Wiarmekapazititen, die k; sind die Warmeleitfahigkeiten.

C. kann nach der Theorie der Fermi-Fliissigkeiten wie folgt angenihert werden [35,36]:
w’n k3T,

Ce(Te) = 2E,

[1 n O(Tg)}, (3.5)
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Er ist die Fermienergie des behandelten Materials und O(T7?) ist ein quadratischer
Restterm. Die Wiarmekapazitit des Gitters C' ist nach dem Debye-Modell gegeben

durch [37

urc [ ] C k TL 3 TD/TL x46$ d
Ty) = ONkp == / T 4 3.6
W(T1) = oNks (1) [ e (3.6)

N ist die Anzahl der Atome in der Probe und T, die Debye-Temperatur [37],

Tp

ho, (672N /3
”(7r ), (3.7)

kg %
wobei v, die Schallgeschwindigkeit im Medium und V' das Volumen der Probe ist. Fiir
Tr, > Tp hiangt Cp, nicht mehr von der Temperatur ab, der asymptotische Wert fiir
C', betragt dann 24.94 .J/(Mol K) (Dulong-Petitsches Gesetz).
Die Wiarmeleitfahigkeit von Metallen setzt sich aus den Beitrigen von Elektronengas
und Phononen zusammen. Die Wérmeleitfihigkeit des Phononenbads ldsst sich mit

folgender Niherung abschéitzen [37]:
1
Ry = g C’Lvslpp, (38)
Hier ist [,, die mittlere freie Wegldnge zwischen den Phonon-Phonon-Stéen. Die

Wirmeleitfihigkeit des Elektronengases betriigt [19,37]

1 2C,Er  mnck3T,Tee
e — & Oe lee — - ) 3.9
" 3 vE 3mv 3m ( )

wobei vr die Fermi-Geschwindigkeit, v die mittlere Stofifrequenz und 7., die mittlere
Stofzeit der Elektron-Elektron-Streuung ist. Im Falle eines reinen Metalls iiberwiegt
der Beitrag der Elektronen den der Phononen fiir alle Temperaturen bei weitem, da
das Verhiltnis von k. zu k7, ca. 10% bis 103 betrigt.

Der Beitrag des Gitters zur Warmeleitung x;, kann vernachléssigt werden. Gleichung

3.3 vereinfacht sich somit zu

o, 9/ 0

CT) S = a(mETe)—g (T, — T,) + P(z, 1), (3.10)
T

C’L(TL)a—tL = ¢g-(T.-Ty). (3.11)

Das Gleichungssystem 3.10-3.11 wurde mittels eines Programmpaketes (Matlab-Add-
on FEMLAB, Comsol-group) numerisch gelost. Die Randbedingungen wurden wie
in [19] so gewdhlt, dass kein Energiefluss aus der Probe heraus stattfand. Es muss
jedoch beachtet werden, dass diese Voraussetzung nur im oben bereits erwihnten
Zeitrahmen des TTM giiltig ist. Betrachtet man die Temperaturentwicklung wéhrend
einer Pulsfolge, muss nach thermischem Gleichgewicht zwischen Elektronengas und
Gitter mit der einheitlichen Temperatur 7" die dreidimensionale Warmeleitungsglei-
chung mit Verlusten Py,
aT

O(T) 5 = V(5. VT) = P(T) (3.12)
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bis zum Zeitpunkt des néichsten Laserpulses gelost werden. Die Anfangsbedingungen
erhilt man aus dem Ergebnis des TTM nach Einstellung des thermischen Gleichge-
wichts, wobei die laterale Ausbreitung der Wiarme wihrend der Geltungsdauer des
TTM vernachléssigbar ist. Setzt man einen zylinderférmigen Laserpuls voraus, kann
eine Anfangsverteilung mit den Abmessungen des Laserspots, die nur von z abhéngig
ist, angenommen werden. Pp(7) wurde in den Berechnungen zur Schussanzahl-Ab-
hiangigkeit der Zerstorfluenz durch einen dem Verlust durch Elektron-Phonon-Kopp-
lung #hnlichen linearen Term Pp(T — Tj) angenihert, wobei Ty die Temperatur des
Substrates und des umgebenden Mediums (Luft) ist. In jedem untersuchten Mate-
rial war die in der Probe nach Verlusten verbliebene Energie nach 1 ms anndhernd
gleichméBig im Probenvolumen (@ 25.4mm, Dicke: 6.4mm) verteilt.

Die irreversible Verdnderung der Probenoberfliche geht in zwei Stufen vor sich:

1. Aufschmelzen: Nach Erreichen der Schmelztemperatur wird die Schmelzent-
halpie durch Abkiihlen des heiflen Elektronengas oder der benachbarten Regio-
nen aufgebracht. Nach der Thermalisierung der beiden Wiarmebéder kiihlt sich
die geschmolzene Region ab und rekristallisiert bei Unterschreiten der Schmelz-
temperatur. Simtliche hier vorgestellte TTM-Rechnungen beziehen sich auf das

Erreichen dieser Schwelle.

2. Verdampfen: Nachdem die gesamte Oberflichenregion geschmolzen ist, wird
die Probe bis zur Siedetemperatur erhitzt. Einzelne Atome dampfen bereits ab,
nachdem nur ein Bruchteil der spezifischen Siedeenthalpie im Volumen entzogen

wurde und hinterlassen sichtbaren Ablationsschaden.

3.1.2 Die Elektron-Phonon-Kopplungskonstante g

Wie im vorigen Abschnitt gezeigt wurde, wirkt sich aufler dem Wérmeleitungskoeffizi-
enten des Elektronengases k. auch die Elektron-Phonon-Kopplung g auf die Tempera-
turverteilung in der Probe nach Erreichen des thermischen Gleichgewichts zwischen
Elektronengas und Gitter aus. Im Gleichungssystem 3.10-3.11 sind dies die beiden
einzigen Groflen, die die Dynamik des Systems bestimmen.

Die Temperatur an der Probenoberfliche zum Zeitpunkt des Erreichens des Gleichge-
wichts wird von den beiden genannten Koeffizienten in gegensétzlicher Weise beein-
flusst. Eine Steigerung der Wiarmediffusivitit im Elektronengas bewirkt einen schnel-
leren Abtransport der in der Skinschicht deponierten Energie ins Probeninnere und
damit eine geringere Oberflichentemperatur (hohere Zerstorschwelle) zum Zeitpunkt
des Gleichgewichts, wihrend eine erh6hte Einkopplungsrate der Verteilung der depo-

nierten Energie ins Probeninnere entgegenwirkt.
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Abbildung 3.1: Mittels TTM wurde die Oberflichentemperatur von
Goldschichten verschiedener Dicken nach fs-Laserbestrahlung unter Va-
riation der Elektron-Phonon-Kopplung g ermittelt. Unter Beriicksichti-
gung der Schmelzenthalpie wurden dann die Verdampfungsenergien er-
mittelt; diese wurden auf den Wert fiir g = 2.0 - 10! W/m3 K und dicke
Schichten (d>1000 nm) normiert.

Abbildung 3.1 zeigt eine vergleichende Beispielrechnung anhand von idealen Gold-
schichten. Die verwendeten thermischen Parameter sind in Tabelle 3.1 in Abschnitt
3.3 aufgelistet. Die Elektron-Phonon-Kopplungskonstante g wurde im Bereich von
110" W/m?K bis 6 - 10 W/m?3 K variiert, die Literaturwerte schwanken zwischen
1.8 - 10" W/m?K und 3 - 10" W/m*K (vgl. dazu Abschnitt 3.4.1).

Es wird deutlich, dass alle Kurven einen #dhnlichen Verlauf haben. Eine steigende
Wirmeleitfihigkeit bei konstantem ¢ fiihrt dazu, dass die Grenzschichtdicke dg, ab
der die Zerstorfluenz nicht mehr von d abhéingt, bei héheren Werten erreicht wird. Eine
genaue Analyse der Grenzschichtdicken in Abhéngigkeit von den Materialparametern
findet man in Abschnitt 3.4.2. Erhoht man den Wert von g bzw. verringert k., sinkt
de.

Die Abbildung 3.1 ldsst sich in drei Abschnitte unterteilen:

1. Linearer Anstieg: Die Temperatur nach Einkopplung der Energie ins Elektro-

nengas und darauf folgender Thermalisierung der beiden Warmebéder (¢ = t.,)
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héngt nicht von z ab, die aufgenommene Energie steigt linear mit dem durch-

drungenen Volumen an.

2. Asymptotischer Anstieg: Die Temperatur hingt zum Zeitpunkt t.,, von z ab.
Die Temperaturen an den Ubergiingen Probe-Substrat und Probe-Superstrat

hidngen jeweils von der Filmdicke ab.

3. Konstante Zerstorschwelle: Die Temperaturen im gesamten Probenvolumen sind
nicht mehr von der Filmdicke abhéingig, da die Warmefront die Riickseite der

Probe nicht erreicht und das durchdrungene Volumen konstant bleibt.

Da sich die Zerstorschwelle mit wachsender Filmdicke asymptotisch der maximalen
Fluenz F’** (bei d > d¢) ndhert, empfiehlt sich die Festlegung von Referenzpunkten
auf den Kurven, bei denen ein bestimmter Anteil der Maximalfluenz erreicht wird. In
dieser Arbeit wurden Referenzpunkte bei 0.5-F}}'*, 0.75- F};'* und 0.9- F}})** gewihlt.
Fiir die Materialien Gold, Silber, Kupfer und Aluminium sowie verschiedene g wurden
Kurvenverldufe analog zu Abbildung 3.1 numerisch berechnet und die Referenzpunkte
do.5, do.75 und dyg bestimmt. Fiir jedes Material wurde dann ¢ ermittelt, indem die
Referenzpunkte aus den experimentellen Kurven in die Fit-Gleichungen der numerisch
ermittelten Referenzkurven in Abbildung 3.2 eingesetzt und nach g umstellt wurden.
Abbildung 3.2 veranschaulicht dieses Vorgehen. Aus den Messkurven (Abb. 3.6 und
3.7 in Abschnitt 3.3) werden die Referenzpunkte d; bestimmt, an deren Ort Fy, auf das
i-fache des Maximalwertes (dieser entspricht dem Plateau fiir dicke Schichten mit d >
dg) abgefallen ist, ebenso geschieht das fiir alle theoretischen Kurven entsprechend
Abbildung 3.1. Die Theorie-Werte der Referenzpunkte werden iiber g aufgetragen.
Der gemessene Referenzpunkt bestimmt dann denjenigen Wert von g, fiir den die
Maximalfluenz sowie der Wert d; aus Theorie und Experiment iibereinstimmen.

Der beliebigen Erh6hung der Genauigkeit der Bestimmung von g durch die Wahl
einer groferen Anzahl von Referenzpunkten und damit verbundener Statistik setzt
die gleichzeitige Abhéngigkeit des Kurvenverlaufs von der thermischen Diffusion im
Elektronengas eine Grenze, die stark von der Beschaffenheit der Probe abhéingt. Die
Zuverlissigkeit der auf diese Art ermittelten g ist fiir alle drei Referenzpunkte ver-
gleichbar, nimmt jedoch mit sinkender Referenzschwelle ab. Die dyo-Kurve zeigt im
Vergleich mit d 5 einen steileren Abfall mit wachsendem g, dies wird durch das gréfie-
res Fehlerintervall bei der Bestimmung der Referenzpunkte aus dem Experiment nicht
ganz ausgeglichen. In Abschnitt 3.4 wird auf die erreichbare Genauigkeit néher ein-
gegangen.

Wie in [19] ausfiihrlich besprochen, kann die Verteilung der absorbierten Energie im

Probenvolumen in verschiedene Phasen unterteilt werden:
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Abbildung 3.2: Bestimmung von g aus den numerisch ermittelten
Werten der Referenzpunkte bei Variation von g fiir Gold, hier fiir
den Referenzpunkt dyg. Der experimentell ermittelte Referenzwert
(321 nm) wird bei einem g von 2.95 - 1016 W/m3K erreicht. Der Feh-
lerbereich (hier £10nm in der Bestimmung von dj.9) wird durch den

grauen Balken bestimmt.

1. Zum Zeitpunkt t=0 ist die Energieverteilung innerhalb des Elektronengases

durch die mit wachsender Tiefe exponentiell abfallende Verteilung der Intensitét

des Laserpulses gegeben. Die Eindringtiefe entspricht der optischen Skintiefe.

. Wéhrend der Thermalisierung der Elektronen geschieht ein Energietransport

durch Elektronen im Nicht-Gleichgewicht mit der Fermi-Geschwindigkeit vp.
Die Eindringtiefe der Energie wéchst linear mit der vergangenen Zeit. Mit ein-
setzender Thermalisierung des Elektronengases verliert dieser Prozess an Be-

deutung. Die mittlere Thermalisierungsdauer betrigt [19]

. 1.86-107 K?
Tthe™ = R T2 oy

e,max

(3.13)

wobei K., die charakteristische Elektron-Elektron-Streuungskonstante (Gold:
0.06 fs eV ?) und T, mq, die maximale Elektronentemperatur nach der Ther-
malisierung ist. Typische Werte fiir Gold sind 7y, .- (1000K) = 300 fs und
Tih,e— (B000K) =12 fs.

3. Nach der Thermalisierung der Elektronen basiert die Energieverteilung inner-
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halb des Elektronengases auf thermischer Diffusion mit der Diffusivitit D =
ke/C., die Eindringtiefe wiichst mit /7.

4. Mit Erreichen des thermischen Gleichgewichts zwischen Elektronengas und Git-
ter zum Zeitpunkt ¢.,, wird die Diffusion innerhalb des Elektronengases durch
Elektron-Phonon-Kopplung behindert. Die Verbreitungsgeschwindigkeit der En-
ergie ist durch die Diffusivitit D = k./(C. + Cp) charakterisiert und deutlich
geringer als fiir alle vorangegangenen Zeitpunkte. Abhéingig von der Dauer des
Ablationsprozesses kann der Anteil der Warmeausbreitung nach ¢.,, dennoch

einen gewichtigen Einfluss auf die letztlich gemessene Schwellfluenz haben.

Der Energietransport durch Nicht-Gleichgewichtselektronen (Punkt 2) bedarf beson-
derer Betrachtung, die im néchsten Abschnitt durchgefiihrt wird.

3.1.3 Ballistische Elektronen und deren Auswirkung auf die

Filmdickenabhingigkeit der Schwellenfluenz

Ein zusétzlicher Effekt erschwert die Bestimmung von ¢ mittels TTM (siehe vorheriger
Abschnitt) und fithrt im Allgemeinen zur Abhéngigkeit des ermittelten g-Wertes von
der Wahl des Referenzpunktes. Die Ursache dafiir ist der Energietransport durch
nichtthermalisierte Elektronen.

Das Vordringen der hochangeregten, ballistischen Elektronen in die Probe wihrend
der Phase der Thermalisierung kann eine wichtige Rolle bei der Verteilung der Ener-
gie in der Probe spielen, ist aber im TTM nicht implizit beriicksichtigt, da dieses das
Elektronengas im Gleichgewicht zur Grundlage hat. Bei hohen Energiedichten na-
he der Zerstorschwelle erreicht die Elektronentemperatur nach der Thermalisierung
Werte von mehreren 10* K, das TTM ist also bereits nach wenigen Femtosekunden
anwendbar. Fiir Kupfer betrigt die berechnete Lebensdauer (Fermi-Fliissigkeit mit
Abschirmung nach Thomas-Fermi) der heiflen Elektronen ein Sechstel (E=1eV) bis
zwei Drittel (E<2.5eV) der experimentell bestimmten Werte [38].

Die Beriicksichtigung des Energietransports durch ballistische Elektronen wird durch
eine Verbreiterung der Skintiefe gewahrleistet. Unter der Annahme, dass ballistische
Elektronen aus der Skinschicht in die Probe vordringen und eine exponentiell ab-
fallende Verteilung der Energiedichte mit einer mittleren freien Weglénge [, verur-
sachen [19], kommt es nach Faltung der optischen mit der normierten, ballistischen
Energieverteilung

Fgeiz/lb

fba”(z) = m. (314)

zu einer exponentiell abfallenden Umverteilung der Energiedichte mit einer neuen

?Skintiefe” von I, ~ I + .
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Dariiberhinaus sind, besonders fiir diinne Schichten, die ballistischen Elektronen zu
beriicksichtigen, die am Ubergang Probe/Substrat reflektiert werden. Die Anfangs-

verteilung T'e(z,0) aus Gleichung 3.2 verdndert sich dadurch zu

z—2d

2FabsEF(eﬁ + elsth)

Te(2,0) = T1,(0) + —5i
T2ne k3l (1 — elsth)

(3.15)

Streng genommen ist Gleichung 3.15 nur dann korrekt, wenn ballistische Elektronen
sich nur in eine Richtung (parallel zur z-Achse) ausbreiteten. Die inverse Bremsstrah-
lung als Energieiibertragungsmechanismus basiert jedoch auf dem Energieverlust in
der Lichtwelle durch statistische Verteilung der Oszillationsenergie der Elektronen im
externen Feld in das Elektronengas, die durch Elektron-Ton-St68e verursacht wird.
Daraus folgt eine nahezu isotrope Richtungsverteilung der ballistischen Elektronen
[39]. Somit verteilen sich die ballistischen Elektronen in das gesamte Halbvolumen der
Probe. Die nach auflerhalb der Probe gerichteten Elektronen werden an der Oberfléche
spiegelnd reflektiert.

Fiir die Verteilung der Energie durch ballistische Elektronen im 1D-Modell des TTM
ist nur die z-Komponente der Bewegungsrichtung von Bedeutung, da die bestrahlte
Flache nach wie vor weitaus grofler als die erweiterte Einflusszone ist, und ein sich
entlang der Oberfliche bewegendes ballistisches Elektron in diesem Sinne nicht zum
Energietransport beitragt. Die wirksame mittlere freie Wegléinge l, = a, - I, wird

verkiirzt um den Faktor a,
1 2 ™
a, = —/ / cosf sinf df dp = 0.5 . (3.16)
2mJo Jo

Experimente zur Bestimmung der mittleren freien Weglinge ballistischer Elektro-
nen [7,40,41] liefern, abhéngig von der verwendeten Methode, entweder [, oder l,. Im
Falle von Versuchen, bei denen die Vorderseite der Probe gepumpt und an der Riick-
seite gemessen wird, erhdlt man z. B. den perspektivisch nicht verkiirzten Wert, da
sie das Finsetzen der auf dem Anstieg der Elektronentemperatur basierenden Reflek-
tivitdtsinderung an der Riickseite der Probe zum Mafistab machen. Das Einsetzen
des Signals wird in dieser Messanordnung durch ballistische Elektronen mit einem
geringen Propagationswinkel gegeniiber der Oberflichennormalen ausgelost.

Der Energietransport durch ballistische Elektronen hat einen deutlichen Einfluss auf
die Abhéngigkeit der Zerstorschwelle von der Filmdicke. Abbildung 3.3 macht deut-
lich, dass die Zerstorfluenz ansteigt, wenn man die Eindringtiefe der ballistischen
Elektronen bei gleichzeitig konstantem g erhoht. Es zeigt sich, dass die Referenzpunk-
te der beiden herausgehobenen Fille [, = Onm und [, = 100 nm nicht miteinander
korrelieren. Wiahrend die 50%-Marken dicht beieinanderliegen, unterscheiden sich die

90%-Marken deutlich voneinander.
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Abbildung 3.3: Berechnete Zerstérschwelle in Abhiingigkeit von der
Filmdicke fiir verschiedene mittlere Wegldngen lAb der ballistischen Elek-
tronen in Gold, g betriigt hier 2 - 10! W/m3K. Die Ablationsenergie
wurde auf lAb = 0 und dicke Schichten normiert. Die Balken geben die

Referenzpunkte dy 5 und dy g fiir lAb = 0nm und lAb = 100nm an.

In Abbildung 3.1 werden die Gebietsiiberginge 1=2 und 2=-3 um etwa den gleichen
Betrag nach rechts verschoben, da das von der applizierten Energie durchdrungene
Volumen wegen der erhéhten ” Absorptionstiefe” [’ gréer ist. Um die Eindringtiefe
der Wérme in die Probe wieder zu verringern, muss die Elektron-Phonon-Kopplung g
erhoht werden. Dies fiihrt bei der Bestimmung von ¢ aus Zerstorschwelle /Filmdicken-
Messungen dazu, dass sich die ermittelten ¢ fiir die verschiedenen Referenzpunkte
im Allgemeinen voneinander unterscheiden und sich in einem g-/,-Diagramm als ein
Anwachsen der g mit steigendem [, nachweisen lassen. Die dgi/dp> (i=0.5, 0.75, 0.9)
weisen dann unterschiedliche Anstiege auf, dies wird in Abbildung 3.3 demonstriert.
Nur bei Benutzung der wahren mittleren Wegléinge I, in den Rechnungen sollten die
Werte von ¢ iibereinstimmen. Da wihrend der Herleitung einige Ndherungen gemacht
wurden, ist zu erwarten, dass die ermittelten g selbst fiir die wahre mittlere Weglidnge
nicht genau iibereinstimmen. Eine Abschétzung von I, lisst sich dennoch finden,
indem in einem g—lAs—Graphen der Punkt gesucht wird, an dem die rms-Abweichung

der g am kleinsten wird.
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Abbildung 3.4: Gemessene Reflektivitit verschiedener Metallfilme in Abhéingig-
keit von der Filmdicke bei TE-polarisiertem Licht (A = 633 nm) und einem Ein-
fallswinkel von 45°. Das innere Diagramm zeigt zum Vergleich die berechnete
Absorption bei dieser Wellenléinge. Die Fits dienen der besseren Visualisierung

der Ergebnisse.

3.2 Absorption in Metallschichten

Sowohl der im TTM vorkommende Quellterm 3.1 als auch der alternative Tempera-
turanfangswert 3.2 bedarf der genauen Kenntnis des absorbierten Anteils des appli-
zierten Laserstrahls. Es wurden zu diesem Zweck Messungen des Reflexionskoeffizi-
enten von Gold, Silber, Kupfer und Aluminium mit Hilfe eines leistungsstabilisierten
HeNe-Laser (AP = £1%) bei 633 nm durchgefiihrt. Abbildung 3.4 zeigt die Ergeb-
nisse bei 45° Einfallswinkel und TE-Polarisation, zusammen mit dem berechneten
Absorptionskoeffizienten (siehe Anhang A).

Ab 200 nm Filmdicke haben alle genannten Metalle ihre maximale Reflektivitét er-

reicht. Die Transmission ist schon ab einer Dicke von 100 nm vernachléssigbar, sodass
A+S=1-R (3.17)

(A - Absorption, R - Reflexion, S - Streuung) gilt. R,,.. betrug fiir Gold ca. 95%, fiir
Silber knapp 94%, fiir Kupfer 93% und fiir Aluminium 87%. Filmdicken bis ca. 50 nm
ist eine erhohte Absorption eigen, die, abhéingig von Material und Wellenlénge, bei
(2-4) nm (Aluminium) bis (10-20) nm ihr Maximum hat.
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Abbildung 3.5: Berechnete Reflexion und Absorption verschiedener Metallfilme bei
A = 795 nm, TE-Polarisation und 45° Einfallswinkel.

Ideale dicke Silberschichten absorbieren etwas mehr als 6%, nach Gleichung 3.17 ist
die Streuung der Silberschichten somit vernachléssigbar. Fiir Gold und Kupfer bleiben
Diskrepanzen von ca. (1.5-2)%, die jedoch nicht ausschlieflich Streueffekten zugeord-
net werden konnen, da hochgenaue Streulichtmessungen nicht durchgefiihrt wurden.
Demzufolge kann der absorbierte Anteil bei 633 nm in Gold, Kupfer und auch Alu-
minium (Diskrepanz: 4%) umso genauer bestimmt werden, je besser die berechnete
Reflektivitdt mit dem Messwert iibereinstimmt. Die Differenz zwischen diesen beiden
Werten bestimmt im wesentlichen den Fehler bei der Angabe der Werte des absor-
bierten Anteils. Dies ldsst aber trotzdem noch hinreichend genaue Abschétzungen der
deponierten Energie zu.

Die Versuche zur Zerstorfestigkeit wurden im Gegensatz zu den Reflexionsmessun-
gen zum Grofiteil bei A = 795nm durchgefiihrt. Abbildung 3.5 zeigt berechnete
Absorptions- und Reflexionskoeffizienten fiir diese Wellenléinge, die anderen Strah-
leigenschaften sind dquivalent zu denen in Abb. 3.4. Die Reflektivitdten von Gold,
Silber und Kupfer verbessern sich gegeniiber den Werten bei 633 nm um (2-4)%, Alu-
minium reflektiert um ca. 1% schlechter.

Fasst man die Betrachtungen zu den Abbildungen 3.4 und 3.5 zusammen, lassen
sich folgende Absorptionswerte der Proben bei 795 nm abschétzen: Gold (2.0+1.0)%,



3.  Zerstorschwellen an Metallen 29

Silber (2.440.4)%, Kupfer (3.5+1.0)% und Aluminium (12.0+2.4)%.

An den Proben vom Laserzentrum Hannover wurde ein vom obigen Bild abweichendes
Reflexionsverhalten festgestellt. Wahrend bis 100 nm Filmdicke kein Unterschied zu
anderen Goldproben feststellbar war, erreichten sie ab 220 nm Filmdicke nur (45-50)%
Reflektivitat. Die Ursache dafiir ist in der Beschaffenheit der Proben zu suchen, auf

die in Abschnitt 3.5 ndher eingegangen wird.

3.3 Messungen

Im folgenden werden die Ergebnisse der Zerstorschwellenmessungen unter Variation

der Filmdicke und der Pulsdauer vorgestellt.

3.3.1 Filmdickenabhingigkeit der Zerstorschwelle

Im Verlaufe dieser Arbeit wurden die Zerstérschwellen dreier verschiedener Serien von
Goldspiegeln und je einer Serie von Silber-, Kupfer- und Aluminiumspiegeln gemes-
sen. Die Abbildungen 3.6 und 3.7 fassen die wichtigsten Ergebnisse zusammen. Die
Messwerte in Abbildung 3.6 sind aus mehreren Einzelmesssungen zusammengesetzt,
wahrend Abbildung 3.7 auf jeweils einer Einzelmessung basiert.

Der umfangreichste Teil der Messungen widmete sich Goldfilmen. Der Vergleich der
drei vermessenen Goldserien zeigt eine gute Ubereinstimmung der Zerstorfluenz von
Layertec- und FSU-Proben (Layertec: 0.50 J/cm?, FSU: 0.44 J/cm?). Die Regressions-
funktion, die in den Abbildungen fiir diese beiden Serien benutzt wurde, entstammt
TTM-Rechnungen (g = 3.0 - 10" W/m?K) und ist identisch.

Das Verhalten der LZH-Serie weicht dagegen stark ab. Die Zerstorschwelle dieser
Filme ist nur etwa halb so gro§ wie die der anderen Serien (0.25J/cm? bei 45°).
Dariiberhinaus wird die maximale Zerstorschwelle bereits bei einer Dicke von 200 nm
erreicht, fiir dickere Proben fillt Fy, wieder ab. Diese Probenserie zeigt jedoch noch
andere optische Anomalien, auf die in Abschnitt 3.5 gesondert eingegangen wird.
Femtosekunden-Zerstorschwellen von Goldfilmen in der Literatur sind mit einer recht
grofien Streuung behaftet. Stuart et al. [6] geben 0.6J/cm? fiir eine 500 nm dicke
Goldschicht im Multischuss-Verfahren an, bei einer Wellenléinge von 1053 nm und
150 fs Pulsdauer. Dies ist konsistent mit obigen Messungen, da die in Abschnitt 3.2
angestellten Betrachtungen eine Erhéhung der Zerstorschwelle bei einem Wechsel der
Wellenléinge von 795nm auf 1053nm zur Folge haben. Pronko et al. [42] berichten
von nur 0.2 J/cm? bei 780 nm im Einzelschussbetrieb, wihrend Kriiger et al. [43] bei
615nm und 300 fs 0.25J/cm? (Multischuss) angeben.

Die Streuung der Literaturwerte deutet darauf hin, dass die experimentellen Bedin-
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Abbildung 3.6: Messung der Filmdickenabhiingigkeit der Zerstérschwelle
an Gold- und Silberproben ohne Beschichtung. Gemessen wurde bei einem
Einfallswinkel von 45° und TE-polarisiertem Licht. Alle Probenserien wur-
den mittels Ionenstrahl-Sputtern hergestellt. Die durchgezogenen Kurven
wurden mittels TTM-Rechnungen und materialtypischem Elektron-Phonon-
Kopplungsfaktor g berechnet. Ndheres dazu ist in Abschnitt 3.4 zu finden. Die
Abweichung der LZH-Proben von den anderen beiden Serien wird in Abschnitt
3.5.2 erldutert.

gungen einen groflen Einfluss auf die gemessene Zerstorschwelle haben. Eine zwei-
te Ursache ist die unterschiedliche Qualitdt der Filme, die in keiner der Arbeiten
Erwahnung findet. Auf den Einfluss der Oberflichenrauhigkeit der Probe auf die
Zerstorschwelle wird in Abschnitt 3.5 n&her eingegangen. Die Filmdickenabhéngig-
keit der Zerstorschwelle wird in den Abschnitten 3.4.1 und 3.4.2 diskutiert.

3.3.2 Pulsdauerabhingigkeit der Zerstorschwelle

Zwei der Gold-Serien (Layertec, LZH) und die Silberschichten wurden auf eine Puls-
dauerabhingigkeit der Zerstorschwelle hin untersucht. Das TTM sagt eine konstante
Zerstorschwelle voraus, solange die Pulsdauer deutlich unterhalb der Zeitspanne der
Elektron-Phonon-Relaxation liegt und keine nichtlinearen Absorptionseffekte in Gold
(ultradiinne Filme [45]) vorliegen.

Beide untersuchten Metalle wiesen keine messbare Abhéngigkeit der Zerstorschwelle
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Abbildung 3.7: Messung der Filmdickenabhiingigkeit der Zerstorschwelle
an Gold-, Kupfer- und Aluminiumproben, jeweils ohne Beschichtung, bei
senkrechtem Finfall des Laserstrahls. Alle Proben wurden am Institut fiir

Festkorperphysik der FSU Jena durch Vakuum-Bedampfen hergestellt.

von der Pulsdauer im Bereich von 50 fs bis 500 fs auf. Die Filmdicken lagen zwischen
200nm und 1000 nm. Dies weist darauf hin, dass kein intensititsabhéingiger Mecha-
nismus bei Absorption und Ablation von optisch dichten Metallschichten eine Rolle
spielen kann. Eine bildliche Darstellung vergleichender Messungen an Metallfilmen
und Metall/Dielektrikum-Hybriden findet sich in Abschnitt 4.3.

Eine Kontrollmessung einer LZH-Goldschicht (Dicke: 550 nm) bei 1064 nm und 8 ns

Pulsdauer ergab eine Zerstorschwelle von 2.5 J/cm?.

3.4 Bestimmung der TTM-Parameter

Ziel dieses Abschnitts ist es, anhand des Vergleichs von Messwerten und TTM-
Rechnungen Riickschliisse auf die Elektron-Phonon-Kopplungskonstante g aller Me-
talle zu ziehen und die mittlere freie Weglénge der ballistischen Elektronen abzuschét-

zen.
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Au Ag Cu Al

Wirmeleitungskoeffizient (300 K)[W/emK] | 3.17 | 4.29 | 4.01 | 2.37
Wirmekapazitit (300 K) [J/mol K] | 25.41 | 25.36 | 24.48 | 24.25
[7/gK] | 0.129 | 0.235 | 0.385 | 0.899

[J/em?K] | 248 | 247 | 3.45 | 2.43

Schmelztemperatur [°C] | 1064 | 962 | 1085 | 660
Siedetemperatur [°C] | 2856 | 2162 | 2562 | 2519
Schmelzenthalpie [J/g] | 63.7 | 104.8 | 208.7 | 397
[7/em?] | 1229 | 1100 | 1870 | 1071
Siedeenthalpie [J/g] | 1738 | 2390 | 4796 | 10800
[kJ/cm?] | 33.54 | 25.10 | 42.97 | 29.16
abs. Laserenergie TE (%] | 0.963 | 2.357 | 2.640 | 8.992
M [%] | 1.913 | 4.657 | 5.204 | 17.17

Schmelzwirme (T¢=300 K) [kJ/Cm3] 3.12 | 274 | 458 | 1.95
Siedewirme (Ty=300 K) [kJ/cm?] | 41.1 | 30.8 | 52.6 | 35.6

Tabelle 3.1: Einige thermische Eigenschaften der Proben-Metalle (nach [44]). Die

Absorptionskoeffizienten wurden fiir einen Einfallswinkel von 45°; eine Wellenléinge

von 795 nm und eine Filmdicke von 100 nm berechnet.

3.4.1 Gold
Layertec | FSU Jena
doo[nm] | 315 324
d0_75 [Hm] 202 207
do.5 [nm] 103.5 98

Tabelle 3.2: Aus Abb. 3.6 und 3.7 ermittelte Re-
ferenzpunkte der Gold-Serien (zur Bestimmung
selbiger vgl. Abschn. 3.1.2).

Die in Tabelle 3.2 aufgelisteten Referenzpunkte stimmen in Anbetracht der Tatsa-

che, dass sie erstens von zwei verschiedenen Probenserien stammen, zweitens an ver-

schiedenen Messplitzen bestimmt wurden und sich drittens die Einfallswinkel un-
terschieden, sehr gut {iberein. Aus Abbildung 3.8, welche die Ergebnisse der TTM-

Rechnungen fiir [, = 0 zeigt, wurden folgende g bestimmt: Eine Variation der I, fiihrt

(W/(m?K)] | Layertec | FSU Jena
Go.o | 3.13-10% | 2.96-10'6
go.rs | 3.85-10'6 | 3.65-10'°
gos | 2.63-10'6 | 3.12-10'C

Tabelle 3.3: Elektron-Phonon-Kopplungs-
konstanten, basierend auf der Auswertung
der Referenzpunkte von Gold. Es wurden kei-

ne ballistischen Elektronen beriicksichtigt.
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Abbildung 3.8: Numerisch bestimmte Referenzpunkte in Abhéingigkeit von der
Elektron-Phonon-Kopplung ¢ fiir Gold. Das innere Diagramm zeigt die Ablations-
energie in Abhingigkeit von ¢ und der Filmdicke d, in Analogie zu Abbildung 3.1.

Es wurden keine ballistischen Elektronen beriicksichtigt.

nun, wie in Abbildung 3.3 beschrieben, zu einer Verédnderung der g fiir die verschie-
denen Referenzpunkte.

Abbildung 3.9 zeigt die enstehenden Kurvenverldufe. Die g-Werte der Layertec-Pro-
ben liegen bei [, ~ 75 nm am dichtesten beisammen, der resultierende g-Wert betrégt
(3.840.5)-10' [J/m3K]. Der g-Wert der FSU-Proben betriigt (3.540.5)-10' [J/m3K]
bei I, ~ 20 nm.

Ursache dieser groflen Abweichung in [, ist moglicherweise eine in Wirklichkeit stark
unterschiedliche mittlere frei Weglinge der ballistischen Elektronen in beiden Se-
rien. Dagegen spricht, dass in Abbildung 3.8 die Kurven des 90%- und des 75%-
Referenzpunktes nahezu parallel verlaufen - sie divergieren leicht fiir groflere Film-
dicken, schneiden sich aber nicht. Die 50%-Linie schneidet die beiden anderen Kurven,
der Mittelwert der beiden Schnittpunkte ergibt die Abschétzung von [,.

Alle drei gemessenen Referenzpunkte d; beider Serien unterscheiden sich nicht sehr
stark voneinander (siehe Tab. 3.3). Die Abweichung von 9nm bzw. 5nm im gemes-

senen dyg bzw. dg75 wirken sich auf ggg9 bzw. gg75 nicht wesentlich aus, der maxi-
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Abbildung 3.9: Anderung von ¢ mit der mittleren freien Weglinge
der ballistischen Elektronen [,. In der Legende steht (Lt) fiir Layertec-

Proben.

male Unterschied betrigt ¢;r, — girzx = 0.4. Der Unterschied von 5.5nm fiir den
50%-Punkt ergibt jedoch deutliche Differenzen in den resultierenden g/l,-Kurven. Die
Genauigkeit der Bestimmung der 50%-Referenz muss die Grolenordnung ~ 1 nm er-
reichen (Abbildung 3.8), um zuverlissige Werte go5 zu erhalten. Dies liegt daran,
dass der Anstieg der Fj,/d-Kurven bei geringeren Filmdicken grofer ist, womit der
gleiche Messfehler zu hoheren Abweichungen beim ermittelten ¢ fiihrt. Die erreichte
Genauigkeit bei der Bestimmung der d; betrigt ca. £5nm bei dy5, £7nm bei dyrs
und +10nm bei dy g, woraus sich ein Fehler von +0.4 W/m3K bei der Bestimmung
von g ergibt.

Der Mittelwert der mittleren freien Weglédnge [, von 50 nm besitzt nurmehr den Status
einer Abschitzung. Jeder Wert zwischen [, = 20nm und [, = 100 nm ist moglich,
hohere Werte werden unwahrscheinlicher, da fiir diese die Differenz zwischen dem
50%-Punkt und den anderen beiden Referenzwerten stark anwéchst.

In der Literatur werden ebenfalls sehr verschiedene Werte von [, angegeben. In [46]
betrigt [, fiir Gold ca. 30 nm. Hohlfeld et al. [19] geben 105nm an, Suarez et al. [41]
100 nm.

Die Literaturangaben fiir g variieren von 1.1 - 10" W/m3K bis 4.0 - 10" W/m?*K.

Im einzelnen wurden folgende Werte bestimmt (¢ in Einheiten von 10 W/m?K):
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1.1 +0.3 [47], 1.6 £ 0.6 [48], 2.0 £ 0.2, 2.1 + 0.3, 2.3 + 0.3 und 2.0-2.9 (Theorie) [19],
~ 2.0 [49], 2.65 £ 0.5 [50], 3.0 + 0.5 [51,52] und = 4 [53,54].

Ein Grofiteil der Literaturwerte liegt damit unterhalb der in dieser Arbeit bestimmten
Werte von g. Wie Abbildung 3.9 zeigt, steigen die g-Werte fiir [, > 50 nm mit Ver-
ringerung der Referenzschwelle an (go9 < go.75 < go5). Dies deutet darauf hin, dass
die im TTM implementierte Physik nicht ausreicht, um Ablationsvorginge genau zu
beschreiben. In [55] wird gezeigt, dass die Ablationsphase in Metallen einige Nano-
sekunden andauern kann. Wéhrend dieser Zeit wirken Vorginge wie Wirmeleitung,
thermische Ausdehnung und mechanische Schockwellen innerhalb des Probenvolu-
mens, die zu einer Umverteilung der Energie vor bzw. wihrend der Ablationsphase
fiihren und die Schwellfluenz verdndern.

Abbildung 3.10 zeigt die Ergebnisse einer Messung von Hohlfeld et al. [19]. Auffillig
ist, dass die Wirmeeinflusszone (WEZ) deutlich grofier ist als in den Messungen
dieser Arbeit. Die aus dieser Kurve ermittelten g betragen (1.0 —1.6)-10' J/(em?K)
(I, = 105 nm) und liegen damit im unteren Bereich der Literaturwerte. Der Wert von
[y liegt bei 90 nm, fiir g ergibt sich unter Beriicksichtigung der ballistischen Elektronen
(2.040.3) - 10 W/m?*K.

Die bei A = 400 nm kleinere optische Skintiefe entspricht einer Verminderung der bal-
listischen Eindringtiefe um ca. 8nm und bewirkt damit keine wesentliche Anderung
der Wiarmeeinflusszone. Die erhdhte Absorption verringert zwar die Zerstorschwelle,
hat aber ebenfalls keinen Einfluss auf die WEZ selbst. Als veréinderliche Materialpa-
rameter, die eine Anderung der WEZ zur Folge haben, verbleiben g und &,.

Da die Penetrationstiefe der Warme als einzige Messgrofie dieses Abschnitts von zwei
sich gegensitzlich beeinflussenden Prozessparametern abhingt, ldsst es sich leider
nicht bestimmen, ob die grofiere WEZ in [19] durch eine geringere Elektron-Phonon-
Kopplung oder eine hohere Wérmeleitfihigkeit des Elektronengases verursacht wird.

Im allgemeinen wird g umso kleiner und x, umso grofler, je eher die Kristallstruktur
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den Idealfall des kubischen, einatomigen Gitters reprisentiert. Die Probenqualitit
spielt somit eine wesentliche Rolle bei der Bestimmung von g und sollte in Form der

Oberflichenrauhigkeit fiir jede Messung angegeben werden (siehe dazu auch Abschnitt
3.5).

3.4.2 Silber, Kupfer und Aluminium

Silber

Literatur [-10' W/(m*K)]

Referenzpunkt | d; [nm 10" W/(mPK
nm] | g | /( ) 1.1+ 0.3 [47]
90% 88 8.4
3.5+ 0.5 [52,56]
75% 63 8.8
3.5 £+ 2.0 [57]
50% 36 9.8

2.3-3.0 (Theorie, [19])

Tabelle 3.4: Referenzpunkte, ermittelte g-Werte der Silber-Serie und

Literaturangaben.

Die Silberproben stellen die grofie Ausnahme in der Reihe der hier betrachteten Edel-
metalle dar. Die im Verlaufe dieser Arbeit bestimmten ¢ unterscheiden sich von den
Literaturwerten um mehr als das 20-fache. Die in Abbildung 3.6 dargestellte Messkur-
ve ist aus drei Messungen an zwei verschiedenen Messplitzen enstanden. Die Werte
verschiedener Versuchstage korrelierten sehr gut miteinander. Eine Silberprobe mit
A/4-Si0y-Beschichtung wurde dariiberhinaus an einem unabhéngigen Institut mit ge-
nau der gleichen Zerstorschwelle wie an der FSU Jena getestet (0.84 .J/cm? im Strahl).
Die F};, von Silber und Gold stimmen fiir dicke Proben fast iiberein. Silber erreicht
jedoch sein Maximum bei deutlich geringeren Filmdicken als Gold (siehe Abb. 3.6).
Dies fiihrt dazu, dass die Zerstérschwelle von Silber bei 20 nm-Filmen den vierfachen
und bei 100 nm-Filmen den doppelten Wert von Gold erreichen.

Die in Tabelle 3.1 aufgelisteten thermischen Materialparameter von Gold und Sil-
ber fiihren jedoch zur Schlussfolgerung, dass Gold fiir alle Filmdicken eine bessere
Zerstorschwelle aufweisen sollte als Silber. Die Wiarmekapazitéit, die Schmelz- und
Siedetemperatur sowie die Schmelzenthalpie von Gold sind hoher oder gleich denen
von Silber. In Abschnitt 3.2 wurde dariiberhinaus festgestellt, dass der absorbierte
Anteil des einfallenden Laserlichts (A = 795nm) in idealen Goldschichten (1.0%) we-
sentlich geringer ist als in Silber (2.4%). Auch die aus den Messungen bei 633 nm
abgeleitete Absorption ist fiir die Goldserie geringer.
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Gold kann pro Volumeneinheit die gleiche Wiarmemenge aufnehmen wie Silber, dar-
iiberhinaus wird die Wirme in ein gréfleres Volumen verteilt. Die aus T'TM-Rech-
nungen resultierenden Zerstorschwellen von Silber diirften demnach 0.8 Fj3* fiir diinne
Schichten (d < 100 nm) und 0.4 F;j* fiir dicke Schichten (d > 400 nm) nicht iiber-
schreiten.

Dies deutet darauf hin, dafl die Messergebnisse an Silber durch das TTM-Modell
nicht richtig widergespiegelt werden. Der Fakt, dass diinne Silberschichten die drei-
bis fiinffache Energiemenge von gleichdicken Goldfilmen aufnehmen konnen, deu-
tet auf zusétzliche optische und/oder mechanische Relaxationszweige [58] hin, de-
ren Wirksamkeit durchaus bis in die ns-Zeitskala der Ablationsvorgénge gegeben sein
kann. Eine intensitdtsabhéngige Verdnderung von g verdnderte zwar die erreichbaren

Zerstorschwellen, wurde aber in entsprechenden Versuchen nicht festgestellt [19].

Kupfer
Literatur [-10' W/(m*K)]
477+ 0.7 [50]
Referenzpunkt | d; [nm] | g [107 W/(m3K)] ~ 4.8 [48]
900% | 126 3.5 4.8+ 2.4 [47]
75% 82 4.4 7.1 (Theorie, [41])
50% | 52 4.7 ~ 10 [59]
10.8-12.1 (Theorie, [19])
26 (Theorie, [60])

Tabelle 3.5: Referenzpunkte, ermittelte g-Werte der Kupfer-Serie und

Literaturangaben.

Die in Tabelle 3.5 angegebenen Werte liegen bis zu einer Groéflenordnung iiber den
Referenzen. Kupfer kann zwar im Vergleich zu Gold die anderthalbfache Energiemenge
pro Volumen aufnehmen, absorbiert aber im Gegenzug etwa den 1.8-fachen Anteil von
Gold. Fiir diinne Schichten folgt daraus Fj* ~ 0.8 Fj;*, was durch die Messungen (s.
Abb. 3.7) bestitigt wird.

Die zu hohen g-Werte diirften ihre Erklirung in einer geringeren Qualitit der mittels
Vakuumbedampfung hergestellten Filme finden. Das Metallgitter weist in diesem Fall
eine hohere Anzahl von UnregelméfBigkeiten pro Volumeneinheit auf, die wegen der
gestorten Periodizitit des Gitters eine Erhohung der Elektron-Phonon-Kopplung zur
Folge haben.
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Die Kupfer-Proben verfehlen die theoretisch moglichen 97% Reflektivitit bei 795 nm
um zwei bis drei Prozent, was gleichbedeutend mit einem merklichen Abweichen des

Films vom Festkorper ist.

Aluminium

Referenzpunkt | d; [nm] | g [10Y" W/(m?K)]
90% | 149 1.8 Literatur [-10*" W/(m3K)]
75% 93 2.3 3.1 (Theorie, [61])
50% o8 2.1

Tabelle 3.6: Referenzpunkte, ermittelte g-Werte der Aluminium-Serie

und Literaturangaben.

Die ermittelten Werte zeigen eine recht gute Ubereinstimmung mit dem Literatur-
wert. Aluminium absorbiert bei 795 nm und TE-polarisiertem Licht den fiinfachen
Anteil von Gold und kann ca. 90% der Energie pro Volumen im Vergleich zu Gold
aufnehmen. Folglich sollte Fj3* = (0.15..0.2) F/{! gelten, aus Abbildung 3.7 wurde
Filv = (0.2..0.25) Fj! bestimmt.

3.5 Morphologie

Aufler der bereits erwihnten visuellen Mikroskopie wurden wéhrend der Messun-
gen an Metallfilmen weitere Mess- und Priifverfahren angewandt, die sowohl eine
genauere Bestimmung der Ablationsschwelle als auch den Nachweis von Oberflichen-
Modifikationen bei Bestrahlung unterhalb der kritischen Fluenz ermdglichen sollten

(damage precursors = unterfluente Schadensindikatoren).

3.5.1 Beschreibung der verwendeten Proben

Die optischen Eigenschaften metallischer Filme héingen von der Depositionstechnik
und den Bedingungen bei der Herstellung ab [62]. Drei der Probenserien wurden des-
halb weitergehenden Untersuchungen unterzogen, zwei Serien von Goldfilmen und
eine Serie von Silberfilmen jeweils unterschiedlicher Dicken. Eine Gold- und eine Sil-
berserie stammte von der Firma Layertec, wihrend die zweite Goldserie vom Laser-
zentrum Hannover (LZH) hergestellt wurde. Sdmtliche Proben wurden mittels Ion-
Beam-Sputtering (IBS) hergestellt.



3.  Zerstorschwellen an Metallen 39

Auf die Reflexionseigenschaften der anderen Serien wurde bereits in Abschnitt 3.2
eingegangen. Auffillig war, dass die LZH-Serie bei Filmdicken von mehr als 200 nm
einen Abfall des Reflexionskoeffizienten auf ca. 50% bei gleichzeitig deutlich sichtba-
rem Streulichtzuwachs aufwies.

Untersuchungen der Oberflichenrauhigkeit der Proben mittels AFM-Messungen zeig-
ten, dass die LZH-Proben mit d > 200 nm eine bis zu zehnfache rms-Rauhigkeit auf-
wiesen (vgl. Abbildung Oberflichenrauhigkeit), wihrend die diinneren LZH-Schichten
mit ihren Layertec-Pendants vergleichbar waren. Diese Abweichung der optischen und
topologischen Eigenschaften innerhalb einer Probenserie zeigte im Experiment Aus-
wirkungen sowohl auf die Ablationsschwelle als auch auf damage precursors.

Die dielekrische Funktion von Metallen wird durch die Theorie der effektiven Medien
beschrieben, die den Film als Mischung von Material und Leerraum beschreibt. Sie
wird durch die Maxwell-Garnett-Gleichung des effektiven Mediums [63] beschrieben

€ — 1
=c,(1—-3 : 3.18
c 6( fb2sa+1> (3.18)

wobei ¢, die dielektrische Funktion des Metalls und f, der Volumenanteil des leeren
Raums im Film ist. Die Oberflichenrauhigkeit beeinflusst ebenfalls die dielektrische
Funktion und kann durch die Theorie der effektiven Medien beschrieben werden.
Eine mikroskopisch rauhe Oberfliche wird dabei als heterogenes Medium angenéhert,
das sich aus einer Mischung von Festkorper und Superstrat zusammensetzt [62]. Ein
Beispiel fiir den Einfluss der Depositionstechnik auf die optischen Eigenschaften des
Films sind Schichten, die aus porosem Gold hergestellt wurden [64, 65] und deren
Dichte durchschnittlich um das 400-fache geringer ist als die des Festkorpers. Dieses
sogenannte Rauchgold o. Schwarzgold absorbiert als Extremfall im visuellen einen
groflen Anteil des einfallenden Lichts und weist stark verringerte Schwellfluenzen auf.
Die LZH-Schichten zeigen eine bemerkenswerte Koinzidenz von Herstellungsverfahren
und optischen Eigenschaften. So geht der drastische Abfall des reflektierten Anteils
iiber 200 nm Filmdicke einher mit einer Umstellung des Produktionsprozesses. Da
sich die dickeren Schichten wihrend des Sputterns stark aufheizten, wurde der De-
positionsprozess nach 16 Minuten fiir 8 Minuten unterbrochen, wonach die néichste
Teilschicht aufgetragen wurde. Laut Hersteller ist die Substrattemperatur ein kriti-
scher Parameter fiir die Giite des Films, weshalb schlechtere optische Eigenschaften

fiir die Filme mit temperaturbedingter Mehrfachdeposition zu erwarten waren.

3.5.2 Beobachtungen zur Morphologie

Fiir alle drei Serien konnten die Ablationsschwellen durch mehrfache Messungen zu-

verlissig bestimmt werden (s. Abschnitt 3.3). Die genannten LZH-Gold-Filme mit
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Abbildung 3.11: Oberflichen-Modifikationen unterhalb der Ablations-
schwelle Fy, an einer LZH-Goldschicht (Filmdicke 550 nm). Die applizier-
ten Fluenzen im heiflesten Punkt des Fokus’ betrugen: a) 0.26 F}}, b)
0.39 FL, ¢) 0.62F}, d) 0.80 F}, e) 0.94 F} und f) 1.14 F}; F} ist die
Schwellfluenz der Absorption.

Dicken grofier/gleich 200 nm wiesen dariiberhinaus deutlich sichtbare Verédnderungen
der Oberfliche bei Bestrahlung weit unterhalb der Ablationsschwelle auf, die sich
zuerst in einer leichten Anderung der Farbe im optischen Teleskop des Messaufbaus
duBerten. Abbildung 3.11 illustriert das charakteristische Aussehen dieser Modifika-
tionen im Streulicht eines optischen Mikroskops. Im Gegensatz zu fs-Ablationsstellen
an Metallen (im Sinne der Ubersichtlichkeit im folgenden Typ I genannt), deren
Rénder im visuellen Mikroskop scharf definiert erscheinen, haben die Verdnderun-
gen der Oberfliche unterhalb Fy, (Typ II) diffuse Abgrenzungen zum umliegenden,
unbeeinflussten Gebiet.

Die Schwellfluenz von Typ II ist daher nur abschétzbar. Die CCD-Aufnahme des
Gebiets a) in Abbildung 3.11 ldsst eine Modifikation gerade noch erahnen - im opti-
schen Streulicht-Mikroskop war dieselbe Stelle um einiges deutlicher zu erkennen. Die
Nachweis-Empfindlichkeit aller im Nachhinein genutzten Verfahren war, hinsichtlich
des Einsetzens von Typ II, geringer als die der visuellen Beobachtung. Sicher erkannt
wurden Typ II-Modifikationen ab 1/8 F}}, teilweise waren schwache Veréinderungen

auch schon bei 1/10 F}}, zu sehen. Die 200 nm dicke Schicht erwies sich wiederum als
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Abbildung 3.12: Zerstorschwellen von Typ I und Typ II in Abhéingig-
keit von Druck und umgebender Atmosphire. Die Messungen in Sauer-
stoff, Stickstoff und Argon wurden bei einem Druck von 900 mbar durch-

gefiithrt.

Grenzfall, hier war Typ II nur bei Fluenzen knapp unterhalb der Ablationsschwelle
wahrnehmbar und dariiberhinaus sehr schwach ausgeprigt.

Die Schwellfluenz von Typ II wurde weiterhin auf Abhéngigkeit von der Pulsdauer
(50 1s-500 fs) und von der Wellenlénge (795 nm—532 nm) untersucht, in beiden Fillen
mit negativem Ergebnis. Leichte Verdnderungen der Schwellfluenz von Typ II wurden
dagegen bei Verdinderung des Umgebungsdrucks und der Atmosphire beobachtet (vgl.
Abb. 3.12), wihrend Typ I dhnlich wie in [66] keine Abh#ngigkeiten aufwies.

Ein dhnlicher Abfall der Schwellfluenz wurde in [67] bei der Ablation dickerer Gold-
und Nickelfilme mit 8 ps-Pulsen bei 248 nm festgestellt. Die Einzelschusszerstérschwel-
le sank dort mit wachsender Filmdicke um eine Gréflenordnung, was ebenfalls auf eine
drastische Anderung der optischen Eigenschaften der Filme innerhalb der Serie hin-
weist.

Alle LZH-Proben, auf denen Typ II existiert, weisen ausschliellich Typ I-Gebiete auf,
die von einem Typ II-Hof umgeben sind. Dies wird dadurch erklirt, dass in einem
rdumlich gaussformigen Puls die Fluenz von innen nach auflen abnimmt. Die ” Hohen-
linie” der Ablationsschwelle in Abbildung 2.3, zuziiglich der Warmeeinflusszone zu
Beginn der Ablation, markiert die Grenze zwischen den Typen I und II.

Die in dieser Arbeit angegebene Schwellfluenz von Typ II legt die Vermutung nahe,
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dass es sich bei diesem Typ von Oberflichenmodifikation um das Anschmelzen der
Oberflache handelt, wihrend Typ I die Ablation und damit das Erhitzen der Probeno-
berfliche auf Siedetemperatur verkérpert. Die Packungsdichte in derjenigen Schicht,
in welcher die Gittertemperatur gréfer als die Schmelztemperatur ist, wird im Laufe
des Schmelzprozesses erhoht und bleibt nach der Erstarrung in dieser Form erhal-
ten. Je hoher die applizierte Fluenz ist, desto ausgedehnter wird das aufgeschmolzene
Gebiet, und desto tiefer sinkt dessen Oberfliche im Vergleich zur unbehandelten ab.
Das Verhiiltnis der Energiedichten pro Volumen ¢, die notwendig sind, um eine
Goldprobe auf Schmelz- bzw. Siedetemperatur zu erhitzen, sollte das Verhéltnis der
Zerstorschwellen von Typ II und Typ I widerspiegeln. Dabei ist in €/ die Schmel-
zenthalpie ebensowenig enthalten wie die Siedetemperatur in €7, da fiir den Nach-
weis bereits die Anderung des Aggregatzustandes in einer wenige Nanometer diinnen
Schicht der Oberfliche ausreicht, wihrend der grofite Teil des Probenvolumens noch
im vorherigen Zustand verbleibt.

Die in Tabelle 3.1 angegebenen thermischen Parameter von Gold ergeben ein Verhilt-
nis €’ /e’ von 4.4:1, welches sich vom gemessenen Verhiltnis F}, /F}/ ~ [8..10] um

den Faktor 0.5 unterscheidet. Diese Abweichung kann zwei Ursachen haben:

1. Wéhrend des Laserbeschusses existieren sehr viele hochenergetische ballistische
Elektronen (vgl. Abschnitt 3.1.3), die sowohl mit Elektronen im Inneren der Pro-
be als auch mit dem Gitter stoflen kénnen. Die hohe Anzahl von fast simultanen
StoBen mit dem Gitter der Granulen, die fast ausschliellich aus der Richtung
der Probenoberfliche getroffen werden, bewirkt abhiingig vom Volumenanteil
fp in Gleichung 3.18 eine Kompression des Films in Richtung Substrat. Der
Beweis, dass hochenergetische Elektronen eine derartige Kompression auslésen

konnen, wird in dieser Arbeit noch gefiihrt.

2. Der Strahlungsdruck ps = I/c betriigt bei einer Fluenz von 0.03.J/cm? und
einer Pulsdauer von 100fs ca. 10"Pa (100 bar). Er kénnte damit ebenfalls fiir

die Kompression des Films verantwortlich sein.

Abbildung 3.13 zeigt Reflektivitdtsmessungen mit einem auf 40 um fokussierten lei-
stungsstabilisierten He-Ne-Laser iiber modifizierte Gebiete beiderlei Typs hinweg.
Typ I-Zerstorstellen weisen einen Abfall der Reflektivitéit bis auf wenige Prozent auf,
wenn der Metallfilm bis auf das Substrat abgetragen wurde. Modifizierte Gebiete des
Typs 1I reflektieren jedoch um ca. fiinf bis zehn Prozent besser als die unbehandelte
Oberfliche, ebenso wie die Hofe der ablatierten Stellen. Diese Verbesserung der Re-
flektivitéit stiitzt die Annahme, dass Typ II einer Verdichtung des Films entspricht.

Typ I konnte ebenfalls mittels Raster-Elektronen-Mikroskop (REM) und WeiBlichtin-

terferometrie (WLI) nachgewiesen werden. In beiden Fillen lag die Nachweisgrenze
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jedoch nur knapp unterhalb der Schwelle von Typ I. In der REM-Aufnahme (Ab-
bildung 3.14, linkes Bild) lag die Maximalfluenz des Typ I-Flecks bei 0.30.J/cm?,
das Gebiet darunter, welches nur Typ II zeigt, wurde mit einer Maximalfluenz von
0.23 J/em? beschossen. Der Kontrast von Typ IT im REM war sehr gering, was auf

einen geringen Hohenunterschied in den Strukturen hindeutet, verbesserte sich aber,
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Abbildung 3.13: Reflexionsmessungen bei 633 nm (HeNe, cw, leistungsstabilisiert)
iiber zwei verschiedene Reihen von lasermodifizierten Gebieten hinweg. Sowohl Typ
II-Stellen als auch die Rénder von Typ I-Stellen weisen erhohte Reflektivitidten im
Vergleich zur unbelichteten Schicht auf. Die Filmdicke betrug 550 nm.

Elektronenstrahl (5 keV) Typ II TypI Typ II

Abbildung 3.14: REM-Aufnahme (links) und visuelle Mikroskopie eines Typ
I- und eines Typ II-Gebietes. Das Rechteck im linken Bild stammt von den
5 keV-Elektronen eines Elektronenspektroskops. Die Filmdicke betrug 1100 nm. Die
schwarze Markierung wurde mit einem Filzstift aufgetragen und dient der Orientie-

rung.

wenn die Probe um einen Winkel von 60° geneigt wurde.
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Abbildung 3.15: Ramanspektroskopie eines Typ II-Gebiets und der un-
behandelten Oberfliche. Das Fehlen charakteristischer Linien und die
Ahnlichkeit beider Kurven deuten darauf hin, dass keine Verunreinigung

der Oberfliche durch andere Elemente als Gold vorliegt.

Links neben dem Typ II-Gebiet ist eine weitere rechteckige Struktur zu erkennen.
Diese ist das Ergebnis des Beschusses der Probenoberfliche mit einem 5keV-Elek-
tronenstrahl, der zur Rontgenspektroskopie verwendet wurde und der Beweis dafiir,
dass aufler dem Aufschmelzen der Oberfliche auch das Bombardement mit hochener-
getischen Elektronen die Ursache fiir die beobachteten Modifikationen sein kann. Eine
Temperaturerhhung des Gitters durch den Elektronenstrahl {iber die Schmelztempe-
ratur hinaus héitte keine Rechteckstruktur zur Folge, da der Strahl mehrere Sekunden
lang appliziert wurde und sich die Wirme in dieser Zeit nahezu gleichméfig {iber das
gesamte Probenvolumen verteilt hitte.

Als Resultat der Rontgenspektroskopie wurden aufler Gold nur eine geringe Menge
Kohlenstoff und eine unerhebliche Sauerstofflinie festgestellt. Ramanspektroskopische
Untersuchungen ergaben aufler charakteristischen Gold-Linien keine weiteren signi-
fikanten Strukturen. Damit wurde die Wahrscheinlichkeit, dass eine chemische Ver-
unreinigung der Oberfliche die Ursache der verringerten Typ II-Schwellfluenzen ist,
weiter reduziert.

Die Analyse mittels WLI ergab ebenfalls ein Absenken der Probenoberfliche. Das in
Abbildung 3.16 abgebildete Gebiet wurde auf einem 1100 nm dicken LZH-Goldfilm
mit einer Fluenz knapp unterhalb der Ablationsschwelle (F' = 0.25 .J/cm?) bestrahlt
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Abbildung 3.16: Interferometrische Aufnahme eines Typ II-
Gebietes im Weifllicht. Der Hohenunterschied zwischen unbehan-
delter Oberfliche und tiefstem Punkt des Gebietes betrigt ca.

20 nm.

und weist einen maximalen Hohenunterschied von 20 nm zur unbehandelten Ober-
fliche auf. Die Nachweisgrenze der Typ II-Gebiete mittels WLI erreichte mit 1/6 F},
fast das Niveau visueller Streulichtbeobachtungen.

Aus den vorgestellten Analysen der Oberflichen der LZH-Serie ldsst sich schlussfol-
gern, dass der Volumenanteil f, des leeren Raums am Probenvolumen bei Fluenzen
unterhalb der Ablationsschwelle verringert wurde. Obwohl die Probenoberflichen
ebenfalls aufgeschmolzen werden sollten, wenn sie mit Fluenzen knapp unterhalb der
Ablationsschwelle bestrahlt werden, erbrachte eine Analyse der anderen beiden Se-
rien jedoch keine Anzeichen fiir eine Oberflichenmodifikation bei Applikation der
genannten Fluenzen.

Zusammen mit den von Festkdrperwerten nur wenig abweichenden Reflexionswerten
deutet dies darauf hin, dass f, in den beiden Serien bereits anfinglich sehr gering
ist und sowohl durch Aufschmelzen als auch Elektronenst6e nur marginal verédndert
wird.

Einem experimentellen Gliicksfall ist es zu verdanken, dass schliellich doch eine
Verénderung der Oberfléiche unterhalb der Ablationsfluenzen registriert werden konn-
te. Die in Abbildung 3.17 durch Pfeile markierten Stellen wurden bei Fluenzen knapp
unterhalb der Ablationsschwelle bestrahlt. Die Probe wurde darauthin in beiden
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Abbildung 3.17: Beobachtung von Typ IT an Layertec-Proben. Die mit Pfei-
len markierten Stellen wurden mit Fluenzen von 0.42 J/cm? (linkes Teilbild)
und 0.35 .J/ecm? bestrahlt und danach durch die Ablationsjets der benachbar-
ten Gebiete markiert. Die Ablationsschwelle der 1000 nm dicken Probe betrug
0.50 J/em?.

Fillen lateral verschoben und mit einer fiir Ablation ausreichenden Fluenz behandelt.
Der durch die stark elliptische Form des Fokus entstehende horizontale Ablationsjet
in Richtung der kleinen Halbachse der Ellipse markierte die vorher belichteten Stellen
durch ein verstiarktes Absetzen der Jet-Koérnchen in Form des Umrisses des Fokus’.

Fiir diese Markierungen sind zwei Ursachen denkbar:

e Das geschmolzene Gebiet senkt sich ab, wihrend dessen Rand leicht aufgewolbt
wird. Dem sich zur Oberfliche nahezu parallel bewegenden Jet wird durch diese
Wiille eine bessere Angriffsfliche geboten, wodurch diese Stellen eine hohere
Dichte der Ablagerungen aufweisen. Dagegen spricht, dass der Hohenunterschied
im Verhiltnis von ca. 1072 bis 10™* zur Ausdehnung des Gebiets steht und das

Gebiet hinter den erhéhten Ablagerungen nicht komplett abgeschattet ist.

e Aufschmelzen und anschlieSendes Erstarren fithren zu Spannungen am Rand des
aufgeschmolzenen Gebiets, in deren Folge sich van der Waals- oder elektroma-
gnetische Krifte an diesen Stellen &ndern und der Jet verstirkt angezogen wird.
Die deutliche Markierung der Gebiete deutet darauf hin, dass diese Anderung

in diesem Fall signifikant sein muss.

Die Nachweisgrenze der Modifikationen unterhalb der Ablationsschwelle durch Mar-
kieren betrug fiir die Layertec-Proben ca. 0.8 F}} . Beobachtet wurden die Verdinderun-

gen in der dargestellten Deutlichkeit nur an 1000 nm und 2000 nm dicken Schichten.
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Die 500 nm-Schicht zeigte das gleiche Verhalten in stark abgeschwéchter Form und
nur bei Fluenzen oberhalb 90% der Ablationsschwelle. Diinnere Schichten konnten
nicht markiert werden.

Die Silberfilme wurden ebenfalls in dieser Richtung untersucht, allerdings ohne ein-
deutiges Ergebnis, da sich der Effekt zwar bei Fluenzen knapp unterhalb der Zerstor-
schwelle schwach andeutete, aber nicht sicher identifiziert werden konnte.

Ein Vergleich der Messungen und Ergebnisse an Metallen mit dielektrischen Materia-

lien und Metall/Dielektrikum-Hybriden findet sich im n#chsten Kapitel.



Kapitel 4

Zerstorschwellen an Dielektrika
und Hybriden

Seit der Erfindung der gepulsten Laser untersuchten sehr viele Gruppen laserinduzier-
ten Schaden an Dielektrika. Es wurden dielektrische Festkorper [6,14, 55,68, 69] und
hochreflektive optische Schichtsysteme [6,70] in einem weiten Pulsdauerbereich, begin-
nend im Mikrosekunden-Bereich bis hinunter zu einigen Femtosekunden untersucht.
Auch andere Materialien, wie organische Substanzen [71-73] oder Fliissigkeiten [74],
wurden vielfach hinsichtlich ihrer Zerstorfestigkeit getestet. Dariiberhinaus existieren
bereits Arbeiten, die sich mit theoretischen Modellen der optischen Zerstérung an
Dielektrika und Hybriden beschiftigen [75].

Ziel dieses Abschnittes soll es sein, die wiahrend dieser Arbeit durchgefiihrten Zer-
storschwellenmessungen an dielektrischen Materialien und Hybriden (Schichtsysteme,
die anteilig aus dielektrischen und metallischen Materialien bestehen) hinsichtlich
ihrer Konsistenz mit Literaturangaben zu priifen und Schlussfolgerungen fiir deren
Einsatz als optische Bauelemente in ultraschnellen und hochintensiven Lasersystemen

zu ziehen.

4.1 Wechselwirkung von Laserstrahlung mit dielek-

trischen Schichten

4.1.1 Einfiihrung

Im Unterschied zu Metallen kann die Elektronendichte in Dielektrika und Halblei-
tern nicht als konstant angenommen werden, da sie durch Interband-Ubergiinge so-
wie Multi-Photonen-Ionisation (MPI) und Lawinen-Ionisation (electron-impact-ioni-

zation, avalanche ionization, AT) wihrend der Einwirkung des Laserstrahls verdndert

wird [33].

48
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Die folgenden Prozesse haben sich als die fiir optische Zerstorung wesentlichen Pro-

zesse von Dielektrika herauskristallisiert [13,75]:

e Anregung von Elektronen aus dem Valenzband ins Leitungsband durch MPI

e Aufheizen der in der Probe durch Verunreinigungen oder an Grenzflichen vor-
handenen [76] sowie der durch MPI erzeugten Elektronen durch das externe

Feld mittels inverser Bremsstrahlung (free carrier absorption)

e Erzeugung hoher Elektronendichten (n, ~ 10?°) im Leitungsband durch Stofio-
nisation (avalanche ionization), die derart erzeugten freien Elektronen werden
durch inverse Bremsstrahlung ebenfalls aufgeheizt, wenn das externe Feld noch
aktiv ist und tragen dann ihrerseits durch Stoffionisation zu weiteren freien

Elektronen im Leitungsband bei. Das Ergebnis ist ein Lawinenprozess.

e Energietransfer aus dem Elektronengas ins Gitter, die Folge sind Schmelzen,

Verdampfen, Plasmabildung oder Ablation.

e Coulomb-Explosion [77,78]. Durch Photoionisation entsteht ein positiver La-
dungsiiberschuss an der Oberfliche, in dessen Folge positiv geladene Ionen in

einem Sub-ps-Prozess explosionsartig die Oberfliche verlassen.

Oberhalb von einigen 10 ps zeigt sich eine /T-Abhéngigkeit der Zerstérfluenz (7 -
Pulsdauer) [8,11], welche auf thermisch induzierte Zerstérung hinweist. Noch wihrend
der Applikation des Pulses findet eine Diffusion der ins Gitter eingekoppelten Wérme
in die Probe statt. Die laserinduzierte Zerstorung ist in diesem Pulsdauerbereich ein
stochastischer Prozess [79], fiir jede beliebige Fluenz existiert eine von Null verschie-
dene, mit wachsender Fluenz ansteigende Wahrscheinlichkeit dafiir, dass Zerstérung
auftritt. Dieses Verhalten wird damit begriindet, dass fiir lange Pulse die initiale
Dichte der Elektronen im Leitungsband die Hauptrolle spielt und nichtlineare Anre-
gungsmechanismen wie MPI kaum vorhanden sind.

Neuere Messungen haben gezeigt, dass sich die Schwellfluenzen im fs-Bereich zu-
verléssiger bestimmen lassen [6,21,80-82]. Grund dafiir ist, dass die durch MPT ange-
regten Elektronen im Leitungsband die initial vorhandenen mit sinkender Pulsdauer
immer mehr iiberwiegen, wodurch sich die Anzahl der den Lawinenprozess auslésen-
den Elektronen besser vorhersagen lisst [6,42,83,84].

Die oben aufgelisteten Teilprozesse finden bis auf den letzten Schritt gleichzeitig,
wihrend der Laserbestrahlung, statt und verstérken einander gegenseitig. Wéahrend
die MPI durch die Keldysh-Theorie [85] beschrieben wird, gibt es verschiedene theo-
retische Ansétze fiir die Stoflionisation, von denen hier die komplette kinetische Glei-
chung [6,9,10] und Anndherung durch eine Ratengleichung [6] genannt seien. Auf

beide soll im néchsten Abschnitt ndher eingegangen werden.
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4.1.2 Kinetische Gleichung und Ratengleichung

Die vollsténdige kinetische Gleichung basiert auf der Annahme, dass ein Auftheizen der
Elektronen durch Stofle stattfindet, bevor die in den Elektronen deponierte Energie
in das Gitter iibertragen wird. Dieses Aufheizen sorgt im Zusammenspiel mit Diffu-
sion und Stoflionisation fiir den oben erwidhnten Lawinenprozess, der sich durch eine
kinetische Gleichung fiir die Verteilungsfunktion der Elektronen beschreiben lisst.
Der entscheidende Parameter fiir eine irreversible Veréinderung der Probe ist hierbei
das Erreichen einer kritischen Elektronendichte im Leitungsband, die typischerweise
im Bereich von 102 cm ™3 bis 10%! em ™ liegt [6,13]. Dies ist in etwa der Dichtebereich,
in dem die Energiedichte der Leitungsbandelektronen im Bereich der Bindungsenergie
des Gitters liegt. Bei ca. n, ~ 2 - 10?" em™3 wird die kritische Dichte fiir eine Wel-
lenldnge von 795 nm erreicht. Die Probe reflektiert dann stark, bei gleichzeitig starkem
Anstieg des absorbierten Anteils und entsprechender Steigerung der aufgenommenen
Energie.

Die zeitliche Anderung der Energiedichte wird durch eine Fokker-Planck-Gleichung
beschrieben [6,9,10], in die Energietransfer von den Elektronen ins Gitter, Joule-
Aufheizen, Energiediffusion durch Elektron-Elektron-Stoe und Quellterme wie MPI,
Tunnel- und Stofionisation Einzug finden.

Die numerische Losung dieser Gleichung bei konstanten Laserintensititen zeigt, dass
sich unter Ausschluss der MPT bereits nach wenigen Femtosekunden eine Elektronen-
Lawine einstellt [6], wihrend deren Verlauf die mittlere kinetische Energie der Elek-

tronen konstant bleibt und die Verteilungsfunktion exponentiell mit der Zeit wéchst

f(e,t) = g(e) exp(5t). (4.1)

Die Anfangsverteilungsfunktion g(e) ist nicht maxwellsch. Die Tonisationsrate 3 hingt
wegen der Absorption durch freie Ladungstriger linear von der Intensitit ab. Die
gesamte absorbierte Energie wird dazu genutzt, Leitungsbandelektronen zu produ-
zieren. Wenn der Puls lang gegen die kurze Aufheizphase der initialen Elektronen
ist (7 > 50 fs), ist es moglich, die Verteilungsfunktion fiir Pulse mit verénderlicher

Intensitéit wie folgt auszudriicken

Fle.t) = g(e) exp ( / ; 8 dt’). (4.2)

Die Linearitat f = £I(t) hilt demnach fast wihrend des gesamten Pulses an. Den
Proportionalititsfaktor £ erhdlt man aus der numerischen Losung der Fokker-Planck-
Gleichung; er ist durch die Streuraten und die Bandliicke des Dielektrikums bestimmt.
Die zeitliche Entwicklung der Elektronendichte im Leitungsband kann dann beschrie-

ben werden durch

dn. B
i fne = EI(t)ne. (4.3)
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Abbildung 4.1: Elektronendichte im Leitungsband nach Gleichung 4.4
in Abhéingigkeit von . Die gestrichelte Linie kennzeichnet den zeitlichen
Verlauf des 200 fs-Pulses.

Gleichung 4.3 beschreibt die Entwicklung der Elektronendichte ohne MPI. Letztere
produziert Photoelektronen mit einer Rate, die proportional zu I* ist, wobei k ganz-
zahlig ist und angibt, wieviele Photonen gleichzeitig absorbiert werden miissen, um
die Bandliicke zu tiberwinden. Gleichung 4.3, um diesen Term ergénzt, wird zu

dne
CZ = £I(t)ne + oy I*, (4.4)

wobei 0, den Streuquerschnitt der k-Photonenabsorption darstellt, der, falls nicht be-
kannt, vermittels der Keldysh-Formel der starken Felder [85] bestimmt werden kann.
Gleichung 4.4 impliziert, dass der Hauptanteil der Elektronen im Leitungsband wih-
rend der zweiten Hélfte des Pulses produziert wird, da der Zuwachs durch Stoflionisa-
tion proportional zu n ist und n im Verlauf des Pulses kontinuierlich steigt (vgl. Abb.
4.1). Beim Erreichen der maximalen Intensitit betrigt die Elektronendichte einen
Bruchteil des Endwerts, die bis dahin erzeugten Elektronen dienen hauptséichlich als
Quellelektronen fiir die folgende Lawine.

Die Ratengleichung 4.4 ist in dieser Form nur dann korrekt, wenn sich MPI und AT nur
durch die jeweils bereitgestellten Elektronen beeinflussen. Wie in [86] gezeigt wird,
iiberwiegt die Stoflionisation jedoch auch fiir Pulse kiirzer als 100 fs. Bedingt wird dies
dadurch, dass wéihrend des Vorgangs der MPI bei sehr kurzen Pulsen und hohen Inten-
sitdten die Ortsamplitude der angeregten Elektronen grofier wird als der interatomare

Abstand. Das entsprechende Elektron gerit dabei durch Kollisionen aufler Phase mit
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Abbildung 4.2: Zerstorschwelle zweier dielektrischer HR-Spiegel in
Abhéngigkeit von der Pulsdauer. Der eingezeichnete Fit wurde mittels

numerischer Losung der Ratengleichung errechnet.

der anregenden Welle - die St6fe des Ions mit dem anzuregenden Elektron iiberla-
gern sich folglich nicht immer konstruktiv. Die numerische Losung der zeitabhédngigen
Schrodingergleichung in [12] illustriert das Auftreten dieser Kollisionen, deren mathe-
matische Folge eine wesentliche Reduktion des MPI-Wirkungsquerschnitts ist, und
zwar umso deutlicher, je hoher die ortliche Amplitude der Elektronen im externen

Feld im Vergleich zum interatomaren Abstand ist.

4.2 Messungen an dielektrischen Schichten

In Abbildung 4.2 sind eigene Messungen der Zerstorschwelle an TayO5/SiOy- bzw.
Zr05/SiO9-Filmen in Abhéngigkeit von der Pulsdauer grafisch dargestellt. Beide Kur-
ven zeigen eine Verringerung der Zerstorfluenz mit sinkender Pulsdauer, die Anstiege
der Kurven unterscheiden sich jedoch um den Faktor fiinf.

Der eingezeichnete Fit ist das Resultat der numerischen Losung der Ratengleichung
4.4. Abbildung 4.3 verdeutlicht die Vorgehensweise: Fiir jedes Avalanche-/MPI-Koef-
fizientenpaar wurde die Ratengleichung bei verschiedenen Pulsdauern gerechnet. Die
so ermittelten Fits wurden mit den Messwerten verglichen und der daraus abgeleitete
x2-Wert iiber dem Avalanche-/MPI-Wertepaar aufgetragen.

Es wird deutlich, dass es kein eindeutiges Paar gibt, fiir das der x2-Wert ein Mini-
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mum annimmt, vielmehr existiert fiir den gesamten MPI-Koeffizienten-Wertebereich
in Abb. 4.3 ein Avalanche-Koeffizient, bei dem die y?-Abweichung der gemessenen
Werte von den numerisch bestimmten minimal wird und sich vom minimalen y? nicht
wesentlich unterscheidet. Das Resultat ist eine Talsohle, die sich iiber einen weiten
Bereich von Abbildung 4.3 hinzieht. Die Bestimmung der beiden Parameter aus Abb.
4.3 ist demnach nur auf eine Grélenordnung genau.

Das Minimum in x? liegt bei £ = 6.1 cm?/J und o3 = 4.6-10"" em™3ps™" (em?/TW )3,
diese Werte sind auch Grundlage des Fits in Abbildung 4.2.

In [14] sind die Koeffizienten fiir BBS (Barium-Aluminium-Borosilikat) mit & =
1.2e¢m?/J und o3 = 7-10"7 em™3ps~! (em?/TW)? angegeben. Ubernimmt man diesen
Wert fiir o3 und leitet £ aus Abb. 4.3 ab, ergibt sich ein Wert von 5.5 em?/J fiir die
ZrO5-Schicht als hoherabsorbierende Schicht.

Der MPI-Querschnitt o3 liegt wie in [14] um mehr als zwei Grofienordnungen un-
terhalb des Wertes, den man aus der Keldysh-Formel erhilt. Lenzner et al. erkliaren
dies damit, dass der Keldysh-Parameter v = w+/2mly/eE (m,e - Elektronenmas-
se, -ladung; F - max. Laserfeld; w - Kreisfrequenz des Pulses, I, - Bandliicke) fiir
sehr kurze Pulse mit sinkender Pulsdauer kleiner als 1 wird und bei 5fs den Wert
0.5 erreicht. Die Ionisationsrate aus der Keldysh-Formel ist jedoch nur fiir v > 1
("schwaches” Feld, hohe Frequenz) ein Ausdruck fiir den MPI-Querschnitt, wihrend
im Falle von v < 1 (starkes Feld, kleine Frequenz) das Tunneln durch den verbotenen
Bereich innerhalb einer halben Schwingung vonstatten gehen kann. Demnach wiirde
die Photoionisation im sub-10 fs-Bereich durch den Tunneleffekt, und nicht durch MPI
bestimmt werden.

In unsere Rechnung gingen jedoch nur Messungen oberhalb 40 fs Pulsdauer ein, wes-
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Abbildung 4.4: Zerstorschwellen von ungeschiitzten Gold- und Silber-
filmen im Vergleich mit Metallfilmen, die mit einer oder mehreren di-
elektrischen Schichten {iberzogen wurden. Pure Metallfilme zeigen keine
Pulsdauerabhéngigkeit, wihrend die Hybride einen Abfall der Schwell-
fluenz hin zu kiirzeren Pulsdauern, dhnlich dem Verhalten von aus-

schliellich dielektrischen Filmen, aufweisen.

wegen 7y >ca. 3 gilt. MPI sollte damit noch vorrangiger Photoelektronenlieferant sein,
dennoch ergeben die Messkurven einen mit [14] vergleichbaren, deutlich zu niedrigen
Wert.

Die oben erwihnte Reduktion des MPI-Querschnitts durch Stofle wihrend der An-
regungsphase ist eine weitere mogliche Erkldrung fiir das beobachtete Verhalten von
03, die dariiberhinaus den Vorteil besitzt, dass sie bereits im Bereich von (50-100) fs
wirksam ist. Du et al. [12] beweisen dies, indem sie bei 55fs bzw. 100fs Pulsdauer
fast identische Zerstorschwellen fiir linear und zirkular polarisiertes Licht ermitteln,

obwohl sich die MPI-Wirkungsquerschnitte deutlich unterscheiden.

4.3 Messungen an Hybriden

Fiir sehr kurze Pulse (7 < 50 fs) erweisen sich Metalle wie Gold und Silber als
zerstorfester im Vergleich mit allen untersuchten dielektrischen HR-Schichtsystemen.
Die Problematik letzterer liegt darin, dass sie einerseits durch einen hohen Brechzahl-

unterschied zwischen niedrig- und hochbrechendem Material eine maximale Reflekti-
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Abbildung 4.5: Verhinderung der Metall-Ablation in Hybriden durch
eine SiO2-Deckschicht. Dunklere Gebiete entsprechen héheren Tempe-

raturen.

vitit gewdhrleisten sollen, aber anderseits mit steigender Brechzahl n der hoherbre-
chenden Schicht die Zerstorfluenz des Schichtsystems sinkt [76].

Im ultrakurzen Bereich sollten sich die Zerstérschwellen jedoch anheben lassen, indem
auf eine Metallschicht eine oder mehrere dielektrische Schichten aufgebracht werden,
die ihrerseits als A/4-System einen Teil der Strahlung vom Metall abhalten. Voraus-
setzung dafiir ist natiirlich, dass die Zerstorschwellen der verwendeten dielektrischen
Schichten im beabsichtigten Pulsdauerbereich héher sind als die des Metallfilms.
Untersuchungen auf dem Gebiet der Hybride liegen bisher nur auf dem Gebiet der
UV-Laseroptiken (A = 193 nm) vor. In [87] wurden Al-Filme mit mehreren Fluorid-
HR-Schichten hinsichtlich Absorption und Zerstorschwellen iiberpriift, wobei ein An-
steigen der Zerstorschwelle mit der Anzahl der HR-Schichten verzeichnet wurde.
Abbildung 4.4 zeigt neben der gemessenen Pulsdauerabhéngigkeit der Zerstorschwelle
zweier reiner Metallfilme (Silber und Gold) von 500 nm Filmdicke auch die Ergebnis-
se mit zusédtzlicher SiO9-Schicht auf Silber und einem aus 3 TayOj5/SiOy-Schichten
bestehenden HR-Spiegel auf Gold.

Im Falle des Gold/HR-Spiegel-Systems liegt die Zerstérschwelle in allen Pulsdauer-
bereichen unterhalb jener der Einzelsysteme (Abb. 4.2 und 4.4). Der zeitliche Verlauf
deutet darauf hin, dass die dielektrische Schicht der Ausloser fiir die Zerstérung ist.
Ein interessanter Fakt zeigt sich bei der Betrachtung der Werte des Ag/SiO,-Systems.

Silber hat eine gemessene Zerstorschwelle von 0.48.7/cm?, die Werte von SiO liegen
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oberhalb von 1.5.J/cm? (Festkérper, 7 > 40 fs [14]). Der SiOo-Film reflektiert selbst
knapp 10% des einfallenden Lichts, die Zerstorschwelle des Hybrids sollte sich da-
her maximal auf ~ 1.1F£9 verbessern. Schon bei 45fs wird dieser Wert mit 1.2F£9
iibertroffen, bei 500fs gilt F¥ = 1.6F},7.

Wire Absorption im Metall und anschlieBendes Aufschmelzen die alleinige Ursache
fiir die Zerstorung des Hybrids, hinge die Zerstorschwelle nicht von der Pulsdauer ab.
Das Dielektrikum hat demnach seinen Anteil am Verlauf der Kurve. Shielding des
Metallfilms durch die erhohte Elektronendichte im Leitungsband der SiOs-Schicht
kommt als Ursache nicht in Frage, da dieser Effekt als intensitdtsabhéingiger Prozess
(via o},) bei gleichbleibender Fluenz mit steigender Pulsdauer abnimmt.

Die um den Faktor 1.6 hohere Zerstorfluenz des Hybrids bei 400 fs bewirkt ein voll-
stdndiges Aufsieden der Silberoberfliche, diese erreicht bei ¢ ~ t.,, teilweise hohere
Temperaturen als die Siedetemperatur. Das Entfernen des gasférmigen Materials von
der Oberfliche wird jedoch durch die SiOs-Deckschicht verhindert (s. Abb. 4.5). Die-
se wurde weit genug unterhalb ihrer Zerstorschwelle bestrahlt, um noch im festen
Zustand vorzuliegen und iibt im Rahmen ihrer mechanischen Spannungsfestigkeit
Gegendruck auf die Gasblase aus, die nicht expandieren kann. Ein Kiihlmechanismus
der Gasblase besteht in Erhitzen, Schmelzen und anfangs Verdampfen der benachbar-
ten SiOy-Schicht. Es kommt zusétzlich zu einer Diffusion der Warme nach Gleichung
3.12 in alle Richtungen, wobei der Diffusionskoeffizient D = x/C im Metall wesentlich
hoher ist. Der grofite Teil der absorbierten Energie wird im Metall verteilt. Nachdem
die Gasblase sich wieder verfliissigt hat, ist die Deckschicht keinem Druck mehr ausge-
setzt, die Energie diffundiert unter Abkiihlung und Erstarren der fliissigen Regionen
in die gesamte Probe.

Die Ablation an derartigen Hybriden kann auf zwei verschiedene Arten ablaufen:

e Nur ein Teil der SiOo-Schicht wird aufgeschmolzen, der Druck der Gasblase
iiberwindet den mechanischen Widerstand der restlichen Schicht. In diesem Fall

wiesen die Réinder der Zerstorstellen Zersplitterung (Spallation) auf.

e Das Dielektrikum im Einflussbereich der Laserstrahlung wird vollstindig ge-
schmolzen und der mechanische Widerstand der Schicht unterbunden. Die Gas-
blase kann sofort expandieren und reifit das fliissige Dielektrikum mit. Die

Rénder wiren in diesem Fall glatt.

Im visuellen Mikroskop erschienen die Zerstorstellen auf den Ag/SiOs-Proben meist
mit glattem Rand, was auf Schmelzen der SiO»-Schicht als Ausloser der Ablation

hindeutet. Sehr selten waren abgesplitterte Bereiche zu erkennen.
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Abbildung 4.6: Vergleich des Multischussverhaltens je eines Metalls (Gold), eines dielek-
trischen Schichtsystems (TazO5/Si02) und einer Hybrid-Losung (Silber mit einer SiOs-
Schicht).

4.4 Multischussexperimente

Fiir den routineméfligen Einsatz von Laseroptik ist es oft von Belang, deren Verhalten
im Bezug auf lang andauernde Laserbestrahlung zu studieren. Nach [88] gilt folgende
Beziehung zwischen der Zerstorschwelle Fy nach N applizierten Schiissen und der

Einzelschusszerstorschwelle Fj

Fy=F -N°1 (4.5)

Den Anstieg S der Akkumulationskurve erhilt man aus Diagramm 4.6, in dem die
akkumulierte Fluenz N - Fly iiber N in doppelt-logarithmischer Darstellung aufgetra-
gen ist. Je kleiner S ist, desto mehr Energie wird pro Schuss dauerhaft in der Probe
deponiert und trigt beim néchsten Schuss zum Absenken der Zerstérschwelle bei.

Die innere Abbildung 4.6 zeigt die numerische Ableitung dlog(N - Fy)/01og(N) und
damit eine Abschéitzung von S bei der Schussanzahl N. Diese Abschitzung ergibt
zumindest fiir Goldfilm und HR-Spiegel eine deutliche Abhéngigkeit von S von der
Anzahl der bereits applizierten Schiisse. Wahrend der Anstieg iiber die ersten sieben
Messpunkte aller Kurven (N=2 - N=125) niedriger ausfillt als iiber alle 13 Punkte,
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erreicht er fiir die letzten sieben Punkte (N=125 - N=10*) nahezu 1.

In [88] wird vorgeschlagen, dass die Abnahme der Fy mit steigendem N auf Energie-
Speicherung in Form mechanischer Spannungen und Verformungen im Probenvolu-
men basiert. Die Herleitung der Spannungsamplitude o (GI. 6 in [88] impliziert dabei
ein der Gleichung 4.5 &hnliches Verhalten, infolgedessen 0log(N - Fiy)/0log(N) iiber
den gesamten Bereich von N und die in [88] verwendeten Parameter n (cyclic strain-
hardening exponent), b (fatigue-strength exponent) und ¢ (fatigue-ductility exponent)
konstante Werte anndhmen.

Das Ergebnis der hier vorgestellten Messungen impliziert jedoch eine umso geringere
mechanische Verinderung der Probe mit jedem Schuss, je hher die Anzahl der vorher
bereits applizierten Schiisse ist, wodurch sich n, b und ¢ teilweise weit auflerhalb der
in [88] angegebenen Bereiche bewegen.

Der fiir Gold ermittelte Wert S = 0.993 fiir N > 125 hat zur Folge, dass sich die
Zerstorfluenz von 0.50 J/em? bei 10* Schuss auf lediglich 0.44 .J/cm? bei 10! Schuss
(entspricht drei Jahren Dauerbetrieb bei 1kHz Rep’rate) verringert. Der Verschleif}
optischer Bauelemente diirfte damit weniger auf mechanische Energiedeposition als
vielmehr auf Anderung der optischen Eigenschaften durch Ablagerung von Verunrei-

nigungen und chemische Modifikation zuriickzufiihren sein.

4.5 Referenzmessungen

4.5.1 Round-Robin-Experimente

Im Verlauf der Messungen ergab sich die Moglichkeit, gemessene Zerstorschwellen mit
am Laserzentrum Hannover ermittelten Werten der gleichen Charge zu vergleichen.
Bei der Betrachtung der Ergebnisse in Tabelle 4.1 fillt auf, dass eine Ubereinstimmung
aller Werte innerhalb des {iblicherweise angegeben Zerstorschwellen-Fehlerintervalls
von + (20-30)% vorliegt. Die ermittelte Abweichung von 11% mittl. Fehlerquadrat
(rms) stellt einen sehr guten Wert fiir untereinander nicht abgeglichene Messplitze
dar. Wahrend die Mittelwerte der Fluenzen bei 150fs tendenziell iibereinstimmen,
wurden an der FSU Jena bei 500fs Werte ermittelt, die ca. 10% unter denen des
LZH lagen. In Jena wurde keine Abhéngigkeit der Intensitétsverteilung im Fokus von
der Pulsdauer festgestellt, die Abweichungen in der beobachteten Groflienordnung zur
Folge hitte.

Vergleichende Messungen zweier identischer Probenserien konnten im Verlauf der Ar-
beit auch in der Bundesanstalt fiir Materialforschung und -priifung Berlin durch-
gefithrt werden (Messung Juli 2001 in Abb. 4.7). Auch die dort ermittelten Abwei-

chungen der Werte liegen innerhalb des iiblichen Fehlerintervalls.
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Probe FSU Jena LZ Hannover | AFy,/Fy,
Fup[J/em?] (1) | Ey[J/em?] (1)

Au 0.72 (50fs) | 0.61 (1501s) 0.08
Au enhanced! 0.64 (150fs) 0.52 (150 fs) 0.10
Ag m. Schutz? | 0.84 (150fs) | 0.84 (150fs) 0.00
Tar05/Si0s A | 0.77 (150fs) | 0.82 (150 fs) 0.03
Tas05/Si0s A | 0.95 (500fs) | 1.10 (500fs) 0.07
Tas05/Si0, B | 0.54 (500fs) | 0.64 (500 fs) 0.08
Tas05/Si0: 2 /4 | 0.76 (500fs) | 0.85 (500 fs) 0.06
Ag enhanced' 0.44 (50fs) 0.50 (150 fs) 0.06
Ti0y/SiOy 0.50 (50fs) | 0.35 (1501s) 0.18
Ta,05/Si0s B | 042 (50fs) | 0.54 (150fs) 0.12
Tay05/Si05 2/, | 0.50 (50fs) 0.64 (150fs) 0.12
Au enhanced' 0.70 (500 fs) 0.90 (1.0 ps) 0.12
Ag enhanced' 0.60 (500 fs) 0.75 (1.0 ps) 0.11
Ti05/SiOy 0.46 (500fs) | 0.90 (1.0ps) 0.32

1) 3 Pérchen Tay05/SiO
%) eine \/4-Schicht SiO,

Fin =1/2(Fip1 + Fin)
AFy, = |Fui — Fl

Tabelle 4.1: Zerstérschwellenwerte verschiedener Proben derselben Charge,
gemessen an der FSU Jena bzw. am LZ Hannover, im Vergleich. Die Anzahl
der Pulse betrug in allen Fillen 10000. Die kursiv gedruckten Materiali-
en lassen wegen der Pulsdauerabhingigkeit ihrer Zerstorschwellen und der
Differenzen in der applizierten Pulsdauer 7 nur einen indirekten Vergleich
der Werte iiber Fy, /T-Diagramme des Materials zu. Die Fluenz ist in dieser

Tabelle als Fluenz im Strahl angegeben, der Einfallswinkel war 45°, TE.

4.5.2 Referenzproben

Die Genauigkeit der bestimmten Zerstorschwellen ldsst sich durch wiederholte Mes-

sungen derselben Probe iiber einen lingeren Zeitraum abschétzen und verbessern, wo-

bei darauf zu achten ist, dass die Probe keine Langzeitabhingigkeit der Zerstérschwel-

le aufweist, wie sie zum Beispiel durch die Oxydation der Oberfliche von Silberschich-

ten auftritt.

Zu diesem Zweck wurden zu Beginn jedes Messtags bis zu drei verschiedene Referenz-

proben vermessen (vgl. Abb. 4.7). Die hierbei ermittelten statistischen Schwankungen

betrugen 15% rms fiir die Gesamtheit aller drei Proben; dieser Wert wurde als mitt-

leres Fehlerintervall iibernommen.



4.  Zerstorschwellen an Dielektrika und Hybriden 60

0,6
A
A
0
05 o A
o o A
© o o
o m  Gold 550nm (LZH)
£ o4l O  Gold 1000nm (Layertec)
2 7 A Silber mit Schicht, 500nm (Layertec)
LE
03F  u = .
u " u
u
|
0,2|I|I|I|I|I|I|I|I|I|I|IIIII
DD D DD DD YO O O OO O = = 9=
D o O O O O O O O O O O o o o
5 9 9 9 ¥ ¥ ¥ S s Q a9 5
2838335 8EEEEEE3
Datum der Messungen

Abbildung 4.7: Zerstérschwellenmessungen an Referenzproben.
Alle Messungen bis auf jene von Juli 2001 (BAM, 7p,;s=1201s)
wurden am Jenaer kHz-System bei 50 fs durchgefiihrt. Der Grund
fiir den Wechsel der Referenzprobe im Mérz 2000 bestand darin,
dass die von Juli 1999 an verwendete Goldprobe keinerlei freie

Stellen fiir weitere Zerstorexperimente aufwies.

Die Griinde fiir die Einfiihrung zusétzlicher Referenzproben im Januar 2000 und De-
zember 2000 war der, dass die erste Probe im Mérz 2000 keine unzerstorten Gebiete
mehr aufwies und erst im Dezember 2000 die Niitzlichkeit mehrerer gleichzeitig ver-
messener Referenzproben erkannt wurde. Einer weiteren Erhohung der Anzahl der
Referenzproben stand die eingeschrinkte Laserzeit entgegen.

Immer dann, wenn mehrere Referenzwerte pro Messtag vorliegen (in Abb. 4.7 von Ja-
nuar 2000 bis Juli 2001), lassen sich Fehler bei der Energie- oder Fldchenbestimmung
des Laserspots eliminieren, indem die Abweichungen aller Referenzwerte des Messtags
von deren langfristigem Mittelwert bestimmt werden. Zeigen alle Abweichungen die
gleiche Tendenz, deutet dies auf Unterschiede im Messregime der verschiedenen Ta-

ge hin. Nur in diesem Fall macht es Sinn, die Abweichung AF};, vom langfristigen
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Mittelwert zu bestimmen durch
1 n
AFth = ; Z [Fth,i_ < Fth,i >], (46)
i=1

wobei n die Anzahl der Referenzproben des Messtags ist.



Kapitel 5
Gitter- und Kompressortheorie

Im folgenden Kapitel sollen die theoretischen Grundlagen fiir die in Kapitel 6 folgende
Auswertung der Messungen an Gittern und Kopressoren geschaffen werden. Ausge-
hend von einer kurzen Vorstellung von CPA-Systemen werden die Begriffe des spek-
tralen Abschneidens, der spektralen Ubertragungsfunktion, der Effizienzbestimmung
und der Phasendispersion mathematisch und begrifflich geklart. Beispiele werden an-
hand eines Designs gerechnet, das im Versuchsaufbau vom Kapitel 6 in der Praxis

untersucht werden konnte.

5.1 Daten des Testsystems

Die folgenden Betrachtungen werden durch eine Beispielkonfiguration veranschau-
licht. Es handelt sich dabei um das Design eines Kompressors aus dielektrischen
Gittern (NbyOs/ SiO, HR-Stack, korrugierte SiOy Deckschicht), der fiir ein TiSa-
Lasersystem bei einer Zentralwellenlinge von 795nm und eine Pulsdauer von 100 fs
optimiert wurde [89]. Die Liniendichte der Gitter betrégt 18001/mm, was einem Lit-
trowwinkel (Einfallswinkel = Ausfallswinkel) von 45.68° entspricht.

5.2 CPA-Systeme und Gitterkompressoren

Die Anwendung des CPA-Verfahrens (chirped pulse amplification) [1] hat in den letz-
ten Jahren zu einer wesentlichen Erhohung der erreichbaren Laserleistung bis in den
Petawatt-Bereich gefiihrt [90]. Insbesondere kompakte Tischgeréte sind von Interesse,
da sie vielfaltige neuartige Anwendungen in der Medizin, in der Materialverarbeitung
oder in der Spektroskopie ermoglichen. Die Weiterentwicklung solcher Systeme hat
vor allem die Erh6hung der Zuverléssigkeit und der Laserleistung zum Ziel, bei gleich-

zeitiger Verringerung der Abmessungen und Kosten.

62
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Die Leistungsfihigkeit von CPA-Systemen ist in den meisten Féllen durch die Zer-
storschwelle des letzten Kompressorgitters begrenzt. Die gesamte, dem Kompressor
nachfolgende Laseroptik muss zwar die gleichen Strahlintensitéiten aushalten kénnen,
durch die Strukturierung des Gitters kommt es jedoch zu Feldstéirkeiiberh6hungen,
welche die Zerstorschwelle heruntersetzen.

Um die Grenzintensitéiten zu erhéhen, bietet es sich an, Reflexionsgitter herzustellen,
die vollstindig aus dielektrischem Material bestehen [89,91,92]. Die Beugung in dielek-
trischen Gittern basiert auf der Interferenz zwischen dem an einem Oberflichengitter
gebeugten und dem durch ein \/4-Schichtsystem zuriick gespiegelten Licht. Durch
Anpassung der Gitterparameter ist es theoretisch moglich, nahezu 100% des einfal-
lenden Lichtes in die reflektive -1. Ordnung in Littrow-Anordnung zu beugen. Alle

anderen Ordnungen iiberlagern sich destruktiv oder sind evaneszent [89].

5.3 Das CPA-Konzept

Das CPA-Konzept beruht darauf, dass der Oszillator-Puls vor der Verstirkung mit
Hilfe dispersiver Elemente zeitlich um das 100- bis mehr als 10.000-fache gestreckt
wird. Um den gleichen Faktor verringert sich die Intensitéit des Seed-Pulses, wodurch
ein hoherer Verstiarkungsfaktor und damit ein gesteigerter Energiedurchsatz moglich
ist. Im konventionellen (Nicht-CPA-)Lasersystem ist der Verstirkungsfaktor durch
die Zerstorschwelle der im Verstérker verwendeten optischen Bauelemente limitiert.
Nach erfolgter Verstirkung wird der Puls mittels dispersiver Elemente komprimiert.
Diese sind so angeordnet, dass der im Strecker und den nachfolgenden optischen Kom-
ponenten eingebrachte Chirp idealerweise genau kompensiert wird. Dabei ist jedoch
zu beachten, dass jedes vom Strahlengang durchlaufene Bauelement des Lasersystems
seine materialtypische Dispersion in die Frequenzmodulation einbringt. Dariiberhin-
aus modifizieren nichtlineare Effekte bei hohen Intensitédten den Chirp zusétzlich.
Eine genaue Analyse der im Lasersystem verwendeten optischen Materialien und de-
ren Auswirkungen auf den Gesamtchirp unter Beachtung der Leistungsparameter des
Systems (Ausgangsleistung, Pulsdauer/Bandbreite) ist daher unerlisslich fiir das De-

sign eines CPA-Kompressors.

5.3.1 Aufbau und Strahlenverlauf

Abbildung 5.1 skizziert den Verlauf der Strahlen einzelner Wellenléngen im Standard-
Treacy-Kompressor [93]. Der Eingangsstrahl, der alle Frequenzkomponenten enthilt,
fallt auf das erste Kompressorgitter und wird dort abhéngig von der Wellenlinge
gebeugt. Der Ausfallswinkel 6,(\) bei der Wellenlénge A ist durch die Gittergleichung
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—A

Separationswinkel

Abbildung 5.1: Strahlenverlauf in einem Standard-Treacy-Kom-

pressor.

bestimmt:

6.(\) = arcsin(sin 6.(\) + m%), (5.1)

wobei m die Beugungsordnung ist, d die Gitterkonstante und 6, der Einfallswinkel
sind. Das zweite Gitter ist genau parallel zum ersten angeordnet, so dass der Aus-
fallswinkel 0,(\) am ersten Gitter gleich dem Einfallswinkel 0, (\) am zweiten Gitter
ist. Aus der Gittergleichung (5.1) folgt zusitzlich, dass der Einfallswinkel am ersten
Gitter dem Ausfallswinkel am zweiten Gitter entspricht, unabhéngig von A.

Fiir jede Wellenlénge lésst sich ein Winkel bestimmen, bei dem der Strahl das beugen-
de Gitter in der -1. Ordnung unter dem gleichen Winkel verlisst, in dem er eingefallen
ist. Dieser Winkel wird Littrowwinkel 67, (\) genannt und ist durch Gleichung 5.1 be-
stimmt:

A
0, (\) = arcsin(ﬁ).

Der Separationswinkel g = 6,(\) — 0,()) ist in diesem Fall gleich 0.

(5.2)

5.4 Definition der Effizienz von Gittern und Kom-

pressoren

Als Effizienz 7 eines Gitters oder Kompressors wird das Verhéltnis der Ausgangsener-

gie in der gewiinschten Beugungsordnung zur zu Eingangsenergie bezeichnet. Im Falle
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der Beugung an einem einzelnen Gitter ergibt sich n zu

N = [/Ooo Es(MRs(\) dA ] — v, (5.3)
Eg(\) — spektrale Energiedichte

Rs(\) — spektrale Ubertragungsfunktion
vs(A)

(A

— Streuverluste.

Die spektrale Energiedichte Eg()\') = ‘fi—f N sei zur Erleichterung der Rechnung nor-
miert, d. h.,

/000 Es(A)dA = 1. (5.4)

Auf die spektrale Ubertragungsfunktion wird in Abschnitt 5.5 niher eingegangen.
Soll die Effizienz eines Kompressors bestimmt werden, sind zusétzlich Verluste durch
spektrales Abschneiden (beschrieben durch die Ortsabhéingigkeit des iibertragenen
Spektrums) zu beachten. Beiden Effekten wird mit der Clipping-Funktion Cg(A, x)
Rechnung getragen, die in Abschnitt 5.6 beschrieben wird.

Zuerst soll jedoch kurz das Hauptarbeitsmittel bei der theoretischen Effizienzbestim-
mung - die elektromagnetische Gittertheorie - vorgestellt werden. Der erste Losungs-
ansatz in dieser Hinsicht wurde von Lord Rayleigh beschrieben [94]. Wihrend es
noch heute iiblich ist, die Ausbreitung der elektromagnetischen Felder auflerhalb des
Gitters durch eine Reihenentwicklung als spezielle Losung der Helmholtz-Gleichung
- die Rayleigh expansion - darzustellen, fiihrt diese Vorgehensweise, im Inneren des
Gitters angewendet, zu numerischen Problemen. Skalare Theorien versagen, wenn die
Gitterparameter die Gréflenordnung der Wellenléinge erreichen und unterschreiten.
Den Ausweg aus der Situation bieten rigorose Vektortheorien, wie sie seit einiger Zeit
in vielfiiltiger Form vorgeschlagen wurden [95,96]. Aus der Vielzahl der angebotenen
Losungen seien als Beispiele die BKK-Methode [97-99] sowie die Familien der modalen
[100-105] und der RCWA-Methoden [106-109] genannt.

Die Anforderungen an die Theorie sind vielféltig: Sie sollte Mehrschichtsysteme (Mul-
tischicht-Spiegel+Gitter), korrugierte Gitter, Spiegel und Substrat behandeln kénnen
und gleichzeitig in jedem gerechneten Fall konvergieren.

Die RCWA-Methode wurde in der in Anhang A vorgestellten Form deshalb bevor-
zugt, weil sie es ermoglicht, Gitterprofile beliebiger Form und Abmessungen sowie
beliebigen Materials ohne Beschrankung der numerischen Stabilitdt zu rechnen. Dies
wird durch den Ubergang zu physikalisch sinnvollen Matrixelementen durch Zwischen-
schritte in der Matrixkopplung erreicht, die Konvergenzprobleme fiir dicke, ddmpfende
Schichten und hohe, evaneszente Ordnungen beseitigt.

Fiir diese Arbeit wurde eine Implementation dieser Methode nach Anhang A in Ge-

stalt eines professionellen Programms in der Beta-Phase verwendet [110].
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Abbildung 5.2: Beugungseffizienz eines dielektrischen Gitters in Ab-
héngigkeit von Wellenlinge und Winkel. Wahlt man einen festen Ein-
fallswinkel (graue Séule), resultiert fiir jede Wellenléinge ein bestimmter
Ausfallswinkel (farbige Linien). Die Effizienz des Gitters bei einer be-
stimmten Wellenléinge ergibt sich aus den Schnittpunkten der entspre-

chenden Kurve mit den Senkrechten bei Ein- oder Ausfallswinkel.

5.5 Spektrale Ubertragungsfunktion

Die spektrale Ubertragungsfunktion Rg(\) gibt an, wie hoch die Effizienz der -1.
Beugungsordnung in Abhéngigkeit von der Wellenliinge ist. Sie kann sowohl fiir die
einfache Beugung an einem Gitter als auch fiir den gesamten Strecker oder Kompres-
sor (Beugung an mehreren Gittern, ohne spektrales Abschneiden!) angegeben werden.
Vor allem bei dielektrischen Gittern hingt die Effizienz stark vom Separationswinkel
ab - die spektrale Ubertragungsfunktion gilt daher immer nur fiir ein bestimmtes
Kompressordesign oder einen festen Einfallswinkel.

In Abbildung 5.2 ist die Winkelabhéngigkeit der Beugungseffizienz fiir die im Test-
system relevanten Spektralanteile aufgezeigt. Wird ein Einfallswinkel auf dem ersten
Gitter vorgegeben (graue Séule), unterscheiden sich die Austrittswinkel fiir jede Wel-
lenléinge. Die Austrittswinkel des ersten Gitters entsprechen den Einfallswinkeln auf
dem zweiten Gitter, dessen Austrittswinkel entspricht dem Einfallswinkel des ersten
Gitters. Die Effizienz beider Gitter bei einer bestimmten Wellenldnge ergibt sich so-

mit aus den Schnittpunkten der entsprechenden Kurve mit den Senkrechten bei Ein-
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oder Ausfallswinkel.

In einem realen Kompressor gibt es einen verbotenen Bereich fiir den Einfallswin-
kel am ersten Gitter, welcher auf die endlichen Abmessungen des zweiten Gitters
zuriickzufiihren ist - der Strahl muss das zweite Gitter passieren, bevor er vom ersten
gebeugt wird (s. Abb. 5.1. Die Passage kann in der Einfallsebene stattfinden (zwei
Méglichkeiten: 6, < 6, oder 6§, > ;) oder oberhalb des zweiten Gitters.

In jedem Fall wird in einem realen 2-Gitter-Kompressor eine gewisse Strahlablenkung
in Richtung der Gitterlinien (z) geschehen miissen - dies ist auf die nétige Separa-
tion von ein- und austretendem Strahl zuriickzufiihren. Dies fiihrt zum sogenannten
Fall des conical mounting, bei dem TE- und TM-Moden miteinander gekoppelt sind,
und zwar umso mehr, je grofler der Winkel 6, in z-Richtung ausfillt. Da Gitter fiir
Kompressoren hiufig fiir eine Polarisation optimiert werden, sinkt die Effizienz mit
steigendem 6,. Konstruktionsbedingt ist dieser Winkel 6, fiir die senkrechte Passage
des zweiten Gitters vor der ersten Beugung mindestens dreimal gréfler als bei den
beiden anderen genannten Féllen.

Abbildung 5.3 zeigt die spektrale Ubertragungsfunktion fiir ein einzelnes Gitter und
fiir das Kompressor-Testsystem (vier Beugungen), ohne Beriicksichtigung des spektra-
len Abschneidens. Den verschiedenen Einfallswinkeln entspricht eine Verstimmung des
HR-Spiegels unter dem Oberflichen-Gitter hin zu kiirzeren (0, < ;) bzw. lingeren
(0. > 01,) Wellenléingen. Deshalb werden hohere Effizienzen fiir kiirzere Wellenldngen
bei kleineren Einfallswinkeln erreicht. Welcher Winkel letztendlich zu wéhlen ist,
hiingt davon ab, welche der beiden Ubertragungsfunktionen nach Multiplikation mit
dem einfallenden Spektrum und nachfolgender Integration bzw. Fouriertransformati-

on die besseren Resultate liefert.

5.6 Spektrales Abschneiden

5.6.1 Berechnung der Grenz-Wellenldngen

Je nach Design des Kompressors und verfiighbarer Grofle der verwendeten Gitter
existieren zwei Grenzwellenldngen, bei denen die gebeugten Strahlen gerade noch
vollstiandig auf das zweite Gitter fallen (vgl. Abb. 5.1). Alle Wellenléngen, die aufler-
halb dieses Intervalls liegen, werden zum Teil oder vollstindig abgeschnitten (spectral
clipping). Die verlorenengegangenen Frequenzkomponenten fehlen im komprimierten
Strahl und fiihren selbst bei idealer Kompensierung der Phasendispersion hoherer
Ordnung zur Verldngerung der Pulsdauer und zu Nebenpulsen (vgl. Abbildung 5.4).
Die Grenz-Wellenléingen A, und A,,;, in einem Treacy-Kompressor lassen sich im

idealisierten Falle eines einfallenden Strahls ohne Strahldurchmesser mittels des fol-
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Abbildung 5.3: Berechnete Effizienz eines dielektrischen Testsystem-
Kompressors in Abhéngigkeit von der Wellenlénge bei einem Separations-
winkel von 2.68°. Durch die feste Separation sind nur zwei Einfallswinkel
moglich: einer unterhalb und einer oberhalb des Littrowwinkels. In diesem

Fall ergibt sich fiir 8, > 07, eine etwas groflere Effizienz.

genden Gleichungssystems bestimmen:
1. Die Gittergleichung fiir A,,;, und die -1. Ordnung lautet:
sin gmm = )\mm/d — sin 96, (55)

wobei 0; der Einfallswinkel, d die Gitterkonstante, A,,;, die untere Grenz-Wellen-

linge und 6,,;, der Ausfallswinkel bei \,,;, ist.

2. In Analogie zu Gleichung 5.5 gilt fiir A,;45:

Sin O oz = Amaz/d — sin f,. (5.6)

3. Die Bedingung, dass auf beiden Seiten in gleichem Abstand von der Zentralfre-
quenz abgeschnitten wird, soll erfiillt werden:

U
)\min )\max B )\C

(5.7)

4. Die Kompressorparameter Separation [y und Gitterbreite b fliefl wie folgt ein:
b =1 cosfc (tan Ope — tan O,y ). (5.8)

Oc ist der Ausfallswinkel der Zentralwellenlénge.
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Abbildung 5.4: Zeitlicher Pulsverlauf fiir einen spektral gauBiférmigen

Puls, bei dem alle Frequenzanteile fiir I; < e Loz, I < € 2Ines und

I.; = 0 abgeschnitten wurden.

Abbildung 5.5: Skizze zur Berechnung

der Grenz-Wellenlidngen.

Die Losung dieses Gleichungssystem ist aufgrund der transzendenten Funktionen recht
kompliziert darzustellen, numerisch jedoch schnell umsetzbar. Es zeigt sich, dass die
Grenz-Wellenlédngen, bedingt durch den inversen Charakter von Gleichung 5.7, leicht
asymmetrisch zur Zentralwellenléinge liegen. Desweiteren verdndert sich die Grenz-
Wellenléinge mit der Separation zwischen Einfalls- und Littrowwinkel (vgl. Abb. 5.6).
Es muss beachtet werden, dass die Separation der Gitter einer Neujustage bedarf,
wenn man man den Einfalls- bzw. Separationswinkel im Kompressor dndert.

Wird bei einem spektral gaufiformigen Puls bei wy+ (FWHM) abgeschnitten, gewinnt
(0. > 01,) oder verliert (6, < 07,) man bei 5° Separation im Vergleich zum Littrowfall
bei Einfallswinkeln um 45° ca. 0.7% der Gesamtenergie des Pulses.

Je breitbandiger ein zu verstirkender Puls ist, desto gréfer ist der von allen relevanten
Frequenzkomponenten aufgespannte Winkelbereich, den es mit dem zweiten Gitter

abzudecken gilt. Daraus folgt, dass die Separation zwischen Ein- und Ausfallswinkel
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Abbildung 5.6: Grenz-Wellenléinge A4, in Abhéingigkeit von der
Separation zwischen Einfalls- und Littrowwinkel. Dieser Kurven-
verlauf ergibt sich bei 8, > 67, im umgekehrten Fall nimmt \;,q5

mit der Separation ab.

der Zentralwellenléinge des Pulses mit zunehmender Bandbreite steigen muss (siehe
Abschnitt 5.8).

Sind die Gitterabmessungen und eine Obergrenze fiir das spektrale Abschneiden
vorgegeben, ist mithin die maximal mogliche Separation der Kompressorgitter vor-
geschrieben. Daraus folgend kann der maximale zeitliche Streckungsfaktor bei ein-
maligem Durchlauf des Kompressors nicht beliebig hoch gewéhlt werden. Groflere
Streckungs- oder Komprimierungsverhiltnisse erreicht man dann nur durch Mehr-
fachdurchldufe - auf Kosten der Effizienz.

5.6.2 Die Ubertragungsfunktion Cjg

Im Falle eines endlichen Strahldurchmesser muss ein Bezugspunkt definiert werden,
wenn Grenz-Wellenldingen angegeben werden sollen. Im Falle von symmetrischen,
rdumlichen Strahlprofilen ist das im Allgemeinen der Mittelpunkt des Strahles, bei
asymmetrischen Strahlprofilen bezieht man sich auf den Punkt der hichsten Inten-
sitit (hottest spot).

Fiir die Grenz-Wellenléngen liegt damit der Bezugspunkt des Strahles genau auf dem
Rand des Gitters. Das bedeutet, dass Anteile dieser Wellenléinge das Gitter rechts oder

links passieren. Die Gitterkante wirkt wie eine Schneide, die eine umso gréfleren Teil
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des Strahles blockiert, je weiter die entsprechende Wellenlédnge auflerhalb der Grenz-
Wellenlénge liegt. Die Folge ist eine laterale Abhéngigkeit der im Strahl enthaltenen
Spektralkomponenten. Fiir die weiteren Erlduterungen in diesem Abschnitt wird ein
Koordinatensystem so in den Strahlquerschnitt gelegt, dass die z-Achse mit der di-
spersiven Ebene der Gitter iibereinstimmt und x fiir die Strahlanteile am gréfisten
ist, die das zweite Gitter vor dem Einfall auf das erste Gitter im weitesten Abstand
passieren. Fiir den Bezugspunkt (Strahlmittelpunkt oder hottest spot) gelte x = 0.
Fiir den im Folgenden betrachteten Fall 6, > 6 sind alle Strahlanteile mit = > 0
blauverschoben, da die Zentralwellenldnge dieses Strahlanteils das zweite Gitter auf
der roten Seite des Spektrums des Bezugspunktes trifft und der rote Anteil des Spek-
trums deshalb friither abgeschnitten wird, wéhrend der blaue Anteil hinzugewinnt.
Fiir die Ermittlung der Grenz-Wellenldngen fiir Strahlkomponenten mit x # 0 ist das
Gleichungssystem 5.5-5.8 ungeeignet, da das Spektrum nur im Fall z = 0 symmetrisch
abgeschnitten wird und Gleichung 5.7 ausschlief$lich in diesem Fall gilt.

Fiir die Ermittlung der Grenz-Wellenldngen im asymmetrischen Fall = # 0 miissen
zunéchst die Impaktparameter A4, (0) und A,,;,(0) bestimmt werden. A4, () ent-
spricht dem Abstand der oberen Grenz-Wellenldnge von der Zentralwellenldnge auf

dem zweiten Gitter (bei Abstand x zum Bezugspunkt des Strahls):

(5.9)

)‘max - )\
Apaz(x =0) = Iscosbc <7C>

d
)‘C - Amm)

; (5.10)

Apmin(x =0) = Iscos 90<

Ist x # 0, verschieben sich alle Spektralkomponenten auf dem zweiten Gitter um

x/ cos . Fiir die Grenz-Wellenléngen ergibt sich somit

d(D ez (0) — 2/ cosb,)

Amaz(T) = Ao+ p—r (5.11)
d(Apin(0) + 2/ cos b,
Amin(T) = Ao — ( l( 208 90/ ). (5.12)

5.7 Effizienzbestimmung

Ist der Strahldurchmesser um mindestens einen Faktor zehn kleiner als die Abmes-
sung des zweiten Gitters der Beugungsrichtung, kann der Einfluss der z-Abh#ngig-
keit des Abschneide-Intervalls auf Pulsdauer und spektrale Ubertragungsfunktion ver-
nachlédssigt werden. Dies war wihrend unserer Experimente der Fall. Die Pulsdauern
weichen dann iiber den Querschnitt des Strahles weit weniger als 1% voneinander

ab, und die durch das Abschneiden bedingte spektrale Ubertragungsfunktion Cy ist
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durch eine normierte Rechteckfunktion

17 )\mm < A < )\ma:r

Cs(A) = { (5.13)

0, sonst
hinreichend genau angegeben. Die Effizienz eines Zwei-Gitter-Treacy-Kompressor [93]

ergibt sich zu
00 4 )
na = [/0 Es(\)Cs(\) [T BY (V) dA ] — vs. (5.14)
i=1

Beriicksichtig man, dass Cg()\) eine Rechteckfunktion ist (vgl. Gl. 5.13), wird Glei-
chung 5.14 zu

Amax 4 -

ne = [/A Es(\) [[ RY () dA | — vs. (5.15)
min i=1

Falls grofere Strahldurchmesser auftreten, ist das Schneidenintegral nach Li et al.

[111] zu berechnen. Ebenfalls moglich ist die Umformung der Gleichung 5.14, in der

die spektrale Energiedichte durch die spektrale Fluenzdichte Fg (die ebenfalls auf 1

normiert sei) ersetzt wird und zusétzlich {iber die Ortskoordinaten gemittelt wird

na = [/000 /000 /OOO Fs(x,y,A)ﬁRgf’(A)cs(x, A dXdz dy | — vs. (5.16)

Da innerhalb des Integrals auler in Fs keine y-Abh#ngigkeit vorkommt, kann die
spektrale Intensitét durch Integration iiber y in eine spektrale " Linienfluenz” Fg(x, \)
iberfithrt werden. Dies bietet sich an, wenn der 6rtliche Strahlverlauf in analytischer

Form vorliegt. Gleichung 5.16 schreibt sich dann

00 foo 4 .
e = [/0 /0 Fo(a, \) [T RS (N Cs(w, A) dAda | - vs. (5.17)
i=1
Cs(z, A) ist wiederum eine Rechteckfunktion mit von x abhingigen Sprungpunkten

Col, ) = { L, Apin () < A < Aoz (2) , (5.18)

0, sonst

wodurch die A-Integrationsgrenzen z-abhingig werden:

B 4

wo= [T BN TR M@ ] —s. (619

min i=1

Da die spektralen Ubertragungsfunktionen R(Si)()\) in den seltensten Féllen in ana-
lytischer Form vorlagen, wurden die Gleichungen 5.14 bzw. Gleichung 5.19 wihrend
der Effizienzbestimmung numerisch integriert. Bei Gleichung 5.19 ist dafiir eine Dop-
pelschleife notwendig, wobei in der inneren Schleife iiber die spektralen Beitrige bei
festem z und in der &ufleren Schleife iiber  summiert wurde. Die Grenz-Wellenlingen

Amin () und Apeq(2) werden mittels Gl. 5.11 bestimmt.
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5.8 Dispersion héherer Ordnung

5.8.1 Dispersion in Strecker und Kompressor

In einem CPA-System wird die Winkeldispersion, die durch Brechung in Prismen
oder Beugung an Gittern hervorgerufen wird, genutzt, um einen niedrigenergetischen
fs-Quellpuls zeitlich zu strecken [93,112]. Der gestreckte Laserpuls durchlduft, be-
vor er im Kompressor wieder komprimiert wird, verschiedene Verstidrkerstufen und
dazugehorige optische Komponenten. Bedingt durch die Dispersion der im CPA-
System verwendeten Baulemente wie Verstirkermedium, Pockelszellen, Spiegel und
auch wihrend der Passage durch Luft erfahrt der Puls eine zusétzliche Phasenverzer-
rung.

Selbst wenn man den Kompressor so gestaltet, dass die durch ihn verursachte ne-
gative Dispersion die positive Dispersion des Streckers genau aufhebt, wird man im
allgemeinen noch keinen bandbreitenbegrenzten Puls (Puls mit minimaler Pulsdauer,
Fouriertransformation des unverzerrten Spektrums) erhalten. Dies wird durch die be-
reits angesprochene materialbedingte Dispersion im CPA-System verhindert. Fiir den
Aufbau eines ultraschnellen CPA-Systems miissen deshalb alle Quellen von Dispersion
beriicksichtigt und derart miteinander abgestimmt werden, dass die auf Phasenver-
zerrung zuriickzufithrende zeitliche Pulsverlangerung klein gegeniiber der bandbrei-
tenbegrenzten Pulsdauer ist.

In der Literatur finden sich verschiedenste Methoden der Dispersionskompensation,
zum Beispiel die Kombination von Gittern und Teleskopen, Fernrohren und Prismen,
die Einbeziehung von Fasern und speziellen optischen Glésern sowie die Optimierung
mittels Winkelanpassung [111,113-116].

Die mathematische Beschreibung der in einem Lasersystem entstehenden Phasendi-
spersion hoherer Ordnung, sowie Vorschlige zur Optimierung des Kompressors finden

sich in Anhang B.



Kapitel 6

Aufbau eines dielektrischen

Gitterkompressors

6.1 Messanordnung

6.1.1 Das Lasersystem

Wiéhrend der Erprobung des dielektrischen Gitterkompressors wurde ein Eigenbau-
Ti:Sa-Lasersystem verwendet. Der Oszillator lieferte 120 fs-Pulse mit einer Bandbreite
von ca. 9nm FWHM bei einer Zentralwellenlinge von (800+5) nm. Die Oszillator-
Pulse wurden in einem konventionellen Strecker, bestehend aus Goldgittern mit 2000
Linien/mm, auf ca. 220 ps gestreckt und danach in einem regenerativen Verstirker
auf Energien von 250-400 pJ verstérkt. Der Strahldurchmesser betrug (3-4) mm (bei
(1/€*) Iy). Der Laser arbeitete mit Wiederholraten von 9.7 bzw. 20 Hz.

6.1.2 Die Kompressorgitter

Die Gitter wurden fiir eine Wellenléinge von 795 nm konstruiert [89]. Beim Design der
Gitter wurde beachtet, dass diese leicht auflerhalb des Littrowfalls betrieben werden
miissen, da der Strahl das zweite Gitter vor dem Einkoppeln in den Kompressor in
endlicher Distanz passieren muss. Dies fiihrt zu leicht verdnderten Abhéngigkeiten
der Effizienz der -1. Beugungsordnung von den Gitterparametern, weshalb sich die
Parameter des Designs von den in [89] angesprochenen unterscheiden.

In Zusammenarbeit mit der Layertec GmbH, Mellingen und Carl Zeiss, Jena, wurden
zwei Reihen von Gittern unabhiingig voneinander in verschiedenen Atzanlagen her-
gestellt. Auf 6x6 cm? grofle Substrate, deren Dicke bei der ersten Serie 1cm und bei
der zweiten 2cm betrug, wurde ein hochreflektives NbyOj5/SiO9-\/4-Schichtsystem

aufgesputtert. Die einzelnen Schichten wurden zwecks Erhohung der Bandbreite des

74
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Abbildung 6.1: Berechnete Abhéingigkeit der Beugungseffizienz -1. Ordnung von der
Stegbreite und der Grabentiefe der Gitter. Der Rechnung lagen Gitter mit einer Li-
nienbreite von 1800 Linien/mm zugrunde, der Separationswinkel betrug 2.68°. Hohe
Effizienz, gepaart mit relativer Unabhéngigkeit der Effizienz von den Gitterparame-

tern findet man im Gebiet bei Grabentiefen von 550 nm und Stegbreiten von 360 nm.
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Abbildung 6.2: Berechnete Abhiingigkeit der Beugungseffizienz -1.
Ordnung von der Grabentiefe der Gitter (1800 Linien/mm) bei einer
festen Stegbreite von 360 nm, bei einem Separationswinkel von 2.68°.
Das erste, breitere Effizienz-Maximum ist bei einer Grabentiefe von
550 nm zentriert [89].

Spiegels leicht verstimmt, was sich jedoch auf die Effizienz des Spiegels nicht merklich
auswirkt.

In die oberste Schicht, bestehend aus SiOy mit einer Dicke von 550 nm, wurde das
Gitterprofil mittels Interferenzholographie [117] geétzt. Die SiO9-Schicht wurde zuerst
gleichméflig mit einer Photolackschicht bedeckt. Diese wurde durch zwei kohérente
Quellen so belichtet, dass das enstehende Streifenmuster auf dem Photoresist eine
Liniendichte von 1800 Linien/mm aufwies. Nach der Entwicklung des Photolacks
wurde die enstandene Struktur mittels reaktivem Ionenstrahlitzen (am IOF Leipzig)
in die darunterliegende SiO,-Deckschicht iibertragen. Die Atztiefe sollte durch eine
zwischen der Top-SiO,-Schicht und dem Spiegelsystem liegende, 20 nm dicke AlyOs-
Atzstopschicht kontrolliert werden.

Die enstandenen Gitter haben effektive Abmessungen von 5.6 cm in Dispersionsrich-
tung und (3.0-5.0) cm senkrecht dazu. Das Verhéltnis von Durchmesser des Laser-
strahles zu Breite des Gitters in Dispersionsrichtung war im Expermiment also gerin-
ger als 1:10, was eine Verwendung der einfacheren Effizienzformel 5.14 rechtfertigt.
Die angestrebten Parameter waren eine Gitterperiode von 556 nm, eine Grabenbreite
von 198 nm (Tastverhiltnis 1.8) und eine Grabentiefe von 550 nm bei binérer Gitter-

form. Diese Parameter wurden gew#hlt, da sie sowohl eine hohe Beugungseffizienz als
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Abbildung 6.3: Elektronenmikroskop-Aufnahmen an Replika je eines Gitters der
ersten (links) und der zweiten Serie (rechts). Die erste Serie weist ein Tastverh&lt-
nis von nahezu 1:1 und halbkreisférmige Téler auf, wihrend die zweite Serie zwar

der bindren Form sehr nahe kommt, jedoch ein Tastveriltnis von fast 1:3 hat.

auch die geringste Abhéngigkeit letzterer von kleinen Abweichungen der Gitterpara-
meter garantiert (vgl. Abbildung 6.1). Die theoretisch erreichbare Beugungseffizienz
fiir die angegeben Gitterparameter betrigt fiir die Zentralwellenlinge von 795nm
iber 99% im Littrowfall und iiber 97% bei einem Separationswinkel von 2.68°.
Abbildung 6.3 zeigt Elektronenmikroskop-Messungen (Fraunhofer-Institut Jena) der
Profile von Replikas der hergestellten Gitter, die von der Oberfliche abgenommen
wurden. Die Gitter der ersten Serie haben eine charakteristische Grabentiefe von ca.
590 nm bei einer Grabenbreite von 290 nm. Es wurde nur eines der beiden Gitter
vermessen, da beide Gitter eine sehr dhnliche Profilform aufwiesen. Die angestreb-
te Toleranz von +20nm konnte bei beiden Parametern nicht erreicht werden. Die
Profilform weicht in den Télern deutlich von der Binirform ab.

Die Gitter der zweiten Serie weisen mittlere Grabenbreiten von 410 nm bzw. 440 nm
und -tiefen von 590 nm bzw. 630 nm auf, was noch deutlicher auflerhalb der Toleranz-
grenzen liegt. Die angestrebte Bindrform wurde dagegen fast erreicht, der Flanken-
winkel gegeniiber der Oberflichennormalen betriagt im Schnitt 6°.

Die Abweichungen des Tastverhéltnisses sind im Wesentlichen in der Herstellungsart
begriindet. Beim holografischen Verfahren wechseln sich Hell- und Dunkelzonen in
gleichem Abstand ab, da es sich um ein Interferenzmuster handelt. Entwickelt man
auf hohe Kontraste und geringe Schwellwerte, ldsst sich das Tastveréltnis auf etwas
mehr als 1:1 einstellen, allerdings auf Kosten von bei solcher Entwicklung stark her-
vorgehobener UnregelméBigkeiten im Interferenzmuster. Durch das ungewollte Atzen
der Seitenwinde wird das Tastverhéltnis verringert.

Die genaue Grabentiefe soll durch die Atzstopschicht erreicht werden, die den Atzpro-
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zess verlangsamt. Entweder beruft man sich dabei auf Erfahrungswerte der Atzdauer
oder betrachtet das entstehende Gitter mit einem Massenspektrometer und bricht
das Atzen ab, sobald Anteile von Al,O3 gemessen werden. Wie die zweite Serie zeigt,
scheint die Stopschicht schon durchgeétzt zu sein, bevor man Al,O3 im Massenspek-

trometer registriert.

6.1.3 Justage des Kompressors

Um die schnelle und genaue Kompressorjustage zu erleichtern, wurde der Kompressor
nach Miesak [118] aufgebaut. Eine detaillierte Beschreibung dieser Vorgehensweise ist

in Anhang C zu finden.

6.2 Messungen

6.2.1 Autokorrelation

Die Pulsdauer der komprimierten Pulse wurde mit einem Einzelschuss-SHG-Autokor-
relator aufgenommen. Abbildung 6.4 zeigt die kiirzesten gemessenen Autokorrelati-
onskurven von Oszillator und komprimiertem Puls.

Die ermittelten Breiten der Autokorrelationskurven von Oszillator- und komprimier-
tem Puls betragen 210+6fs bzw. 178+6fs (FWHM). Dies entspricht fiir gaufische
Pulse (149 £ 6 fs) Pulsdauer fiir den komprimierten Puls und (126 + 6 fs) fiir den
Ostzillator. Maximale Kompression wurde bei einer Separation der beiden Gitter von
73 cm erreicht.

Die Verldngerung der Pulsdauer ist auf spektrales Abschneiden (vgl. Abschnitt 5.6)
und unzureichende Kompensation der dritten Ordnung der Phasendispersion (vgl.
Abschnitt 5.8) zuriickzufiihren. Nimmt man einen gauf3iférmigen Puls an, ergibt sich
aus der Geometrie und den vorn genannten Gitterabmessungen eine Pulsverbreite-
rung von 17 % durch spektrales Abschneiden, was dem gemessenen Wert von 18 %

sehr nahekommt.

6.2.2 Spektrale Ubertragungsfunktion

Wie in Abschnitt 5.5 erldutert, ist die Beugungseffizienz aller Arten von Reflexions-
gittern eine Funktion des Ein-/Ausfallswinkels und wegen Gleichung 5.1 auch der
Wellenléinge des gebeugten Strahls. Eine hohe Beugungseffizienz n (Gl. 5.3) wird im-
mer dann erreicht, wenn die Beugungseffizienz der spektralen Komponente mit der
hochsten spektralen Energie Eg (d. h. fiir die Zentralwellenlinge A¢) maximiert wird,

wie dies in den Abbildungen 6.1 und 6.2 demonstriert wurde.
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Abbildung 6.4: Gemessene Autokorrelationskurven des Oszillatorsignals (gestrichelte
Kurve) und des komprimierten Pulses. Die FWHM betragen 21046 fs bzw. 17846 fs, was
im Falle von gauf3scher Pulsform Pulsdauern von (14946 fs) und (126 6 fs) entspricht.
Das eingelagerte Diagramm zeigt die Autokorrelationsfunktion in Abhéngigkeit von der

Gitterseparation.

Infolge des spektralen Abschneidens und der Abhéingigkeit der Beugungseffizienz vom
Einfallswinkel kommt es zu einer Modifkation des Spektrums des komprimierten Pul-
ses. Abbildung 6.6 zeigt die gemessenen Spektren des Pulses im unkomprimierten und
im komprimierten Fall. Das Spektrum nach dem Kompressor wird durch das spek-
trale Abschneiden dahingehend modifiziert, dass die spektralen Komponenten mit
A < 785nm und A > 805 nm unterdriickt werden. In Abbildung 6.6 sind diese Gren-
zen durch vertikale Balken angegeben. Die tatséchlichen Verluste durch spektrales Ab-
schneiden wurden aus der Differenz der beiden gemessenen Kurven zu 11% bestimmt.
Innerhalb der Kompressorbandbreite wird das Spektrum wegen der Abhéngigkeit der
Beugungseffizienz dielektrischer Gitter von der Wellenldnge geringfiigig verdndert.

Diese Abhéngigkeit hat zwei Ursachen:

e Hochreflektierende dielektrische Spiegel zeigen eine Abhingigkeit des Reflex-

ionsvermogens von der Wellenlénge [76,119].

e Die Frequenzkomponenten verlassen das erste Gitter bei gleichem Einfallswin-
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Abbildung 6.5: Vergleich der Beugungseffizienzen eines Gitters

mit den Design-Gitterparametern (Stegbreite 198 nm, Grabentie-

fe 550 nm) bei einer Zentralwellenlinge von 795 nm. Die erste und

die dritte Passage (gleicher Einfallswinkel fiir alle Wellenléingen)

sind geringfiigig effizienter als die zweite und vierte (gleicher Aus-

fallswinkel).

kel unter unterschiedlichen Winkeln, wodurch sich die Interferenzeigenschaften

des Systems (HR-Spiegel/korrugierte Oberfliche) verindern. Beim Auftreffen

des divergierenden Strahls auf das zweite Gitter wird der Vorgang am ersten

Gitter insofern umgekehrt, dass die strahlenden Anregungs- und Detektions-

kanéle (siehe Anhang A.1) vertauscht werden. Evaneszente Detektionskanile

am ersten Gitter konnen als Anregungskanile des zweiten Gitters nicht bedient

werden, dafiir bilden sich evaneszente Moden in dessen Detektionskanilen, die

am ersten Gitter nicht angeregt werden konnten. Fiir kleine Separationswin-

kel und geniigend grofle Anzahl beriicksichtigter Rayleigh-Ordnungen sind die

resultierenden Abweichungen jedoch gering (vgl. Abbildung 6.5).

Abbildung 5.3 in Abschnitt 5.5 zeigt die spektrale Ubertragungsfunktion am ersten

Gitter fiir zwei verschiedene Einfallswinkel. Fiir den im Experiment gewihlten Fall

6; > 0 weisen die roten Strahlanteile den geringeren Separationswinkel auf, ihre

Beugungseffizienz ist wegen der geringeren Abweichung zum Littrowfall groler (dies

ist gleichbedeutend mit der in Abschnitt 5.5 angesprochenen Verstimmung des Sy-

stems). Diese Aussage gilt ebenso fiir alle anderen Gitterpassagen. Es ist deshalb zu

erwarten, dass das Maximum der spektralen Antwort leicht zu lingeren Wellenléngen

verschoben ist. Abbildung 6.6 zeigt genau die vorausgesagte Verschiebung der spek-
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Abbildung 6.6: Gemessene Spektren des gestreckten (durchgiingige Li-
nie) und des komprimierten Pulses. Die vertikalen Linien geben die Wel-
lenlingen des spektralen Abschneidens an, der den Kompressor passie-

rende Frequenzbereich ist schattiert dargestellt.

tralen Antwort des Kompressors zu lingeren Wellenldngen. Die Theorie ist dadurch
jedoch noch nicht bestétigt, da sich, wie in Abschnitt 6.1.2 angesprochen, die realen
Gitterparameter wesentlich von den Designparametern unterscheiden.

Ordnet man die beiden Gitter der zweiten Zeiss-Serie in das Diagramm 6.1 ein, ist
zu bemerken, dass das Gitter G14/5 sehr nahe an einem der lokalen Effizienzmaxima
liegt, wihrend G14/4 genau in einer Senke verschwindet. Trotz dieser unterschiedli-
chen Voraussetzungen zeigen RCWA-Simulationen mit den per Elektronenmikroskop
ermittelten Gitterparametern jeweils einen Anstieg von Pg mit der Wellenléinge, wenn
auch die Maxima der Kurven bei verschiedenen Wellenléngen erreicht werden (s. Abb.
5.3). Diagramm 6.6 wird somit auch durch die Rechnungen mit den experimentell er-

mittelten Gitterparametern gestiitzt.

6.2.3 Effizienz in Abhingigkeit vom Separationswinkel

Wie bereits in Anhang B angesprochen, wird die Gesamt-Phasendispersion dritter
Ordnung im Falle der Vernachlissigbarkeit hoherer Ordnungen durch Verédndern des
Einfalls- und damit des Separationswinkels minimiert. Wahlt man, wie in Abschnitt
5.5 motiviert, ; > 0, wird das Spiegelsystem unter der korrugierten Oberfliche

in Richtung ldngerer Wellenléngen verstimmt. Abbildung 6.8 zeigt die Folgen dieser
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Abbildung 6.7: Spektrale Effizienz der beiden Zeiss-Gitter der zweiten

Serie fiir eine einfache Passage.

Verstimmung fiir das beste Gitter beider Serien, Zeiss 14/5.

Zwei Tendenzen sind auszumachen:

1. Die Maxima der spektralen Ubertragungsfunktion verschieben sich mit wach-

sender Winkelseparation von der Zentralwellenléinge zu grofleren Wellenléngen.

2. Die Maxima der spektralen Ubertragungsfunktion sinken mit wachsendem Se-

parationswinkel im Betrag.

Wegen Gleichung 5.3 sinkt mit betragsméBig (in allen Punkten) geringerer spektraler
Ubertragungsfunktion Pg die Gesamt-Effizienz der Beugung am Gitter.

Die Folge dessen ist in Abbildung 6.9 zu sehen. Bei beiden Gitterserien, bestehend aus
jeweils zwei verschiedenen Gittern, sinkt die Effizienz des Kompressors mit steigendem
Separationswinkel. Im besten Fall, bei einer Winkelseparation von 1.8°; erreichen der
Kompressor mit Gittern der zweiten Serie eine Effizienz 7o von knapp iiber 0.58,
wihrend die erste Serie 75=0.52 erzielt.

Die in Abbildung 6.9 eingezeichneten theoretischen Kurven wurden unter Nutzung
der aus den Elektronenmikroskop-Messungen bestimmten und in Abschnitt 6.1.2 vor-
gestellten Gitterparameter beider Serien bestimmt. Fiir den Kompressor mit Gittern
der zweiten Serie ergibt sich eine theoretische Effizienz von 76% bei einem Separati-
onswinkel von 1.8, spektrales Abschneiden und Streuverluste sind bei diesem Wert

noch nicht beriicksichtigt.
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Abbildung 6.8: Abhingigkeit der spektralen Ubertragungsfunktion
vom Separationswinkel fiir das beste Gitter der zweiten Zeiss-Serie.
Auffillig ist die Verschiebung der Effizienzmaxima zu langeren Wel-
lenléingen mit steigendem Separationswinkel. Bei Wellenléingen grofier
805 nm steigt die Effizienz mit wachsender Winkelseparation sogar
kurzzeitig an, in der spektralen Integration der Funktion ist jedoch
ein stetiger Abfall festzustellen. Wegen der Gaufiform der spektralen
Energiedichte erhalten die Frequenzen um 795nm zusitzliches Ge-

wicht.

Als Verluste durch das spektrale Abschneiden wurden die in Abschnitt 6.2.2 ermit-
telten 11% iibernommen. Typische Streuverluste an dielektrischen Gittern betragen
(3-4)% pro Gitterpassage [89]. Beriicksichtigt man beide Verlustarten, reduziert sich
die theoretische Effizienz des Kompressors mit Gittern der zweiten Serie auf 59% bei
1.8° Separation, was mit den gemessenen 58% gut iibereinstimmt.

Die Beugungseffizienzen der ersten Gitterserie wurden zusétzlich an einem Streumess-
platz als Funktion des Einfallswinkels bei einer Wellenlénge von 830 nm gemessen (U.
Schuhmann, Jenoptik). Dariiberhinaus wurden die Beugungseffizienz im Littrowfall
in Abhéngigkeit vom Auftreffpunkt des Strahls auf dem Gitter gemessen. Der Ma-
ximalwert der Beugungseffizienz betrug 92% fiir das erste bzw. 90% fiir das zweite
Gitter der ersten Serie. Die nullte Ordnung schlug mit 5% bzw. 7% zu Buche, die je-
weils restlichen 3% konnen in Ubereinstimmung mit [89] als Streuverluste bezeichnet
werden.

Da nur die Gitterparameter eines der beiden Gitter vermessen wurden, ist die theore-

tische Abschitzung mit einiger Unsicherheit behaftet. Die Beugungseffzienz des mi-



6. Aufbau eines dielektrischen Gitterkompressors 84

90

85 |-
8o

75+

§ i

N i 0 Serie 1(Zeiss) - - Theorie ]
o | @ Serie 2 (Zeiss) - Theorie

EE 65 - Theorie: 99% Beugungseffizienz .

g 60 - o4 .

7)) - T =994 ]

@ 55__ Do, o°° _

o 50 L o H g — ° o \;\\\‘\—\; —

Q45— DDD ooo -

L O 4

mys "o, i

35 [ 1 N | N | N | ' N | ]

1 2 3 4 5 6

Winkelseparation [°]

Abbildung 6.9: Messung der Kompressoreffizienz von zwei verschiedenen
Gitterserien (Quadrate und Punkte) als Funktion des Separationswinkels.
Die berechneten Kurven beinhalten spektrales Abschneiden. Es werden 3%
Streuverluste pro Gitterpassage angenommen. Die durchgezogene Theorie-
kurve gibt an, welche Kompressoreffizienz mit dem besten Gitter aller Se-
rien und unter giinstigsten Voraussetzungen (kein spektrales Abschneiden,

Streuverluste 3%) erreichbar wére.

kroskopierten Gitters betrigt nach der Theorie mehr als 94% bei 6., = 1.8°. Mit 11%
Verlust durch spektrales Abschneiden und 3% durch Streuung ergibt sich eine theo-
retische Kompressoreffizienz von 57%. Dieser Wert sinkt auf unter 54%, wenn man
fiir das zweite Gitter 2% weniger Effizienz annimmt (der Unterschied von 2% wurde
allerdings bei einer anderen als der Designwellenléinge gemessen). Das Experiment
erbrachte 52% Effizienz.

Die gemessene Verringerung der Effizienz vom Separationswinkel fillt fiir beide Serien
sehr viel grosser aus als durch die Theorie vorhergesagt. Beide Messreihen wurden
jeweils in einer nochmaligen Messung reproduziert. Es liegt nahe, das Verhalten der
Effizienzkurven in Abhéngigkeit von leichten Verdnderungen der Gitterparamter zu
untersuchen, um in der Folge moglicherweise den Anstieg der Theoriekurven dem der
Messungen besser anpassen zu konnen.

Abbildung 6.10 zeigt die Ergebnisse der Variationsrechnungen fiir die Parameter Gra-

benbreite und -tiefe. Die Grabenbreite wurde an der Sohle der korrugierten Schicht
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Abbildung 6.10: Abhiingigkeit der Beugungseffizienz vom Separationswin-
kel bei gleichzeitiger Variation der Gitterparameter Grabentiefe und Gra-
benbreite (an der Sohle). Der steilere Verlauf der Messkurven im Vergleich
zur Theorie kann nicht durch Abweichungen der Gitterparameter auf ein-

und demselben Gitter erklart werden.
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verdndert (Sohlenbreite). Aus den Elektronenmikroskop-Aufnahmen war ersichtlich,
dass bei allen Gittern besonders die Grabentiefe gréfleren Schwankungen unterwor-
fen war (mittlerer Schwankungswert: ca. + 5%). Besonderer Augenmerk galt daher
der eventuellen Verdnderung der Verhiltnisse der Effizienzen bei unterschiedlichen
Separationswinkeln in Abhéngigkeit von diesem Parameter. Die ersten sechs Teildia-
gramme in Abbildung 6.10 zeigen die Beugungseffizienzen sowohl im TE- als auch im
TM-Fall fiir alle Gitter, deren Parameter bekannt waren.

TM wurde nur fiir den Fall gerechnet, dass sich starke Abhéngigkeiten zeigten, die sich
wegen der schwachen Kopplung der tranversalen Moden im konischen Fall auch auf
die Gesamteffizienz hétten auswirken kénnen. Das Gegenteil ist jedoch der Fall, die
Effizienz in TM héngt nicht oder nur schwach von der Verinderung der Grabentiefe
ab.

TE zeigt eine stirkere Abhéngigkeit der Effizienz von der Grabentiefe. Allerdings
verdndern sich die Verhdltnisse der Effizienzen bei unterschiedlichen Separationswin-
keln fiir alle drei Gitter auch iiber groflere Bereiche der Grabentiefe kaum - die Aus-
wirkung der Schwankungen dieses Parameters auf den Verlauf der Theorie-Kurven in
Abbildung 6.9 ist demnach marginal.

Ahnliches zeigt sich bei der Variation der Sohlenbreite fiir TE-polarisiertes Licht und
je ein Gitter aus jeder Serie, dargestellt in den beiden unteren Teildiagrammen von
Abbildung 6.10. Auch hier ist keine nennenswerte Anderung der Verhiltnisse der
Effizienzen zu verzeichen.

Die Suche nach Ursachen der Abweichung beschrénkt sich damit auf nichtperiodische
Schwankungen der Gitterparameter und separationswinkelabhingige Streuverluste.
Letzteres kann ausgeschlossen werden, da die Streumessungen bei 830 nm (was einer
Verstimmung des Gittersystems durch Verschiebung zu grofleren Einfallswinkeln ent-
spricht) die

iiblichen 3% ergaben.

Nichtperiodische Gitterschwankungen kénnen mittels RCWA-Methode nicht gerech-
net werden, da die Voraussetzung €(z) = €(z+p) (vgl. Anhang A) nicht mehr gegeben
ist). Da keine feste Periode p existiert, sind auch die Moden f,, und die Dielektri-
zititskonstante €(x)y,m (vgl. Abschnitt A.2.1 im Anhang) nicht eindeutig definiert.

Es ist nicht auszuschlieBen, dass sich unregelmiBige Anderungen des Gitterprofils
umso deutlicher in einer Effizienzverringerung duflern, je grofler der Separationswinkel

wird und die Geometrie vom Idealfall des Littrowwinkels abweicht.

6.2.4 Zerstorschwellen

Von allen vorliegenden Gittern wurden die Zerstorschwellen bei der Arbeitswellen-

lange und im Bereich der vorgesehenen Pulsdauern gemessen. Tabelle 6.1 zeigt diese
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Gitter A [nm] | 7pyis [fs] | Fin [J/em?] | Fy [J/em?
Gitter Spiegel
NisO5/Si0s, SiOs-Top 795 120 0.13 0.22
Gold auf SiOg, Probe Nr. 1 | 795 50 0.18 0.50
Gold auf SiO,, Probe Nr. 2 | 795 50 0.10 Typ I 0.29 Typ I
<0.02 Typ II | <0.04 Typ II
NiyO5/Si0,, SiOg-Top 532 550 0.11 0.18

Tabelle 6.1: Zerstorschwellenwerte verschiedener Gitter im Vergleich mit HR-Spiegeln
desselben Materials. Bei den dielektrischen Gittern wurden die Spiegel-Werte am Rand,
auflerhalb des korrugierten Bereiches gemessen. Das 532 nm-Gitter ist identisch mit
dem in [89] vorgestellten. Die Werte der Goldgitter und -spiegel stammen nicht von
denselben Proben, die Gitter wurden mit den jeweils besten Goldspiegeln verglichen, in

Abhéngigkeit davon, ob sie Typ II-Schaden aufwiesen oder nicht.

Abbildung 6.11: Veranschaulichung des Zuschneief-

Richt d
lenung et fekts bei der Beschichtung von korrugierten Substra-

Beschichtung

Metallbeschichtung ten mit Metallen. Hohendifferenzen werden tendenzi-

ell nivelliert, vergleichbar mit einer Schneedecke, die
den Hohenunterschied der Schollen eines brachliegen-

t,

Subsirat 2 den Feldes ausgleicht. Die Folge ist eine variable Film-

dicke in Abhingigkeit von z.

Werte im Vergleich mit den Zerstorschwellen vergleichbarer Spiegel. Nur bei den di-
elektrischen Gittern war der Randbereich grofl genug, um auf ihm Messungen des
unkorrugierten Schichtsystems durchzufiihren. Dieses unterscheidet sich von einem
HR-Spiegel dadurch, dass die Dicke der Top-Schicht nicht \/4 betrégt, sondern die
geplante Tiefe der Griben (550 nm bei den Zeiss-Serien) aufweist.

Die Goldgitter wurden dagegen mit den besten verfiigharen Goldspiegeln verglichen,
wobei nach Proben unterschieden wurde, die entweder nur Typ I oder Typ I und Typ
IT (vergleiche Abschnitt 3.5.2) aufwiesen.

Es fallt auf, dass alle Gitterwerte deutlich unter denen der ebenen Oberflichen liegen.
Wihrend dielektrische Gitter etwa die Hélfte der Spiegelzerstorschwellen erreichen,
unterscheidet sich Goldgitter von -spiegeln um ca. den Faktor drei.

Erklart wird dies durch den Fakt, dass es innerhalb der korrugierten Schicht der
Gitter durch Interferenz zu Feldstérkeiiberh6hungen kommen kann, die bis zu dop-
pelt so hohe Feldstérken im Vergleich zur applizierten Feldstérke erreichen [92]. Bei

dielektrischen Gittern bewirken dariiberhinaus bei der Korrugation enstehende Ober-
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flichenunregelméfBigkeiten, gewellte Kanten und Materialaufwerfungen, wie sie in den
Profilen von Abbildung 6.3 zu sehen sind, eine Verringerung der Zerstérschwelle. Die-
se erhohen die Anzahl der Defekte, speziell der Oberflichendefekte, und bilden damit
Absoptionskeime, durch die sich die im Gitter aufgenommene Wirme pro bestrahlter
Fléache erhoht.

In Jena hergestellte dielektrische Gitter bestanden bis zum Zeitpunkt dieser Ar-
beit ausschlieBlich aus einem Nb;Oy / SiO,-Spiegelsystem mit korrugierter SiOq-
Oberfliche. Es steht zu erwarten, dass bei Verwendung anderer hochbrechender Mate-
rialien wie zum Beispiel TayOy die Zerstorschwellen der Gitter im Sub-100 fs-Bereich
auf iiber 0.5J/cm? angehoben werden kénnen. Gleichzeitig ist jedoch mit Verlusten
bei der Reflektivitéit des Spiegelsystems zu rechnen [76]. Die Anzahl der HR-Schichten
miisste also gesteigert werden.

Bei Metallbeschichtungen bilden sich vor allem an Profilkanten, bedingt durch den
sogenannten Zuschneieffekt (vgl. Abbildung 6.11), veréinderte Profilformen aus. Dies
hat unterschiedliche Metallschichtdicken an verschiedenen Orten des Profils zur Fol-
ge, wodurch sich, wie bereits in Abschnitt 3.2 diskutiert, der vom Metall absorbierte
Anteil des einfallenden Lichtes dndert. Im allgemeinen nimmt die Filmdicke an Bruch-
kanten ab, eine erh6hte Absorption und damit stirkere Erwdrmung an diesen Stellen
ist die Folge. Die Stérke der Absorptionsdnderung kann einige Hunderstel Prozent
(bei d>100nm) bis einige Prozent (bei d~20nm) betragen.

Die Zerstorschwelle sinkt lokal, es wird bevorzugt an den Kanten abladiert. Da die
Wirmeeinflusszone in Metallen bei Applikation von fs-Pulsen 100 bis 400 Nanometer
betrdgt und sich die Zone auch in alle Richtungen ausbreitet, folgt ein Abschmelzen
der Schicht von den Kanten her, mit lateralem Vordringen kleiner oder gleich der
Wiérmeeinflusszone (je nach applizierter Fluenz).

Auch die Oberflaichenrauhigkeit des Metallfilms spielt, wie in Abschnitt 3.5.1 beschrie-

ben, eine Rolle bei der Zerstorfluenz von Metallgittern.

6.3 Vergleich von dielektrischen, metallischen und
Hybridgittern

Zum Ende dieser Arbeit stellt sich die Frage, welche Art von Gitter beim Aufbau

eines CPA-Systems wann einzusetzen ist. Die entscheidenden Parameter sind:

e Zentralwellenlinge des Lasers
Mit Abnahme der Wellenlénge in Richtung UV eignen sich immer weniger Ma-
terialien fiir die Verwendung in optischen Bauelementen. Metalle werden mit
kiirzerer Wellenléinge durchsichtig (XUV), wéhrend bei Dielektrika die Photon-
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Abbildung 6.12: Vergleich der spektralen Effizienzen eines optimierten
Metall- mit der eines dielektrischen Gitters. Das dielektrische Gitter er-
zielt nur innerhalb von 11 nm um die Zentralwellenléinge bessere Ergeb-
nisse. Ca. ab Bandbreiten von 30 nm FWHM ist die spektrale Effizienz
multipliziert mit dem Spektrum fiir das Goldgitter grofier.

energie grofer als die Bandliicke wird [76]. Bei 795nm (Ti:Sa) und im NIR

lassen sich jedoch die meisten Materialien verwenden.

Angestrebte Pulsdauer und damit die spektrale Bandbreite des Pul-
ses

Abbildung 6.12 zeigt die spektrale Abhéingigkeit der Effizienz eines dielektri-
schen Gitters (NbsOy/SiO,, fiir A=795nm optimiert) im Vergleich zu der eines
Metallgitters (Gold). Beim gerechneten Beispiel erzielt das dielektrische Gitter
nur in einem sehr engen Bereich von 11nm um die Zentralwellenldnge besse-
re Effizienzen, wahrend das Metallgitter durch die schwache Abhéngigkeit der
Effizienz von der Wellenléinge den gesamten iibrigen Spektralbereich (gerechnet
bis zu Bandbreiten von 90nm) beherrscht. Der Deckungspunkt der Gesamtef-
fizienzen ist bei einer Halbwertsbreite von ca. 30nm zu finden. Die Anderung
der Effizienz pro Spektraleinheit ist im gesamten Spektralbereich fiir dielektri-
sche Gitter grofler, die Folge sind grofere Einengung des Spektrums und zeitli-
che Pulsverldngerung. Bei gréfleren Bandbreiten ist dariiberhinaus ein grofierer

Separationswinkel notwendig (vgl. Abschnitt 5.8). Auch hier reagiert das Me-
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tallgitter auf Verdnderungen triger; die Verluste bei hohen Separationswinkeln

sind geringer.

e Zerstorschwelle des vierten Kompressorgitters im Langzeitbetrieb
Nur auf dem vierten Kompressorgitter trifft der voll komprimierte und verstérk-
te Laserpuls auf. Alle anderen Gitter erfahren nur einen Bruchteil dieser Ener-
giedichten, sind also in Hinsicht der Zerstorschwelle unkritisch. Die Untersu-
chungen in den Kapiteln 3 und 4 haben gezeigt, dass die besten dielektrischen
Spiegel bei Pulsdauern von mehr als 100 fs deutlich bessere Zerstorfluenzen als
Metallspiegel aufweisen. Bei Pulsdauern von weniger als 50 fs sinken die Schwel-
len auch der besten dielektrischer Spiegel unter die der Metallspiegel. Zwischen
50 fs und 100 fs sind die Werte vergleichbar. Metallspiegel mit einer niedrigbre-
chenden, dielektrischen (\/4)-Versiegelung (Hybride) weisen eine um bis zu 10%

verbesserte Zerstorschwelle gegeniiber dem unversiegelten Metallspiegel auf.

e Mindestabmessungen der Gitter
Vergroflert man die Fléche des Laserstrahles auf dem vierten Kompressorgit-
ter, verringert sich die Fluenz, die auf das vierte Gitter einwirkt. Damit lassen
sich hohere Strahl-Gesamtenergien realisieren. Wahrend derzeit Metallgitter mit
Abmessungen von 30x30 cm? keine Seltenheit sind (in Einzelfillen bis zu 1 m?),
stecken die Technologien zur Herstellung dielektrischer Gitter noch in den Kin-
derschuhen. Das spektrale Abschneiden lésst sich somit durch Metallgitter bes-

ser unterdriicken.

e Gesamtkosten von Strecker und Kompressor
Metallgitter sind bei gleichen Abmessungen zur Zeit um einen Faktor von 3-10
billiger als vollkommen dielektrische Gitter. Hybridgitter (eine bzw. mehrere

Deckschichten) sind nur geringfiigig teurer als Metallgitter.

Zusammenfassend ldsst sich sagen, dass fiir die meisten CPA-Systeme einfache und
billige Metallgitter vollkommen ausreichen. Der Einsatz dielektrischer Gitter lohnt
sich nur dann, wenn bei Pulsdauern von mehr als 80fs hohe Effizienz und hohe
Zerstorschwellen bei geringen Abmessungen erforderlich sind, d. h. in platzsparen-
den Hochleistungslasersystemen. Hochstleistungslaser im Petawattbereich bedienen
sich der Metallgitter, aus Kosten- und Skalierungsgriinden.

Bei Pulsdauern von weniger als 50 fs sind Metall- bzw. Hybridgitter ohnehin unersetz-
lich. Sie weisen einen geringeren Abfall der Effizienz in Abhéingigkeit von Wellenléinge
und Separationswinkel und hohere Zerstorschwellen als vergleichbare dielektrische

Gitter auf - bei geringeren Kosten und derzeit gréfieren realisierbaren Abmessungen.



Kapitel 7
Zusammenfassung und Ausblick

Im Verlauf dieser Arbeit wurden Multischuss-Experimente zur Zerstorfestigkeit und
zur Effizienz von Laserspiegeln und Kompressor-Reflexionsgittern fiir den Einsatz im
Ultrakurzzeitbereich (7,,s = 50..500 fs) bei einer Wellenldnge von 795nm durch-

gefiihrt. Die wichtigsten Ergebnisse werden im Folgenden zusammengefasst.

1. Round-Robin-Experimente zur Bestimmung von Zerstérschwellen ergaben ei-
ne gute Ubereinstimmung der wihrend dieser Arbeit gemessenen Werte mit
Ergebnissen anderer Institute. Wiederholte Messungen an Referenzproben un-

termauerten die Zuverlédssigkeit der Messwerte.

2. Experimente zur Pulsdauerabhéngigkeit der Zerstorschwelle ergaben eine kon-
stante Zerstorschwelle fiir metallische Filme im Pulsdauerbereich von 50 fs bis
500 fs. Dielektrische Multischicht-Spiegel wiesen mit sinkender Pulsdauer eine
verringerte Zerstorschwelle auf. Unterhalb von 50fs Pulsdauer erreichte auch
das beste dielektrische Schichtsystem (ZrO—2/SiO,) nicht die Zerstorfestig-
keit der besten Metallfilme (Gold und Silber). Die LIDT von Hybridschichten
(Metallfilm + dielektrische Oberflichenschichten) zeigten, abhéingig von ihrer
Zusammensetzung, in ihrer Zeitabhéngigkeit vorrangig dielektrische Merkmale.
Hinsichtlich ihrer Zerstorfestigkeit erwiesen sich Hybridschichten als ernstzuneh-
mende Alternative zu herkommlichen Laseroptik-Materialien. Wichtig sind in
diesem Zusammenhang zukiinftige Messungen der Zerstérschwelle von Hybrid-
schichten in Abhéngigkeit von der dicke der dielektrischen Oberflachenschicht.

3. Fiir verschiedene Metallfilme wurde die Filmdickenabhéngigkeit der Zerstor-
schwelle untersucht. Aus den Messergebnissen wurde mit Hilfe numerischer Be-
rechnung des Zwei-Temperatur-Modells die Elektron-Phonon-Kopplung g und
groflenordnungsmiflig die Eindringtiefe ballistischer Elektronen [, bestimmt.

Fiir drei von vier getesteten Metallen (Au, Al, und Cu) stimmten die ermittelten
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g-Werte gut mir den Literaturangaben iiberein. Die Elektron-Phonon-Kopplung

in Silber lag um {iber eine Groéflenordnung iiber den Literaturwerten.

4. Fiir diinne Filme bis zu 250 nm Dicke wies Silber (bei geringfiigig geringerer
Reflexionseffizienz) eine deutlich héhere Zerstorschwelle als Gold auf. Silber-
schichten sind demnach préadestiniert fiir den Einsatz in filmdickenlimitierten
Laseroptiken wie Metallgittern. Zukiinftige Experimente in sollten sich darauf
konzentrieren, Gold-Silber-Legierungen und Goldschichten mit diinner Silbero-

berfliche (d & (10..50) nm) hinsichtlich ihrer Zerstérschwellen zu untersuchen.

5. Multischussexperimente mit verdnderlicher Schusszahl zeigten, dass der Anteil
der pro Schuss im Probenvolumen in Form von mechanischen Verspannungen
und Wirme dauerhaft deponierten Energie mit wachsender Anzahl der bereits

applizierten Schiisse abnimmt.

6. Die Untersuchung der Schadensmorphologie an verschiedenen Goldfilmen zeigte
fiir alle in dieser Hinsicht untersuchten Proben eine Modifikation der Oberflache
bereits bei Fluenzen unterhalb der Ablationsschwelle. Die Schwellfluenz dieser

Modifikation héngt wesentlich von der Oberflichenqualitit der Probe ab.

7. Fiir ein Titan:Saphir-Lasersystem (\. = 795nm) wurde ein Zwei-Gitter-Kom-
pressor aufgebaut, dessen Komponenten komplett aus dielektrischen Materialien

bestanden. Eine maximaler Durchsatz von 58% wurde gemessen.

8. Der angestrebte Designparameter-Bereich wurden bei keinem der dielektrischen
Testgitter erreicht. Die gemessenen Kompressor-Effizienzen konnten durch Ein-
setzen der realen Gitterparameter in eine numerische RCWA-Simulationen, un-
ter Beriicksichtigung von spektralem Abschneiden und Streuverlusten nachvoll-

zogen werden.

9. Dielektrische Gitter mit Beugungseffizienzen von mehr als 97% in der -1. Ord-
nung lassen sich dann herstellen, wenn die Gitterparameter Stegbreite und Gra-
bentiefe um weniger als £20 nm von den Sollparametern abweichen. Herstel-
lungsverfahren, die eine solche Genauigkeit erméglichen kénnten, sind holo-
graphische Lithographie, Elektronenstrahllithographie und die Herstellung von
Gittern durch Ablation mit ultrakurzen UV-Laser-Pulsen [120].
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Anhang A

RCWA-Formalismus

Der RCWA-Formalismus (Rigorous Coupled Wave Approach) ermoglicht als direkt
aus den Maxwell-Gleichungen resultierende Methode die numerische Simulation der
optischen Vorginge an Beugungsgittern, die aus mehreren iibereinanderliegenden, ho-
mogenen oder inhomogenen Schichten bestehen, die wiederum durch flache oder welli-
ge Grenzflichen voneinander getrennt sind. Dabei miissen keinerlei Einschrénkungen
hinsichtlich der Form oder des Aspektverhiltnisses gemacht werden.

Es ist notwendig, sich mit der theoretischen Grundlage dieser Vorgehensweise ausein-
anderzusetzen, um deren Moglichkeiten und Beschrankungen bei der Berechnung der
Effizienzen von Gittern und Spiegeln verschiedensten Materials zu kennen. Zum ver-
wendeten Programm existiert eine unveréffentlichte Referenz [121], welche zur Grund-
lage der folgenden Diskussion wurde. Der folgende Abschnitt dient weniger der Vor-
stellung der RCWA-Methode, als vielmehr einer Einsicht in die Verlésslichkeit und
Relevanz der mit ihr abgeleiteten Ergebnisse.

Der Algorithmus basiert auf dem von der Behandlung flacher Layer her bekannten
Matrixformalismus, der mit Bezug auf unebene Grenzflichen und Volumeninhomo-
genititen erweitert wurde. Es soll deshalb zuerst kurz auf die Behandlung flacher
Schichten eingegangen werden, bevor der erweiterte Formalismus fiir beliebige Schich-

ten vorgestellt wird.

A.1 Ebene Schichten

Fiir ebene Schichtsysteme gilt die Translationssymmetrie senkrecht zur Oberflichen-
normalen ex. Der im Bezug auf die x-Achse senkrecht ausgerichtete Wellenzahlvektor
B, der damit parallel zur Schichtoberfliche ist, bleibt dann erhalten. Als Koordina-
tensystem werden die drei Einheitsvektoren ey, e = 3/ und e, = es x e definiert.
Die beiden Polarisationszustinde TE (charakterisiert durch Es und Hg; H, = —f E)
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und TM (Hy, Es; E, = (/€ Hy) sind entkoppelt und jeweils durch die ersten beiden
in den Klammern angegeben Groflen vollsténdig charakterisiert.
Die Dispersionsrelation

Oé? + 52 =€ (Al)

bestimmt den zu e, parallelen Wellenzahlvektor « in der i-ten Schicht. Dieser kann
sowohl positiv als auch negativ sein, was freier Ausbreitung in beide Richtungen
entspricht. Die transversalen Gesamtfelder ergeben sich aus der Superposition der
”Plus”- und ”Minus”-Felder (TE: E,,E_) bzw. (TM: H,,H_):

(R)=(L ) -ml(f) s

(5) = Cage e )G ) () o

Die Transmission vom Punkt x; zum Punkt z;,, kann ebenfalls in Matrixschreibweise

ausgedriickt werden durch

zi —1 Tit1 ; ¢
=00 D)= e

wobei t; = exp(ia;d;) die Phasendnderung und die Abschwéchung einer ebenen Welle
beschreibt, die innerhalb der Schicht einen Weg d; zuriicklegt. Fiir TE gilt £, = S,
fir TM Hy = S4.

Die Maxwellgleichungen fordern die Kontinuitét der transversalen Komponenten des
elektromagnetischen Feldes beim Passieren einer Grenzfliche. Demnach folgt fiir Fel-
der und Gamma-Matrizen beim Ubergang von der i-ten in die i+ 1-te Schicht fiir TE
und TM (fir St sind TE: Ey bzw. TM: H einzusetzen)

i S\ i S, \it+l
FTE,TM( S+ > = FTETM( S+ ) (A-5)
woraus durch Umstellen folgende Beziehungen fiir die transversalen Felder folgt:
CARY Y . Syo\itl
(37) =i ) (4.6)
Die invertierten Gamma-Matrizen nehmen dabei folgende Form an:
i 1 1 1/0(Z 1.3 1 1 —Gi/Oéi
= (DY = (Y g
( )TE 2 1 —1/041 ( )TM 2 1 Gi/Oéi ( )

Ausgehend von der Ausbreitung der +£-Wellen durch den gesamten Stack, von unter-

sten Schicht (d) zur obersten (u), erhélt man die Ausbreitungsmatrix P, indem man
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die I'- und 7-Matrizen entsprechend des Auftretens der relevanten Schichteigenschaft
(d.h., Grenzschicht oder Transmission) zum sogenannten T-Matrix-Algorithmus an-
einanderreiht:

(37) = @y ey ey e ()

(D) () v

Es ist von praktischem Interesse, die Beziehungen zwischen den in den Stack ein-
laufenden Wellen (Anregung) und den den Stack verlassenden Wellen (Detektion) in
einer Matrixbeziehung zu erfassen. Dafiir muss Gleichung A.8 umgeschrieben (teil-

Weise invertierl) Werden:
Sd 2 u Rd Sd

_ ( ca__l1 d—ca™'b > ( St >d. (A.9)

a —a~'b Sa

A.2 Behandlung von RCWA-Schichten

Ziel dieses Abschnitts ist es, einen Matrixformalismus zu finden, der die Fortpflanzung
des elektromagnetischen Feldes inner- und auflerhalb von RCWA-Schichten durch I'-
und 7 -Matrizen beschreibt. Die Periodizitéit des Stacks wird dafiir so gewihlt, dass sie
nur in einer Koordinate wirkt (z). Profile, die von der binéren Form abweichen, also
eine Abhéngigkeit auch in x-Richtung (parallel zur Oberflichennormalen des Stacks)
aufweisen, miissen damit in RCWA-Schichten zerlegt werden, innerhalb derer es keine
x-Abhéngigkeit der dielektrischen Funktion € gibt. Die gew#hlte Dicke der Schichten
héngt sowohl vom Material der Schicht (Metalle benttigen ein weitaus feineres Slicing
als Dielektrika) als auch vom Winkel der Materialgrenzschicht gegen die x-Koordinate
(je groBer dieser Winkel, desto diinner die RCWA-Schichten) ab.

A.2.1 Differenzialgleichungen

Die Periodizitét der Schicht sei durch €(z) = €(z + p) in der gesamten Schicht charak-
terisiert. Im Gegensatz zum ebenen Stack bleibt § nicht erhalten, vielmehr koppeln
verschiedene 5m Bg + 210 miteinander. Im Falle der klassischen Anordnung (d. h.,

Bo hat keine y—Komponente) schreiben sich E- und H-Feld wie folgt:

=Y E,(z)exp(iBn2) =Y H,,(z)exp(ifn2) (A.10)



A.  RCWA-Formalismus 104

Die Felder bestehen aus der Summe einer beliebigen (unendlichen) Anzahl von Mo-
den, die im Gitter angeregt werden konnen. Jeder Feldstiarkevektor ldsst sich dann
wiederum als Vektor aufschreiben, dessen Komponenten die Einzelmoden darstellen.
Der Modenindex m wird im folgenden bei der Beschreibung der Felder zwecks Ver-
einfachung weggelassen. Die Dielektrizitdtskonstante kann in diesem Zusammenhang

als Matrix mit den Elementen

1 rp
€(T)mm = —/ €(z, x) exp[2miz(m —m') /p] dz (A.11)
pJo
geschrieben werden. Fiihrt man noch die Matrix 3,y = Bnmm ein, fiihrt das zu

folgenden normalisierten Maxwell-Gleichungen (w/c = 1):

rot H = ieE : —ifH, = —iek,
ibH, — %Hz = —iel),

%HZ = —z(%) g (A.12)
rot E=—iH: —ifE, = —iH,
ibE, — %EZ = —iH,

%EZ = iH, (A.13)

Die Normalenkomponenten F, und H, konnen mit Hilfe der Gleichungen A.12 und
A.13 durch H, und E, ausgedriickt werden. Die restlichen vier Differentialgleichungen
erster Ordnung kénnen wiederum den beiden ungekoppelten Polarisationszustianden
TE und TM zugeordnet werden.

A.2.2 Matrixformulierung

Die Matrixgleichung fiir TE lautet

%<fli>:<i(ei)ﬁ2) é)(ffi) (A-14)

fiir TM ergibt sich

d ( H 0 —i(H7' N\ H
_< y>:< | i) )( y) (A.15)
dz \ E, i(Be 1B —1) 0 E,
Es hat sich erwiesen, dass das dquivalente Differentialgleichungssystem zweiter Ord-
nung [122]

d2

—S = DS A.16
7 (A.16)
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TE: D = p>—¢, S=E,
—1
T™: D = G) (Be'B—1), S=H,

€

D = (Be'B—1), S=FE,

in der Losung effizienter ist, da sich unter anderem die Anzahl der zu berechnenden
Gleichungen von 2N auf N verringert (N = Anzahl der beriicksichtigten Rayleigh-
Ordnungen). Diagonalisiert man die D-Matrizen (D' = W™'DW), so dass die neue
Matrix D' Elemente ungleich Null nur in der Hauptdiagonalen enthélt, ergeben sich
neue Differentialgleichungen mit dem transformierten Feldstiirke-Vektor S’ = W~!S.

Die Elemente S!. (der Rayleigh-Ordnung m) geniigen der folgenden Beziehung

(A.17)

wobei die d,, die Elemente der Hauptdiagonalen von D’ darstellen. Lost man diese
diese DGL mit dem {iblichen Ansatz S/, ~ exp(—gnz), erhdlt man die Dispersions-
relation ¢2, = d,,, wobei sich die g,,, bedingt durch die verschiedenen D (Gl. A.16),
fiir die beiden Polarisationszustinde TE und TM unterscheiden. Fiir jedes d,, folgen
zwei Eigenfunktionen zu den Eigenvektoren S/ und S/-. Die Ausbreitung des Feldes

von xy nach x wird dann beschrieben durch

S (1) = exp [gm (@ £ 20)] S (o). (A.18)

A.2.3 T-, T- und P-Matrizen von RCWA-Slices

Es liegt nahe, die 7-Matrizen mit Hilfe von Gleichung A.18, analog zu Gleichung A .4,
mit den Diagonalmatrixelementen tzmm, = exp(—¢md;)Omm zu definieren.

Die I'-Matrizen, die durch die Gleichungen A.2 und A.3 auch fiir RCWA-Schichten
definiert sind, gilt es, den Vektor S in Gleichung A.16 durch die entsprechenden

transversalen Komponenten zu ersetzen. Fiir TE gilt:
Ey(z) = Wg(Es + E). (A.19)

H, ist durch Gleichung A.14 bestimmt:

dE. :

Qp ist eine Diagonalmatrix mit Q™" = ¢™8,,,y mit den positiven ¢™-Werten. Somit

ist die Matrix I'rg wie folgt definiert:

We We ) (A.21)

g = < . .
WEQr —iWEgQE
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Die I'ty-Matrix ldsst sich analog herleiten zu

Wa Wa ) (A.22)

r :(
M\ Sitweon —itwyQu

Substrat und Superstrat seien unstrukturiert. Die S;-Wellen an der vordersten bzw.
hintersten Grenzschicht haben dann die gleiche Bedeutung wie beim ebenen Schicht-
system, sie enthalten allerdings alle Beugungsordnungen. Die Ausbreitungsmatrix ist
durch Gleichung A.8 definiert, mit dem Unterschied, dass die Sl’d N-Vektoren und
die a,b,c,d NxN-Matrizen sind. Ebenes Schichtsystem und RCWA-Schichtsystem
unterscheiden sich weiterhin durch die Beziehungen, die innerhalb der Matrizen zur

Anwendung kommen (vgl. dazu z. B. die Definitionen der beiden I'tg-Matrizen, Gl.
A.2 und A.21).

A.2.4 Matrixkopplung

Um Ursache (einlaufende Felder) und Wirkung in Zusammenhang zu bringen, miissen

die Feldverktoren aus Gleichung A.8 umgeordnet werden:

<§;:>:(rfr{u Ez)(iﬁ)zﬂ(s‘*) (A.23)

Se
Die R-Matrix-Elemente werden mit Hilfe der Gleichungen A.8 und A.23 aus den

Elementen der P-Matrix bestimmt durch:

™ = a' (A.24)
R" = cT" (A.25)
T = —Tud (A.26)
RY = —cT'b+d (A.27)

Gleichung A.24 gilt fiir beide Polarisationszusténde. Sy ist entweder durch Ey (TE)
oder Hy (TM) zu ersetzen. Die Herangehensweise, erst die Ausbreitungsmatrix P
nach Gleichung A.8 und daraus die Transmissions- und Reflexionsmatrizen zu bestim-
men, scheitert daran, dass die Inversion der Matrix a aufgrund ihrer Beschaffenheit
besonders bei dickeren Schichten sehr hiufig fehlschlégt.

Dies lésst sich an einer ebenen Schicht (¢(z) = const.) nachvollziehen. Die D-Matrix
in Gleichung A.16 ist in diesem Fall von vornherein diagonalisiert, die Dispersionsre-

lation schreibt sich

2 2
4y = 5m_€:_am

O = i¢m mit  Im(ay) > 0. (A.28)
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Fiir metallische Schichten (e ist negativ) oder hohe, evaneszente Moden (32, > |e)

werden die «, imaginir, woraus fiir die t-Matrizen im ebenen Fall
t  =exp(—¢’ d') = exp(—ia’ d') (A.29)

folgt, dass deren Matrixelemente sehr grofl werden oder verschwinden kénnen, was
bei der Ausfiihrug der numerischen Multiplikation und inbesondere der nowendigen
Inversion (A.24) solcher Matrizen bei der Mitnahme grofier Ordnungszahlen wegen
Gl. A.29 zwangsldufig zu Problemen fiihrt. Die Inversion ist in diesem Fall schlecht
kondizioniert.

Die Anwendung von Gleichung A.23 und die nachfolgende Berechnung der Reflexions-
und Transmissionskoeffizienten bereitet hingegen keine Probleme. Bei einer dicken
Metallschicht ist die Transmission, wie zu erwarten, Null und die Reflexion enthélt
damit keinen Feldanteil von der hinteren Seite der Schicht. Es bietet sich daher an, die
Propagationsmatrizen und die R-Matrizen zu einem Schema zu verkoppeln, welches
numerisch stabil ist und die Vorteile von P- und R-Matrizen miteinander verbindet.
Fiir jeden Teil der Schicht lassen sich P’- und R’-Matrizen definieren. Die Pi-Matrizen
kénnen dabei sowohl T¢-, I~ als auch (I'*)*-Matrizen des Schichtteils sein. Die R'-
Matrix ist durch Gleichung e0542 charakterisiert.

Fiir zwei aufeinander folgende Schichtkomponenten (i = 1,2) lassen sich dann ver-
schiedene Kopplungsschemata aus P’- und R*-Matrizen finden, von denen drei fiir

die numerische Simulation von Bedeutung sind:
1. P! R2-Kopplung:

H = (a; +byRY)™!
R" = (C1+d1R121)H

™ = TiH
RY = R$ - TyHb,TS
T = —(R"by —dy)T§ (A.30)

Diese Kopplung wird verwendet, wenn P! = T! oder P! = T'! gilt. Fiir die
Berechnung der Hilfsmatrix H muss die Matrix a; invertiert werden, was fiir
aber auch fiir dicke Schichten keine Probleme bereitet - fiir P! = T' miisste

zum Beispiel die inverse t'-Matrix (vgl. Gleichung A.4) invertiert werden.
2. (PY) ! R?Kopplung:

H - (dl‘f‘R;bl)il
R" = H(RYc; +c¢)



A.  RCWA-Formalismus 108

T = Tjy(a; +bR"
R? = Tyb;H +RJ
T = H"TY (A.31)

Diese Kopplung wird verwendet, wenn P! = (I'') 1.
3. R! - R%.-Kopplung:

H = (1-R{Ry™

R" = R} +T{RYHTY

T = TYHTY

RY = Ry - TyHR{T}

T = T¢(1 + RYHR{)Ty) (A.32)

Diese Kopplung wird dazu verwendet, die R-Matrizen aufeinanderfolgender

Schichten miteinander zu verkniipfen.

Man startet nun die Berechnung mit den Werten T%* = T4 = 1 und R* = R4 = 0
im Substrat und benutzt dann die ersten beiden Kopplungsmechanismen, um die
I'- und T-Matrizen rekursiv miteinander zu verkniipfen. Gleichung A.32 wird zur

Zeitersparnis genutzt, wenn Wiederholungen innerhalb des Schichtsystems auftreten.

A.2.5 Bemerkung

Die Erprobung des Programms zeigte Effekte wie die totale Absorption von Licht
durch metallische Gitter vollkommen richtig und unverfilscht [123,124]. In den Code
flielen stidndige Verbesserungen ein, wie zum Beispiel die Verbesserung der Konver-
genz der Losung fiir die -1. Ordnung im TM-Fall nach [125].



Anhang B

Phasendispersion in Strecker und

Kompressor

Ublicherweise wird die frequenzabhingige Phase unter Annahme einer quasi-mono-
chromatischen Welle in eine Taylorreihe entwickelt [111,126,127].
0¢ 1 0% », 1% 3 4
¢(w) = d)(&)g) + a—w " (Ld —wg) + gw " (w —wg) + 5% o (w — Ldo) + O(Aw ),
(B.1)
wobei w die Kreisfrequenz und wy die Zentralfrequenz der Entwicklung darstellen.

Schreibt man die Gleichung B.1 als Potenzreihe, ergibt sich folgendes Bild
$(w) = d(wo) + T (w — wo) + T (w — wo)® + T3 (w — wp)® + O(Aw?), (B.2)

d. h., die Koeffizienten T; in Gleichung B.2 entsprechen den i-ten partiellen Ableitung
von Gleichung B.1. Die zeitliche Verschiebung des Pulses in Abh#ngigkeit von der

akkumulierten Phase ist

rw) = 22) (B.3)
Setzt man die Gleichungen B.1 bzw. B.2 in Gleichung B.3 ein, erhilt man
09 0?¢ 10% 9 3
T((,U) = %wo wwo(w—wo)wL?%wo(w—wg) +O(Aw)
= T1 + T2 (w — wg) + T3 (w — Ld())2 + O(Aw3) (B4)

Der Koeffizient T} entspricht einer Gesamtverschiebung des Pulses, er wirkt sich je-
doch nicht auf die Pulsform aus. Zwischen den beiden Gittern héngt 7} von der
lateralen Impaktkoordinate x auf dem ersten Gitter ab, die Folge ist eine inhomogene
Welle, deren Phasenfront nicht mit der Front konstanter Amplituden iibereinstimmt.
Dem Puls wird eine kiinstliche Verzogerung aufgeprigt, welche nach der Passage des

zweiten Gitters verschwindet, sofern dieses genau parallel zum ersten ausgerichtet
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ist [128]. Alle anderen Terme T; mit ¢ > 1 bewirken Verzerrungen der Pulsform. 75,
die quadratische Phasendispersion, wird auch als Gruppengeschwindigkeitsdispersion
(group delay dispersion, GDD) bezeichnet. Die Dispersion gerader Ordnungen bewir-
ken zeitlich symmetrische Pulsverdnderungen, wihrend die ungeraden Ordnungen je
nach Vorzeichen Vor- oder Nachpulse verursachen.
Die oben eingefiihrten Entwicklungen sind immer dann unproblematisch, wenn jeder
Summenterm der Ordnung ¢ einen wesentlich kleineren dispersiven Beitrag einbringt
als der vorangehende Term der Ordnung ¢ — 1:
2 3 4

%wo (w—w0)>>%% . (w—w0)2>>é%wo (w —wp)? - - (B.5)
Je kiirzer die zu betrachtenden Pulse werden, desto mehr Signifikanz fiir die Pulsform
weisen diejenigen Spektralanteile auf, fiir die w—wy deutlich von Null abweicht. Da die
einzelnen Phasendispersionsterme nur von der Strecker-/Kompressorgeometrie und
der Dispersion der vom Strahl durchlaufenen Materialien und nicht von der Band-
breite des Pulses abhéngen, bewirkt eine Bandbreitenvergroflerung eine verstirkte
Wirkung der Dispersionsterme héherer Ordnungen, da die (w — wp)-Potenzen fiir
einen weiteren Bereich betrachtet werden miissen.
Die Auswirkungen der Phasendispersionsterme hoherer Ordnung auf die Pulsform
ldsst sich abschétzen, indem man einem bandbreitenbegrenzten Puls frei wihlbarer
Pulsdauer eine reine Dispersion der gewiinschten Ordnung aufprigt und die FWHM
der Fouriertransformierten des modifizierten Pulses {iber der Stérke der Dispersion
auftragt. Gibt man eine Toleranzgrenze fiir die Pulsverbreiterung vor, lassen sich so
fiir jede Pulsdauer Obergrenzen fiir die Dispersion der gewahlten Ordnung angeben
[127]. Die Bestimmung der Phasendispersionsterme wird durch Abb. B.1 illustriert.

Der Phasenunterschied zwischen ein- und ausfallendem Strahl betrégt
¢(w) = ké‘o(w) - PPy, (B6)

wobei kg, den Wellenzahlvektor des Strahls zwischen den Gittern, P, den Phasenur-
sprung auf dem ersten und P, den Phasenursprung auf dem zweiten Gitter bezeichnen.
Bezeichnet man D als die senkrechte Separation der Gitter (entspricht der Strecke
P,P,), folgt aus Gleichung B.6:
$(w) = %Dcos [0,(w)]. (B.7)
Die einzelnen Terme der Ordnung 7 lassen sich nun durch i-fache partielle Differen-
tiation, wie durch die Gleichungen B.1 und B.2 vorgegeben, ermitteln. 6, ist durch
die Gittergleichung 5.1 bestimmt [126].
T — <8¢(w)> _ D 1+sin6; sinf,
(w=wo)

c cos 6,

e (B.8)
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Abbildung B.1: Skizze zur Bestimmung der Phasenverschiebung.
D ist der rechtwinklige Abstand der beiden Gitter voneinander,
0;, sind die Ein- und Ausfallswinkel, /; die Gitterseparation und

k der Wellenzahlvektor des gebeugten Strahls.

0*¢(w) NN 1
T, = - D B.
2 < Ow? >(w=wo) 2mc? cos? 0, (B.9)
Do (w) N2\ 1 +sin6; sinf,
T3 = = 3D B.10
’ < Ow? )(wwo) 4m2c? cos® §, ( )
' (w) N2\ cos?0; cosB, — 5 (1 +sinb; sinb,)
T = < Ow* >(w=wo) =3D 8m3ct cos 0, (B.11)

B.1 Materialdispersion

Jedes vom Laserstrahl durchlaufene Material, inklusive Luft, verdndert die Phasenbe-
ziehungen zwischen den Spektralkomponenten des Strahls. Ursache ist die Abhéngig-
keit der Material-Brechzahl von der Wellenlinge (Material-Dispersion), welche fiir
jede spektrale Komponente des Pulses eine unterschiedliche optische Weglinge durch
das Material zur Folge hat. Die dadurch verursachte zeitliche Verschiebung der Strahl-

komponente mit der Kreisfrequenz w betragt

T(w) = C—[;%[n(w)w] (B.12)

L ist die durchlaufene Materiallinge, n(w) die Brechzahl des Materials bei der Kreis-
frequenz w und ¢j die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum.

Leitet man 7(w) partiell nach w ab, erhdlt man unter Zuhilfenahme von Gleichung
B.3 die Dispersionskoeffizienten 7; mit : > 1. Fiir jedes berechnete Material ist si-

cherzustellen, dass sich die einzelnen Dispersionsterme im Sinne von Ungleichung B.5
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unproblematisch verhalten. Fiir den Grofiteil der optischen Materialien ist dies bei
Wellenléingen von 800 nm gegeben [127].

Die Wellenldngenabhéngigkeit der Brechzahl bestimmt man entweder durch Inter-
oder Extrapolation der in Referenzen wie [44] gelisteten Brechzahlwerte oder mittels
der Sellmeier-Gleichung;:

B
A2 —-C

n*(\) = A+ — D)2, (B.13)

Die in Gleichung B.13 einzusetzenden Sellmeier-Koeffizienten werden durch unab-
hidngige Arbeitsgruppen mittels Parameter-Fits an die gemessenen Werte bestimmt
und sind in der Literatur vielfach zu finden (Beispiel: Diverse Werte fiir KTP - [129]).
Fiir die wichtigsten in Ultrakurzzeitlasern verwendeten Materialien existieren bereits

auch Literaturwerte der Materialdispersion zweiter bis fiinfter Ordnung [127].

B.2 Optimierung des Kompressors unter Beriick-
sichtigung der Dispersionsterme héherer Ord-

nung

Die Gleichungen B.8 bis B.11 in Anhang B definieren die Abhéingigkeit der Disper-
sionsterme 7T; von drei frei widhlbaren Parametern: Der senkrechten Gitterseparation
D, dem Separationswinkel 6; — 6, und der Gitterkonstanten N. Wéhrend die ersten
beiden Parameter durch Aufbau und Anordnung von Strecker und Kompressor beein-
flusst werden konnen, sind die Gitterkonstanten vorher festzulegen, was eine genaue
Kenntnis der im System durchlaufenen Materialwege voraussetzt. Durch die Beriick-
sichtigung von N bei der Optimierung des Durchsatzes kann man jedoch theoretisch
Phasendispersionen von der zweiten bis zur vierten Ordnung verschwinden lassen -
vorausgesetzt, die Materialdispersion dritter und vierter Ordnung des gesamten Sy-
stems bleibt so klein, dass nur moderate Verdnderungen von Separationswinkel und
Gitterkonstanten notwendig sind.

Im allgemeinen wird bei Systemen mit Pulsdauern von iiber 100 fs und einer Streckung
auf mehrere 100 ps so vorgegangen, dass zuerst die Material-Dispersion zweiter und
dritter Ordnung des gesamten Systems anhand der durchlaufenen Wege abgeschétzt
wird. Darauthin werden die Dispersionsterme hoéherer Ordnung von Strecker und
Kompressor in der gewiinschten Konfiguration gerechnet. Eine leichte Variation der
Strecker- oder Kompressorparameter fithrt zu Diagrammen wie Abb. B.2, aus denen
sich durch die Materialdispersion anfallende Anderungen der Gitterseparation und

des Separationswinkels abschétzen lassen.



B.  Phasendispersion in Strecker und Kompressor 113

T [fs/rad]
o g
§yg
33

2
N
o
2,
T
[
al
o
3

Ausfallswinkel [deg]

Abbildung B.2: Phasendispersionsterme (vgl. Anhang B) fiir das
Testsystem in Abhéngigkeit von Separation und Ausfallswinkel. Hat
man beispielsweise die Materialdispersion dritter Ordnung zu 1-107
bestimmt, ist eine Anderung des Ausfallswinkels im Kompressor um

0.42° notwendig.

In einem realen System wird die GDD durch Verdnderung der Separation D zum
Verschwinden gebracht. Dann wird die dritte Ordnung iiber die Anderung der Sepa-
rationswinkel in Strecker und Kompressor minimiert. Wegen der Abhéngigkeit von 75
von ), und damit vom Separationswinkel f,., miissen die beiden erwdhnten Schritte
iterativ wiederholt werden, bis die gewiinschte Genauigkeit erreicht worden ist.

Ist die erwiinschte Pulsdauer kleiner als 100 fs, gewinnt weiterhin die Dispersion vier-
ter Ordnung an Signifikanz. Zusétzlich zur vorher angesprochenen Vorgehensweise
kann man in jeder Iteration einen dritten Schritt einfiihren, bei dem die Material-
dispersion vierter Ordnung durch Anpassung des Verhiltnisses der Gitterkonstanten
von Strecker und Kompressor ausgeglichen wird. Da die zweite und die dritte Ordnung
(oder die notwendige Separation und der Separationswinkel) ebenfalls von der Gitter-
konstanten abhingen, wird die im jeweiligen Iterationsschritt bereits durchgefiihrte
Optimierung dieser beiden Ordnungen wieder verstimmt; die Iteration konvergiert
also langsamer.

Die Giiltigkeit dieses Verfahrens folgt aus Gleichung B.8 (Anhang 2.4), welche die un-
terschiedliche Abh#ngigkeit der Dispersionsordnungen des Streckers bzw. Kompres-

sors von den drei Optimierungsparametern D, 6, — 6, und N zeigt. Eine Anderung
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der Gitterkonstanten bewirkt zwar auch eine Anderung des Einfallswinkels und damit
eine Anderung des Beitrages des Separationswinkels zu den Chirps verschiedener Ord-
nungen, vom Betrag her unterscheiden sich die Auswirkungen von Gitterkonstanten
und Separationswinkel jedoch!

Bei der rechnerischen Optimierung muss beachtet werden, dass sich die Variation der
Gitterkonstanten aus Griinden der Geometrie und des moglichen Auftretens strah-
lender hoherer Beugungsordnungen nicht beliebig durchfiihren l&sst.

Bei Pulsdauern von weniger als 40 fs spielt die fiinfte Ordnung ebenfalls eine Rolle. In
diesem Fall stehen fiir vier zu optimierende Ordnungen nur drei veréinderbare Parame-
ter zur Verfiigung. Je nach Verwendung des zu optimierenden CPA-Systems kann der
Puls hinsichtlich der Pulsdauer oder der Pulsform (z.B. Vermeidung von Nebenpulsen,
die auf ungeradzahlige Ordnungen zuriickzufiihren sind) optimiert werden; die Folge
sind Einbufien beim nichtbeachteten Optimierungsziel. Ein weiterer moglicher Weg ist

die Verwendung speziell gechirpter dielektrischer Spiegel in Multi-Pass-Anordnung.



Anhang C
Kompressor-Justage nach Miesak

Beide Gitter sind auf einer drehbaren Schiene angeordnet, deren Drehachse durch
die Oberflache des ersten Gitters verlduft. Die Drehachsen beider Gitter verlaufen
ebenfalls jeweils durch deren Oberflichen. Der Spiegel M1 steht auf einer Translati-
onsschiene und kann vom seinem urspriinglichen Ort, an dem er den Strahl nach der
Passage des zweiten Gitters retroreflektiert, in den einfallenden Strahl vor dem ersten
Gitter bewegt werden.

Die Justage des Zwei-Gitter-Kompressors lauft wie folgt ab (siehe Abb. C.1):

1. Der einfallende Strahl wird so eingestellt, dass er Blende By mittig durchlduft
und das erste Gitter in der Drehachse trifft.

2. Der Spiegel M; wird an die Position M) verschoben und so justiert, dass der

reflektierte Strahl By von hinten genau mittig trifft.
3. M; wird an seine urspriingliche Position verschoben.

4. An Gy wird der Littrowfall eingestellt, der aufgespaltene Reflex wird in gleiche
Hohe mit B1 gebracht (ein Teil des Spektrums passiert die Blende mittig, der
Rest liegt rechts und links auf gleicher Hohe).

5. Gy wird so justiert, dass das aufgespaltene Spektrum mittig auf Go zu liegen

kommt.

6. Gy wird so eingestellt, dass der komprimierte Strahl die B; mittig von hinten
trifft, eventuell ist M; horizontal so nachzufiihren, dass das gesamte Spektrum

reflektiert wird.

7. Zur Auskopplung des Strahls wird aulerhalb des Kompressors ein Spiegel knapp

unter- oder oberhalb des einfallenden Strahls postiert. Dabei ist auf moglichst
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Drehachse

>

Abbildung C.1: Aufbau zur Kompressorjustage nach Miesak [118].

geringen vertikalen Abstand dy zwischen einfallendem Strahl und Spiegel zu

achten.

8. Der Strahl wird am Ort des Auskoppelspiegels durch vertikales Verstellen beider
Gitter um den Betrag dy nach oben/unten verschoben. Der am ersten Gitter

zu verstellende Anteil betriagt

ChG, + 1 LG,

da, = ,
@ TG, + LG,

(C.1)

am zweiten Gitter ist um

Gy M,
G\ M, + 1MLG,

da, = dy (C.2)

zu verstellen. Dadurch ist gewihrleistet, dass das inherente conical mounting

gleichméBig auf beide Gitter verteilt und gleichzeitig minimiert wird.

Wird die Separation variiert, &ndert sich nur die horizontale Position des Spektrums
auf M;. Soll der Separationswinkel modifiziert werden, ist die Schiene um den ent-
sprechenden Betrag zu drehen und der Ablauf Schritt fiir Schritt nachzuvollziehen.
Bei kleineren Anderungen des Separationswinkels (weniger als +3° gegeniiber der
Urjustage) wurde im konischen Fall justiert (nur Schritte 5. und 6., keine vertikalen

Verinderungen des Strahlverlaufs nach Urjustage).
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Alternative laseroptische Bauelemente fiir ultrakurze Pulse

Thesen zur Dissertation von Ragnar Bodefeld

1. Round-Robin-Experimente zur Bestimmung von Zerstorschwellen lieferten eine gute
Ubereinstimmung der wéhrend dieser Arbeit gemessenen Werte mit Ergebnissen anderer
Institute. Wiederholte Messungen an Referenzproben untermauerten die Zuverldssigkeit der
Messwerte.

2. Experimente zur Pulsdauerabhéngigkeit der Zerstorschwelle ergaben eine konstante
Zerstorschwelle fiir metallische Filme im Pulsdauerbereich von 50 fs bis 500 fs. Dielektrische
Multischicht-Spiegel wiesen mit sinkender Pulsdauer eine verringerte Zerstérschwelle auf.
Unterhalb von 50 fs Pulsdauer erreichte auch das beste dielektrische Schichtsystem
(ZrO,/S10;) nicht die Zerstorfestigkeit der besten Metallfilme (Gold und Silber).

3. Die LIDT von Hybridschichten (Metallfilm + dielektrische Oberflachenschichten) zeigten,
abhéngig von ihrer Zusammensetzung, in ihrer Zeitabhédngigkeit vorrangig dielektrische
Merkmale. Hinsichtlich ihrer Zerstorfestigkeit erwiesen sich Hybridschichten als
ernstzunechmende Alternative zu herkdmmlichen Laseroptik-Materialien. Wichtig sind in
diesem Zusammenhang zukiinftige Messungen der Zerstorschwelle von Hybridschichten in
Abhiangigkeit von der Dicke der dielektrischen Oberflachenschicht.

4. Fiir verschiedene Metallfilme wurde die Schichtdickenabhéngigkeit der Zerstorschwelle
untersucht. Aus den Messergebnissen wurde mit Hilfe numerischer Berechnung des Zwei-
Temperatur-Modells die Elektron-Phonon-Kopplung g und gréo8enordnungsmifig die
Eindringtiefe ballistischer Elektronen /, bestimmt. Fiir drei von vier getesteten Metallen (Au,
Al und Cu) stimmten die ermittelten g-Werte gut mir den Literaturangaben iiberein. Die
Elektron-Phonon-Kopplung in Silber lag um tiber eine Gréf3enordnung iiber den
Literaturwerten.

5. Fiir diinne Filme bis zu 250 nm Dicke wies Silber (bei geringfiigig geringerer
Reflexionseffizienz) eine deutlich héhere Zerstorschwelle als Gold auf. Silberschichten sind
demnach pradestiniert fiir den Einsatz in filmdickenlimitierten Laseroptiken wie
Metallgittern. Zukiinftige Experimente in sollten sich darauf konzentrieren, Gold-Silber-
Legierungen und Goldschichten mit diinner Silberoberfldche (d = (10..50) nm) hinsichtlich
ithrer Zerstorschwellen zu untersuchen.

6. Multischussexperimente mit verdnderlicher Schusszahl zeigten, dass der Anteil der pro
Schuss im Probenvolumen in Form von mechanischen Verspannungen und Wirme dauerhaft
deponierten Energie mit wachsender Anzahl der bereits applizierten Schiisse abnimmt.

7. Die Untersuchung der Schadensmorphologie an verschiedenen Goldfilmen zeigte fiir alle
in dieser Hinsicht untersuchten Proben eine Modifikation der Oberflidche bereits bei Fluenzen
unterhalb der Ablationsschwelle. Die Schwellfluenz dieser Modifikation hidngt wesentlich
von der Oberflachenqualitit der Probe ab.



8. Fiir ein Titan:Saphir-Lasersystem (A.=795 nm) wurde ein Zwei-Gitter-Kompressor
aufgebaut, dessen Komponenten komplett aus dielektrischen Materialien bestanden. Eine
maximaler Kompressor-Durchsatz von 58% wurde gemessen.

9. Der angestrebte Gitterparameter-Bereich wurden bei keinem der dielektrischen Testgitter
erreicht. Die gemessenen Kompressor-Effizienzen konnten durch Einsetzen der realen
Gitterparameter in eine numerische RCWA-Simulation, unter Beriicksichtigung von
spektralem Abschneiden und Streuverlusten, nachvollzogen werden.

10. Dielektrische Gitter mit Beugungseffizienzen von mehr als 97% in der -1. Ordnung lassen
sich dann herstellen, wenn die Gitterparameter Stegbreite und Grabentiefe um weniger als 20
nm von den Sollparametern abweichen. Herstellungsverfahren, die eine solche Genauigkeit
ermoglichen kdnnten, sind holographische Lithographie, Elektronenstrahllithographie und die
Herstellung von Gittern durch Ablation mit ultrakurzen UV-Laser-Pulsen.



