2. Lasersystem

2.1. Einflihrung

Allen Experimenten, die in dieser Arbeit vorgestellt werden, ist das Grundschema der Unter-
suchungstechnik gemein. Es wird eine Energiemenge deponiert in Form von Laserpulsen und
die Wirkung dieser Deposition mit verschiedenen Techniken — in der Regel einem zweiten,
wesentlich schécheren Laserpuls — beobachtet. Im einfachsten Fall ist das die Kombination
von einempump und einemprobe-Puls bei den Experimenten zur Messung der transien-
ten Reflektiviitsanderung: nach Anregung durch eirmammp-Puls wird der zeitlich variabel
verzogerte und spekular reflektiermrobe-Puls mit einer Diode aufgenommen und so die
transiente Reflektivitt vermessen. Bei den Ablationsexperimenten wird ebenfalls Energie
mit einempump-Puls deponiert, dessen Energie aber sowedidrtis das Material zedtt

wird. Die Detektion des Materialzustandes erfolgt nighér einen zweiten Puls, sondern di-
rekt iber das diffus gestreute, reflektierte und transmittierte Lichipdesge-Pulses. Aul3er-

dem wurden die Filme im Nachhinein optisch und elektronenmikroskopisch untersucht. Bei
den Messungen zu@ETCschliel3lich wird ebenfalls die spekulare Reflexion ausgewertet,
die Energie aber durch zwpump-Pulse deponiert, die zeitlich versetzt auf das Probemate-
rial fallen.

Die Voraussetzungen an das verwendete Laserssystem sind daher bestimmt durch die not-
wendigen Eigenschaften ddirfdiese Aufbauten benutzten Laserpulse. Es wurde ein kom-
merzielles Lasersystem der Firma Coherent benutzt, das Pulsé&ngeh von ca. 150fs bei
A =800nm produziert. Paralleldnnen dabei zwei Pulage benutzt werden, einer mit Pul-
sen der WellerdingeA =400nm und ein zweiter mit variabler Wellgmge im Bereich von
A =480bis 750nm.

An dieses System schliel3t sich ein variables Aufbau—Feld an, das dem entsprechenden
Experiment angepasst wird.

2.2. Lasersystem

Das System zur Erzeugung der kurzen Laserpulse besteht aus vier Teilen. Dies sind ein
kontinuierlich arbeitenderc{y) Art—Laser (Innova 200) zum optischen Pumpen von zwei
Ti:Saphir-Laserh namlich einem modengekoppelten Oszillator (Mira 9000) und einem re-
generativen Vergrker (RegA 9000) und im Weiteren ein optisch—parametrischerar&est

(OPA 9400). Die vom Mira erzeugten und vom RegA véaristen kurzen Laserpulse werden

1Ti:Saphir ist die Abkirzung fir Titan—dotiertes Aluminiumoxid: Ti:AlO;.
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2. Lasersystem

mit dem OPA in die beiden in den Experimenten verwendeten Bgésgewandelt. Dieser
Aufbau ist schematisch in Abb.(2.1) gezeigt. Charakteristiscli®&r sind in Tab.(2.1) an-
gegeben.
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Abbildung 2.1.: Skizze des verwendeten Lasersytems zur Erzeugung der Pulse. Die Anordnung
besteht aus einem ArLaser, der zum Pumpen von zwei Ti:Saphir-Lasern benutzt wird. Durch
einseedingvird die Energie der im Oszillator (Mira) erzeugten Pulse im regenerativendvkest
(RegA) um finf GroRenordnungen edht. Im optisch-parametrischen Veigter (OPA) werden
daraus mittels Erzeugung von zweiter Harmonischer und Weif3licht und anschlieBender parame-
trischer Verstrkung bei gleichzeitiger Differenzfrequenzerzeugung zwei Bgkiszeneriert mit
7=200fs undA =400nm (SH) bzw. A =480— 750nm. Die geviahlte Repetitionsrate liegt bei

Vrep= 15kHz.

Der Art—Laser wird fir das Pumpen der Ti:Saphir—Kristalle verwendet, da sein Emis-
sionsmaximum mit dem Ti:Saphir—Absorptionsmaximum zusamatignés liegt umA =
514nm und hat eine Breite vor’ 100nm, siehe z.B. [79]. Im gaklten ZustandT ~ 288K)
hat das obere Laserniveau eine Lebensdauerrve.2 us [80]. Bei einer Resonat@hge
vonL=2m entspricht das 480 Perioden. Der Ti:Saphir emittiertb@0nm mit einer spek-
tralen Breite von~ 150nm. Die 22 W Ausgangsleistung des'Ad_asers wird im Verhltnis
8:14 auf die beiden Ti:Saphir—Kristalle in Mira und RegA gesplittet.

Modengekoppelter Oszillator

Die Erzeugung ultrakurzer Pulse durch Modenkopplung beruht auf der phasensynchronen
Uberlagerung vieler Resonatormoden [81, 82]. Die Aufrechterhaltung der Phasengleichheit
der Moden (das Modenkoppelmpde locking) kann aktiv oder passiv realisiert werden.
Aktiv sind dabei Verfahren, in denen die Modulation der Resonatorverluste durch éiee G
schaltung zum Puls synchron kontrolliert wird. Bei dem hier realisierten Aufbau bildet der
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2.2. Lasersystem

Tabelle 2.1.:Charakteristische Gfien des verwendeten, kommerziellen Lasersystems bestehend
aus Oszillator (Mira), regenerativem Veister (RegA) und optisch—parametrischem \énlgtr

(Opa).
Mira RegA OPA
Pumpleistung (W) 8 14 0.09
Repetitionsrate (kHz) 76-10° 9-300 9-300
eingehende
Wellenlange (nm) 488-525  488-525 800
pump probe
Wellenlange (nm) 800 800 400550-750
(710-910)
Pulsknge (fs) 140 200 200 200 (100)
PulsenergiefJ) 10~° 6 0.31 0.1
Leistung (mW) 900 90 5 2

Puls durch sein groResumliches Intensiitsgeélle in dem Laserkristall eine Kerr-Linse
aus, wird damit strker fokussiert als nicht phasengleiche und damit intatssichvachere
Moden und kann dadurch einen einfachen Spalt ungehindert passiét@end die nicht—
gekoppelten Moden ausgeblendet werden. Dies bezeichnet man als passtieefocking
die Rolle des Spaltes algatic gain modulatianAufgrund der intenséitsablangigen Ab-
sorption wird die Kombination Kerr—Linse und Spalt al&ttggbarer Absorber” bezeichnet.
Der fur die Fokussierung verantwortliche Kerr—Effekt beruht auf der int&tssiblngigen
Anderung des Brechungsindex in dem Material [83], der innerhalb von wenigen Femtose-
kunden [84] zur Ausbildung der Linsdilirt. Dasmode lockingwird ebenfalls durch die
Fokussierung des Argon—-Laserstrahls in den Ti:Saphir—Kristafirdeft, da diese an den
Pulsbetrieb angepasst ist, was @dgn guidingbezeichnet wird.

Wahrend die Bildung der Kerr—Linse durch d@mliche Intensétsprofil ausgenutzt
werden konnte, ifhrt das zeitliche Profil des Pulses zu einem analogen Effekt der als
Selbstphasenmodulation bezeichnet wird. Dadurch wird eine zéaiale Phasenverschie-
bung und damit neue Frequenzkomponenten erzeugt. Damit verbreitert sich das Spektrum,
so dass die Pulse innerhalb des Resonators durch eine Prismenanordnung komprimiert
werden [85-87], um mit der maximalen Pulsintegsiticht unter dieiir die Ausbildung der
Kerr—Linse notwendigen Fluenz zu kommen, was eine Unterbrechunga@s lockingzur
Folge fatte.

Im Weiteren befindet sich ein doppelbrechender Kristall in dem Oszillator, der bewirkt,
dass Anteile im Puls aul3erhalb der gmschten Wellednge tiber einen Rotationswin-
kel des Kiristalls und damit einer Polarisationsvorgabe am Brewster—Eingang des Kristalls
aus dem Resonatorgang reflektiert werden. Die mit 76 MHz emittierten Pulse der Wel-
lenlangeA ~800nm haben nur die geringe Energie vb® > uJ, siehe Tab.(2.1) und wer-
den daher nachveiskt. Ein Spektrum sowie eine Autokorrelation der Mira—Pulse zeigt die
Abb.(2.2),,,.
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2. Lasersystem
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Abbildung 2.2.: Spektrum (links) und Autokorrelation (rechts) der vom Mira erzeugten Pulse,
die durch eine Gau3—Verteilung beschrieben werden (Linien).

Regenerativer Verst arker

Da die Pulsenergien im RegA um 5 bis 6dBenordnung dher liegen als im Mira, wird

der Puls hier nicht wie im Mira intern durch eine Prismenanordnung komprimiert, also der
up—chirpkompensiert, sondern das Auseinanderlaufen der Frequenzkomponenten explizit
gewlnscht, um eine Zerdtung der optischen Komponenten zu vermeiden. Dies wird als
chirped—pulse—ampilificatiopezeichnet [88-90]. Nach Verlassen des Resonators haben die
Pulse eine Bnge vons 30ps (=9mm) und niissen nachéglich kompensiert werden. Ein
Gitter—Kompressor reduziert die P@sge auk 150fs [91].

Im RegA wird diecw—Mode durch eine Geschaltung unterdckt. Dazu wird die Reso-
natordite mit Hilfe einesQ—switci# so lange klein gehalten, bis ein vom Mira kommender
Puls in den Strahlengang gebracht wird. Dieser Puls wird durch die starke Besetzunginversion
wahrend ca. 25 Durclémgen verstrkt und bei Leistunggdtigung wieder aus dem Resonator
ausgekoppelt, im Kompressor vérkt und mit einer Energie vos 6 uJ in den OPA gespeist.
Nachdem der Puls den Resonator verlassen hat, reduzigg-aavitchwieder die Gite und
es kann sich erneut eine Besetzunginversion aufbauen. Dieses Schema ist in Abb.(2.3) ge-
zeigt. Bei einer Repetitionsrate vop,=15kHz wird jeder 5000. Puls, der vom Mira kommt,

Im RegA versérkt.

Das Einbringen des Pulses in den Resonatorgang sowie das Auskoppeln naatkivegst
erfolgt mit einemcavity dumperDies ist ebenso wie d€p—switcheine Bragg—Zelle, in der
eine elektronisch gesteuerte akustisch—optische Modulation zu einem Beugungshitter f
an dem das Licht gebeugt wird, wenn das Element im Bragg—Winkel angeordnet ist. Die
vom Mira kommenden, iniziierenden Laserpulse werden von den aus dem RegA—Resonator
gebeugten durch einen Faraday-Isolator polarisationsselektiv getrennt. Das Grunddesign des

2 Quality—switch
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2.2. Lasersystem

Abbildung 2.3.: (76 MHz)
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Verstrkers wird in [93] beschrieben.

Optisch—parametrischer Verst arker
Die im RegA versarkten und anschlie3end komprimierten Pulse werden im OPA in zwel
PulsZige gewandelt. Einen mit 400 nm—Pulsen, einen anderen mit Pulsen einstellbarer Wel-
lenlange im Bereich vol =480nm bis750nm. Dabei ist ded =400nm—Pulszug die Fre-
guenzverdoppelte der RegA—Pulse, der variable Pulszug wird in der im folgenden beschrie-
benen Anordnung produziert [94, 95]

Mit einem Strahlteiler wird das eingehende Licht im \é@this 3:1 geteilt. Der strkere
Anteil wird in einem BBO—KTristall frequenzverdoppelt, der andere in einem Saphit—P!
chentiber die im vorangegangenen Abschnitt 2mwte Selbstphasenmodulation sehr stark in
seiner Bandbreite aufgeweitet, so dass ein kontinuierliches Weil3lichtspektrum entsteht. Die
beiden Teilstrahlen werden dann in einen zweiten BBO—Kiristall fokussiert.

Wird bei ausreichend guter zeitlicher un@umlicherUberlagerung iir zwei in einen
nichtlinearen, doppelbrechenden Kristall eingestrahlte Frequenzand w, dasphasemat-
ching erfullt, so kdnnen die VerdoppelteRw, und 2w, oder die Differenz- und Summen-
frequenzw, + w, emittiert werden [96]. DigghasematchingBedingung ist eifllt, wenn im
Kristall die Impulserhaltung geshrleistet ist, wagber die Beziehung=w/c-n(08) mit Hilfe
der Kristallneigungd erreicht werden kann. Da im OPA in den BBO—KTristall nicht nur zwei
diskrete Frequenzew, und w, eingestrahlt werden, sondern die Verdoppelie=400nm
und das Weildlich\w, ist dasphasematchingiur einen WinkelbereiclA erfullt und tber
die Kristallneigung kann die veiatkte Wellendnge selektiert werden [97].

Wegen der grol3en eingestrahlten Bandbreite wird die Bandbreite desrkenstPulses
nur durch die Verstirkungsbandbreite bestimmt. Diese wird beeinflusst durch die Kristall-
dicke, da die Akzeptanzbreite debasematchingnit zunehmendenthirpabnimmt, und die
Fokussierung der Strahlen, da diese den einfallenden Winkelbereich bestimmt [94].

Zur Ermohung der Ausbeute werden in dem verwendeten OPA das frequenzverdoppel-
te und das Weildlicht—Signal zweimal durch den BBO—KTristalligef und somit zweimal
Beitrage zur Signalfrequenz erzeugt.
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2. Lasersystem
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Abbildung 2.4.: Spektrum (links) und Autokorrelation (rechts) der Pulse gemessen hinter dem
OPA, justiert fir A =600nm (und der in Abb.(2.5) dargestellten Primenanordnung zur Puls-
kompression).

Wenn sie den OPA verlassen, haben die Pulse einedPgksivon ca. 200 fs. Die Energie
der SH-Pulse liegt bé.3 1J (das entspricht einer Leistung von 5 mW bgp=15kHz), die
der Pulse durchstimmbarer Wellanbe beD.13uJ (fur eine Wellerhnge vom =520nm).
Ein Spektrum sowie eine Autokorrelation sind in Abb.(2.4) gezeigt.

2.3. Variables Setup

Der sogenanntéd/er, das Licht, das im BBO—Kristall des OPA mit der Diffenzfrequenz ent-
standen ist, wird nicht weiter verwendet. Ebenso wird das Restweildlicht nicht genutzt. Die
A =400nm aber werden in den allermeisten Experimenterpatl®ap-Puls benutzt um das
Probenmaterial zu heizen und die Energiedynamik anzuregen. Der \&elgemvariable Aus-
gang des OPA wird algrobe-Puls benutzt, um die Reflektigitoder Transmission der Probe

Zu bestimmen.

Die hier untersuchten Prozesse finden auf einer Zeitskala von einigen Femtosekunden bis
Nanosekunden statt. Um die daferforderliche Zeitauisung zu erreichen, sind zum einen
kurze Laserpulse notwendig und zum anderen ei@eipe relative zeitliche Abstandsrege-
lung zwischen denpump und demprobe-Puls, denn darauf beruht das Prinzip demp-
probe-Aufbauten. Viihrend einer der Pulse zu einer Zeit fixiert auf die Praitbig fwird der
andereliber eine Weglngenvariation mit der erforderlichen Genauigkeit zeitlich gext.

Die Wegkngenvariation wird hieiiber eine dngenvariable Umlenkung degm/mp-Pulses
realisiert, siehe Abb.(2.5). Dafur wurde eineDelaylinebenutzt mit einer praktischen und
reproduzierbaren Positioniergenauigkeit vonm. Bei der Messungber einen Zeitbereich
von z.B. 10 ps muss der auf dBelaylinebefindliche Doppelspiegel um 1.5 mm verschoben
werden. Die zeitliche Positioniergenauigkeit @00fs—Pulse ist dabeit = 7fs.

In Abb.(2.5),5 ist links unten die Anordnung der kommerziellen und besprochenen La-
serkomponenten gezeigt, rechts davon vasgrt der Teil, derifr die verschiedenen Mes-
sungen in dieser Arbeit dedteren umgebaut wurde. Der hier gezeigte Aufbau wuite f
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2.3. \Variables Setup

die Messung der transienten Reflek#messungen in Abb.(1,4)benutzt. Die improbe-
Strahlengang befindliche Prismenanordnung iertdie Pulsinget,, ,,.auf ca. 100fs. Das
transmittierte sowie reflektierte Signal wird von jeweils einer Diode aufgenommen. Der re-
flektierteprobe-Puls wird auf3erdem auf eine Quadrantendiode geleitet, deren Differenzsignal
eine Detektion von Ablenkungen des reflektierten Signalglioh macht.

Die Auswertung dieser Signale erfolgt unter Benutzung der Lock—In—Techniir vafl
dem Einfluss, der in einem anderen (oder dem gleichen) Signal nachgewiesen werden soll,
mit Hilfe einesChoppergine bekannte Modulation gegeben, deren Frequenz von typischer-
weise 800 Hz daniiber eine phasenempfindliche Gleichrichtung mit dem Lock—In aus dem
gemessenen Signal gefiltert werden kann. Dadurch wird die reltiderung des Signals
unter dem Einfluss der Modulation gemessen. In diesem Beispiel wirdndierung der Re-
flektivitat AR desprobe-Pulses gemessen durch eine Modulationmesp-Pulses, da dessen
Einfluss, ramlich die transienten Reflektatsanderung, nachgewiesen werden soll. Um dies
auf einen absoluten Wert zu beziehen, ist eine Messung mit modulipryma-Puls notwen-
dig. Der Quotient ist der in Abb.(1.4) aufgetragene WeR/R.

Der laterale, aumliche pump-Pulsdurchmesser lag im Bereich von 100 $30um,
abhangig von der gewnschten applizierten Intengit Der probe-Pulsdurchmesser wurde
durch bessere Fokussierung zwischen 1@a20gehalten. Die Energie dgsobe-Pulses wur-
de mit Filtern hinreichend stark gescheht, um den eigenen Heizeinfluss diese “testenden”,
die Reflektiviit messenden Pulses so gering wiighth zu halten.

Die fur die Ablations- und di€ ETG-Messungen verwendeten Aufbauten werden in den
experimentellen Kapiteln gezeigt und vorgestellt, siehe Abb{suf)d Abb.(3.7);.

Bestimmung der lateralen Pulsbreite

Um einen Vergleich mit der Theorie sinnvoll duréhfen zu Knnen, ist es von grof3er Wich-
tigkeit, die Intensit der Pulse rglichst genau zu bestimmen. Die Leistivgkanniber
einen kalorimetrische Messung mit einem Fehler ¥th2mW bestimmt werden. Bei be-
kannter Repetitionsrate (hier wurden in der Reggh= 15kHz verwendet) kann daraus
auf die Intensiit geschlossen werden, wenn der Spotradiasif der Probe bekannt ist:
F=W-Vrep/ (nrz). Wegen der quadratischen Adogigkeit hat die Bestimmung varhaufig
den goRten Fehleranteil bei der Fluenzbestimmung.

Die experimentelle Bestimmung der lateralen Pulsbreite am Ort der Probe kann entweder
mit Hilfe eines Spaltes oder einer scharfen Kante, z.B. einer Rasierklinge erfolgen. Hierbei
wird die doppelte oder einseitige Blende mit Hilfe eines Schrittmotors durch den Strahlen-
gang geschoben und die Lichtinte@sihinter der Blende mit Hilfe einer Diode aufgenom-
men. Dabei wird ebenfalls die Lock—In—Technik benutz&hkénd der Spalt den Vorteil hat,
scheinbar ein direktes Abbild der Strahlgeometrie im Diodensignal zu lieférmdn doch
Beugungeffekte das Ergebnis stark @sthen. Die Spaltbreite hat sich als ein beeinflussen-
der Faktor erwiesen, daher wurde hier die “Rasierklingenmethode” benutzt. Statt des Spaltes
wird eine Rasierklinge durch den Strahlengang geschoben. Das gemessene Abbild ist die so-
genannte Errorfunktioie, die Ableitung des Strahlprofils.UfF die Annahme eines idealen
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GauR3—Profils ergibt sich

/Oxe—<X’/b>2d>( _ [E (—E) +1] -b-\/ﬁ-% 2.1)

- E(}) -b-\/ﬁ-% (2.2)

mit der Definition der komplemeaten ErrorfunktiorEe(Xx) :=E(—x)+1.
Die Profilbreite berechnet sich damit durch

Aoy = b-2-vIn2 (2.3)
dyje = b2 (2.4)
dy = b-ym . (2.5)

Dabei sinddp,, die Halbwertsbreited, , entsprechend dit/e-Breite undds die Breite

einer konstanten Verteilung, die den gleichen Maximalwert wie der Gaul3 hat und die gleiche
Flache einschliel&finlich wie die Definition der Eindringtiefe, Abb.(5¢3). Eine typische
Messung und ihre Auswertung ist in Abb.(2,6pezeigt. Die sehr gutelbereinstimmung

von Messung und Errorfunktion basigt, dass das Laserpulsprofil nahe an einem idealen
Gaul3—Profil ist und dass sich diese Methdgedie Laserstrahlbreitenbestimmung in diesem
Grol3enbereich eignet.

In der Praxis wurde das Pulsprofil regélifig bestimmt. Aufgrund der Fokussierung des
Strahls auf die Probenobétrfiheandert sich der Strahlradius stark entlang der Strahlausbrei-
tungsrichtung. Um das Profil aglichst exakt am Ort der Probe zu vermessen, wurde mit
Hilfe eines Mikroskops die Position des Laserspots auf der Proberitierfmit Hilfe der
okularinternen Skala notiert. Aufgrund der’48leigung des Mikroskops, siehe Abb.(2()
ist die Abbildung des Kreuzungspunktes von Laserstrahl und Probenebene empfindlich auf
eine Verschiebung der Probe entlang des Strahlenganges. Die Rasierklinge zur Vermessung
des Profils wurde entsprechend mit Hilfe der Okularskala in die gleiche Position gebracht.

Fluenzsteuerung

In den Ablationsexperimenten, Kap.45)wird die Intensiat der auf die Probe gestrahlten
Laserpulse gezielt variiert, um ab einer Schwellfluepalen Zersbrungseffekt zu beobach-

ten und den kritischen WeR;,, als Messergebnis zu verwenden. Dazu ist die Steuerung der
genauen und iterativen Evhung der Fluenzdatig. Dies wird hier realisiert durch die aufein-
anderfolgende Positionierung einkef2—Platte und einem Glan—Prisma. Letzteres transmit-
tiert nur Licht einer Polarisationsrichtung in Richtung der optischen Achse. Da das vom OPA
kommende Licht linear polarisiert istpknte durch Drehung des Glans olng—Platte die
Intensifaitsvariation durchgéhrt werden. Da die Drehung des Glans aber wegen des grol3en
Glasdurchgangs mit einer Beeinflussung der Laserstrahlparameter wie einem Strahlversatz
verbunden sein kann, wird vor dem Glan eirinde A /2—Platte zur Polarisationsdrehung
benutzt. Die Drehung deX /2—Platte erfolgte durch einen Schrittmotor, was zu einer Win-
kelgenauigkeit vorr: 1/100° fuhrt. Bei einer typischen Winkelschrittweite im Experiment
von 0.5° ist der durch die Winkelungenauigkeit verursachte Fehler zu verasgigken. Diese
Anordnung wird in allen gezeigten Experimenten zur Intétsuariation verwendet.
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Abbildung 2.5.: Skizze des an das Lasersystem (links) angeschlosggnmep-probe-Aufbaus.
Der Teil auf der rechten Seite (gestrichelter Kasten links) wird die CETG-Messungen,
Kap.(3),, durch den in Abb.(3.2} bzw. Abb.(3.11), und fur die Ablationsmessungen,
Kap.(5),, durch den in Abb.(5.4) gezeigten Aufbau ersetzt.
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