Kapitel 5

Laserinduzierte Ablation

5.1 Ablation von Dielektrika mit 30-fs-Laserpulsen

Fiir die Untersuchungen zur laserinduzierten Ablation wurde jeweils eine unberiihrte Pro-
benstelle mit fixierten Laserparametern (Pulsenergie E,, Pulsdauer 75, Anzahl der La-
serpulse N, Repetitionsrate v,.,, Strahlradius wg) bestrahlt. AnschlieBend erfolgte die
Inspektion und Vermessung der Probe unter dem Lichtmikroskop. Die kontrollierte Varia-
tion eines Parameters an verschiedenen Stellen ermoglichte die Bestimmung des jeweiligen
Einflusses auf das Ablationsverhalten.

Abbildung 5.1 zeigt ein typisches Mikroskopbild fiir ein mit einer Fluenz oberhalb der
Zerstorschwelle bestrahlten Bereich der untersuchten Gléaser. Hierbei handelt es sich um
eine Probe des transparenten Phosphatglases PK 50, das mit einem Laserpuls von 74 =
30 fs Dauer bestrahlt wurde. Die Maximalfluenz im Gaufy’schen Laserprofil betrug mit
Fy = 3.8 J/cm? nahezu das Doppelte der Ablationsschwelle von Fy, = 2 J/cm?. Zur
besseren Erkennbarkeit der morphologischen Anderungen an der Oberfliche wurde bei
der Aufnahme des Bildes das differentielle Interferenz-Kontrast-Verfahren angewendet.
In Abbildung 5.1 zeigen sich mehrere Ringe, an denen sich die Probenmorphologie éndert.
Da in der GauB’formigen Fluenzverteilung des Strahlprofils alle Fluenzen von Null bis
Fy enthalten sind, kann den lateralen Positionen nach Gleichung (2.7) eindeutig eine
bestimmte Fluenz zugeordnet werden. Dabei nimmt die Energiedichte von der Mitte des
bestrahlten Bereiches zum Rand hin ab. Aus den Radien der Ringe lassen sich somit
die Schwellfluenzen fiir die jeweilige Materialanderung ermitteln. Die Ablationsschwelle
zeichnet sich als scharfer Rand ab, auflerhalb dessen sich abgetragenes Material wieder
angelagert hat (Debris). Innerhalb des Ablationsringes ist die Oberfliche zunéchst glatt.
Bei den hochsten Fluenzen zeigt sich jedoch eine ungeordnete Strukturierung.

Eine dhnliche Ablationsmorphologie liefl sich an BaF, und CakF, bei der Bestrahlung
mit ultrakurzen Laserpulsen im Bereich der Ablationsschwelle beobachten. Die ungeord-
neten Strukturen wurden dabei auf die Folgen einer Coulomb-Explosion zuriickgefiihrt.
Die dadurch verursachten Oberflichenwellen breiten sich in der elektrostatisch instabilen
Probenoberfliche aus und werden an den stabilen Réndern reflektiert. Das so entstehen-
de System stehender Wellen wird eingefroren, wenn sich die Oberfliche wieder stabili-
siert. [Cos02]
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Abbildung 5.1: Lichtmikroskopische Aufnahme (Auflicht, differentieller Inter-
ferenzkontrast) einer durch laserinduzierte Ablation zerstorten
Stelle auf transparentem Phosphatglas PK 50, Fy = 3.8 J/cm?,
wo = 100 um, 7¢ =30 fs, N =1

5.1.1 Inkubation

Unter Inkubation versteht man bei der laserinduzierten Ablation das Phdnomen, Material
durch wiederholte Bestrahlung mit Intensitdten unterhalb der Einzelpuls-Zerstorschwelle
abtragen zu konnen. Dabei ist eine bestimmte Anzahl an inkubierenden Laserpulsen nétig,
um die Zerstorung herbeizufiithren.

In Abschnitt 2.4 wurde bereits auf eine sinkende Ablationsschwelle bei steigender Anzahl
der Laserpulse hingewiesen. Dieser Effekt zeigte sich bei der Bestrahlung mit Pulsziigen
fiir verschiedene Materialien und Laserparameter. Als physikalische Ursachen fiir die In-
kubation werden die Bildung von mechanischen oder elektronischen Defekten sowie die
Akkumulation von Wérme angesehen. Die dabei hervorgerufenen Spannungen und die
Anderung der optischen Eigenschaften des bestrahlten Materials fithren zur Reduktion
der Zerstorschwelle.

Inkubation an ionengefirbtem Phosphatglas

Zur Untersuchung des Inkubationsverhaltens der Filterproben wurden die Ablations-
schwellen entsprechend dem in Abschnitt 3.4 beschriebenen Verfahren jeweils fiir eine
feste Pulsanzahl pro Probenstelle ermittelt. In Abbildung 5.2 sind die gemessenen Durch-
messer der Ablationskrater fiir die Bestrahlung mit Pulsziigen von je 1, 10, 100 und 1000
Laserpulsen iiber der Energie £, aufgetragen. Aus der halblogarithmischen Auftragung
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Abbildung 5.2: Auftragung der quadrierten Lochdurchmesser iiber der Puls-
energie fiir verschiedene Pulsanzahlen an BG 18, wy = 55 pm,
Vrep = 1 kHz

von D? lassen sich der Strahlradius in der Probenebene und die Zerstérschwelle durch
lineare Regression bestimmen. Die durchgezogenen Linien geben den jeweiligen Fit an die
Mefdaten nach Gleichung (3.7) wieder. Diese Messungen wurden jeweils mit der gleichen
Fokusgrofle von wy = 55 pum bei einer Pulsdauer von 74 = 30 fs durchgefiihrt. Da der An-
stieg der Funktion durch wy bestimmt wird, sind die vier Fitkurven parallel zueinander.
Die Extrapolation fiir D? = 0 gibt die jeweilige Schwellenergie E, fiir die Ablation an.
Aus dem Vergleich dieser Mewerte fiir die in Abbildung 5.2 dargestellten Versuchsreihen
geht hervor, dal Ey;, bei steigender Anzahl der Laserpulse sinkt. Da sowohl Strahlgréfie
als auch Pulsdauer hierbei konstant gehalten wurden, gilt diese Aussage ebenso fiir die
Schwellfluenz F};, und die Intensitat Iy,.

Zur Verbesserung des rdumlichen Strahlprofils wurde bei den Messungen zur Inkubati-
on an BG 18 eine Blende in den Strahlengang gebracht. Die Beugung an den Ré&ndern
verursachte allerdings eine Verfilschung der Absolutwerte fiir die Laserfluenz und somit
auch fiir die Schwellfluenz in den Abbildungen 5.2, 5.3, 5.4 und 5.8. Die Vergleichbar-
keit der Werte zueinander war gewéhrleistet, da diese Bedingungen fiir die hier gezeigten
Messungen jeweils gleich waren.

Die Abhéngigkeit der Schwellfluenz von der Pulsanzahl fiir BG 18 bei einer Repetitionsrate
von V., = 1 kHz ist in Abbildung 5.3 dargestellt. Dabei wurden eine Pulsdauer von 74 =
30 fs und eine StrahlgréBe von wy = 60 um gewihlt. Die Anderung der Zerstorschwelle
ist zu Beginn am stérksten. Innerhalb der ersten 100 Laserpulse féllt die Schwellfluenz
auf Fy,(100) = 1.5 J/cm? ab — das sind etwa 2/3 des Einzelpulswertes von Fy,(1) =
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Abbildung 5.3: Abhéngigkeit der Ablationsschwelle von der Pulszahl fiir
BG 18, wy = 60 pum, v, = 1 kHz
Fitfunktion 1 entspricht Gleichung (2.60), Fitfunktion 2 ist
nach Gleichung (2.64) gewihlt

2.2 J/em?. Bei fortschreitender Erhhung der Pulsanzahl sinkt die Zerstérschwelle weiter,
allerdings ist die relative Anderung geringer als wihrend der ersten Laserpulse. So betrigt
die Schwellfluenz bei 1000 Laserpulsen noch etwa 90 % des Wertes bei 100-on-1.

In Abschnitt 2.4 wurden zwei Modelle fiir die Inkubation bei der laserinduzierten Ablati-
on an Festkorpern beschrieben. Abbildung 5.3 zeigt die vergleichende Anwendung dieser
Modelle auf die Mefidaten. Die Fitfunktion 1 beschreibt dabei allgemein die Akkumula-
tion mechanischer Spannungen entsprechend Gleichung (2.60). In Fitfunktion 2 ist nach
Gleichung (2.64) der Spannungsaufbau durch die Bildung von Farbzentren beriicksichtigt.
Fiir die Fitfunktion 1 wurden eine Einzelpuls-Ablationsschwelle von Fy,(1) = 2.25 J/cm?
und ein Inkubationsparameter von £ = 0.91 ermittelt.

Die beste Anpassung von Fitfunktion 2 an die Mefdaten wurde mit Cy = 0, Cy = 14000
und k£ = 12 erreicht. Dabei zeigte sich, dafl die Spannungen infolge der Temperatur-
erhohung durch Absorption der Laserstrahlung vernachldssigbar sind (Cy = 0). Wie in
Abschnitt 2.4.2 erldutert, sind in diesem Fall die Fitfunktionen 1 und 2 gleichbedeutend.
Fiir das untersuchte Material ist ein Mehrphotonenproze3 der Ordnung k£ = 3 moglich,
was einem Inkubationskoeffizienten von ¢ = 0.67 entspricht. Der hier ermittelte Wert von
k=12 (£ = 0.91) zeigt jedoch, dafl die Anwendung dieses Modells nicht uneingeschriankt
moglich ist. Der Spannungsaufbau durch laserinduzierte Farbzentren geniigt offensichtlich
nicht, um die Inkubation des Filterglases vollsténdig zu beschreiben. Qualitative Aussagen
iiber die Stiarke der Inkubation lassen sich durch den Koeffizienten ¢ treffen.
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Abbildung 5.4: Schwelle der akkumulierten Ablation fiir BG 18 in Abhéngig-
keit von der Pulszahl, gefittet entsprechend Gleichung (5.1),
wo = 60 pI,y Vyep = 1 kHZa €BG18 =091

Im Folgenden basiert die Beschreibung des Inkubationsverhaltens der Proben jeweils auf
den mit Fitfunktion 1 erhaltenen Parametern. Dabei wird eine doppelt-logarithmische
Auftragung der akkumulierten Schwellfluenz N - F};, iiber der Pulsanzahl N genutzt. Man
erhélt eine lineare Funktion aus deren Anstieg direkt der Inkubationsparameter ¢ abgele-
sen werden kann:

Ig (N - Fi(N)) =1g (Fin(1)) + & 1g(N). (5.1)

Abbildung 5.4 zeigt eine solche Auftragung der akkumulierten Fluenz N - F};, iiber der
Pulszahl N fiir die Mefldaten aus Abbildung 5.3. Aus dem Anstieg der linearen Regression
nach Gleichung (5.1) wurde ein Inkubationskoeffizient von {gg1s = 0.91 bestimmt.

Aus der Literatur bekannte Messungen bei 74 = 130 fs zeigen im Vergleich dazu geringere
Koeffizienten und damit stérkere Inkubation fiir die Ablationsschwelle von Halbleitern wie
InP (¢7,p = 0.78 [Bon01b]), Keramiken (&7;x5 = 0.87 [Bon00]) und Polymeren ({p; = 0.87,
fpc = gpMMA =0.7 [Bau99]).

Der Inkubationskoeffizient des Filters BG 18 ist etwa gleich dem von Kupfer fiir 10-ns-
Laserpulse (¢, = 0.92 bei Ay = 1064 nm [Jee88]). Auch fiir Goldschichten wurde bei
7¢ = 200 fs und Ay = 400 nm ein dhnlicher Wert gemessen (€4, = 0.92), wihrend fur
Nickel unter diesen Bedingungen eine deutlich schwéchere Inkubation ermittelt wurde

(Eni = 0.97) [Giid98].
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Abbildung 5.5: Schwelle der akkumulierten Ablation fiir PK 50 in Abhéangig-
keit von der Pulszahl, gefittet entsprechend Gleichung (5.1),
wg = 85 pI,y Vyep = 1 kHZa €PK50 = 0.89

Inkubation an transparenten Glisern

Bei den transparenten Gléasern ist die grundlegende Glaszusammensetzung von PK 50 der
von BG 18 am dhnlichsten (siehe Tabelle 4.1). Hauptunterschied ist der hohe Anteil von
Kupfer im Filtermaterial, der ihm eine griinliche Féarbung verleiht und fiir die hohe lineare
Absorption um 800 nm Wellenlénge sorgt (sieche Abbildung 4.1). Die Massendichte und
die Schmelztemperatur sind nahezu identisch.

Auch fiir dieses Material wurden die Ablationsschwellen bei verschiedenen Pulszahlen (1-,
10-, 100- und 1000-on-1) gemessen und entsprechend Gleichung (5.1) doppelt-logarith-
misch aufgetragen (siehe Abbildung 5.5). Der fiir das transparente Phosphatglas ermittelte
Inkubationskoeffizient betrégt {pxso = 0.89 und ist damit etwas niedriger als bei BG 18.
Dementsprechend ist die Inkubation bei PK 50 etwas stirker ausgeprigt als bei dem
ionendotierten Filter, der im vorherigen Abschnitt behandelt wurde.

Der gleichen Mefiprozedur wie die beiden Phosphatgliaser wurde das transparente Boro-
silikatglas von Corning (Produktnummer: 7059) unterzogen. Die doppelt-logarithmische
Auftragung der akkumulierten Schwellfluenz iiber der Pulsanzahl ist in Abbildung 5.6
dargestellt. Fiir dieses Material wurde ein Inkubationskoeffizient von {555 = 0.90 gemes-
sen.

Aus dem Vergleich der so ermittelten Inkubationsparameter von £ggis = 0.91, Eprso =
0.89 und égps = 0.90 zeigt sich fiir die untersuchten Gléser kein signifikanter Unter-
schied bei der Auspridgung der Inkubation. Weder die erhéhte lineare Absorption des
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Abbildung 5.6: Schwelle der akkumulierten Ablation fiir Corning 7059 in
Abhéngigkeit von der Pulszahl, gefittet entsprechend Glei-
chung (5.1), wo = 69 pm, v,., = 1 kHz, {gpg = 0.90

Filters BG 18 noch die unterschiedlichen chemischen Zusammensetzungen und die deutli-
chen Unterschiede in der Schmelztemperatur zwischen dem Phosphatglas PK 50 und dem
Silikatglas 7059 beeinflussen das Inkubationsverhalten bei der Bestrahlung mit 30 fs-NIR-
Laserpulsen nachhaltig.

Es ist anzunehmen, dafl die Inkubation in den untersuchten Gléasern durch die gleichen
Mechanismen bestimmt wird. Bei der Anwendung der in Abschnitt 2.4 beschriebenen
Modelle auf die MeBdaten in Abbildung 5.3 zeigt sich, daf§ die Inkubation der Akkumu-
lation mechanischer Spannungen #hnelt. Als Ursache fiir den Spannungsaufbau kommt
dabei die Bildung von Defekt- und Farb-Zentren in Frage, deren Lebensdauer zumindest
die Zeitspanne zwischen zwei Laserpulsen iiberschreiten muf3. In den Abschnitten 4.2 und
4.3 wurde bereits die Bildung langzeitstabiler Farbzentren in den transparenten Glésern
dargestellt.

5.1.2 Ablationsschwellen von diinnen Schichten

Neben den Materialien in Festkorperform (bulk) wurden auch die Ablationsschwellen von
amorphen dielektrischen Einzelschichten bestimmt. Die dabei ausgewéhlten oxidischen
Beschichtungsmaterialien SiOg, AlyO3, HfOs, TasO5 und TiO5 werden héufig fiir die Her-
stellung hochreflektierender Schichtsysteme verwendet.

Bei Untersuchungen zur laserinduzierten Zerstérung in diinnen Schichten miissen die Feld-
verteilung und Interferenzphéinomene beachtet werden. Fiir eine bessere Vergleichbar-
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Abbildung 5.7: Ablationsschwellen der dielektrischen Einzelschichten in
Abhéngigkeit von der Bandliicke und der kleinsten méoglichen
Ordnung fiir die Mehrphotonen-Ionisation bei A\ = 790 nm,
Vrep = 1 kHz, wo = 110 pm

keit bei der Auswertung der Daten betrug die optische Dicke der Einzelschichten jeweils
Zopt = 6% beziiglich der Mittenwellenldange des Lasers von A\g = 790 nm. Damit wird
sichergestellt, da3 die Verteilung des elektrischen Feldes in allen Proben gleich ist. Die
Herstellung der Proben erfolgte am Laserzentrum Hannover e.V. durch Ionenstrahlsput-
tern (IBS!) auf jeweils sechs Millimeter dicken Quarzglas-Substraten.

In Abbildung 5.7 sind die Ablationsschwellen der Beschichtungen in Abhéngigkeit von der
Bandliicken-Energie aufgetragen (siehe Tabelle 4.2). Zusétzlich sind die entsprechenden
Bereiche gekennzeichnet, in denen fiir die Laserwellenléinge von A\g = 790 nm jeweils die
gleiche Ordnung der Mehrphotonen-Ionisation erfolgt. Dabei zeigt sich, dafl die Schwellflu-
enz bei wachsendem Ey,, ansteigt. Diese Abhéngigkeit tritt gleichermafien unter Einzel-
wie unter Mehrpuls-Bestrahlung auf.

Die Ablationsschwellen der TiO,- und TayOs-Schichten unterscheiden sich im Rahmen
der MeBlungenauigkeit nur wenig voneinander, obwohl die Bandliicken verschieden sind.
Allerdings ist fiir die direkte Ionisation von Valenzband-Elektronen in beiden Materialien
ein 3-Photonen-Prozefl notwendig. Fiir HfO, gilt k£ = 4 und fiir Al,O3 gilt k£ = 5, was sich
jeweils in einer hoheren Ablationsschwelle widerspiegelt. Offensichtlich hat die Ordnung
k der MPI einen grofleren Einflul auf F};, als die Bandliicke selbst.

Fir SiOy (k = 6) setzt sich dieser Trend nicht fort. Die Schwellfluenz dieser Schicht

Ton Beam Sputtering
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Abbildung 5.8: Abhéngigkeit der Ablationstiefe von der Pulsanzahl fiir BG 18,
Fy =2.58 J/em?, wy = 55 pm, v, = 1 kHz

ist nicht signifikant hoher als jene bestehend aus AlyO3. Die hier gemessenen Mehrpuls-
Ablationsschwellen entsprechen denen des entsprechenden Materials in Festkorperform
nach [Len98|. Die Einzelpuls-Schwelle von amorphem Quarzglas wurde in [Tie99] zu Fyj, =
3 J/cm? gemessen und ist damit deutlich héher als bei der Beschichtung in Abbildung 5.7.

5.1.3 Abhéangigkeit der Ablationstiefe von der Pulsanzahl

Bei abtragenden Verfahren der Laser-Material-Bearbeitung werden stets Fluenzen ober-
halb der Ablationsschwelle genutzt. Dabei ist es von Vorteil, Laserparameter zu wéhlen,
bei denen das zu bearbeitende Material eine moglichst geringe Schwelle aufweist. Je grofier
das Verhiltnis der zur Verfiigung stehenden Laserfluenz zur Bearbeitungsschwelle des Ma-
terials ist, um so flexibler 1483t sich die Lasertechnik einsetzen. Zum einen kann der Ener-
gieiiberschuf} genutzt werden, um groflere Flachen gleichzeitig zu bearbeiten. Andererseits
kann mit hoheren Fluenzen eine grofiere Abtragstiefe pro Puls erreicht werden.

Eine weitere Moglichkeit ist, die zu bearbeitende Stelle mit mehreren Laserpulsen zu be-
strahlen. In Abbildung 5.8 ist die erreichte Ablationstiefe h fiir eine konstante Laserfluenz
von Fy = 2.58 J/cm? in Abhingigkeit von der Anzahl der verwendeten Laserpulse dar-
gestellt. Die Repetitionsrate betrug hierbei v,., = 1 kHz, die Strahlgréfie wy = 55 pum
und die Pulsdauer 7¢ = 30 fs. Wihrend der ersten beiden Laserpulse ist die Ablations-
tiefe zu gering, um sie mit einem Lichtmikroskop messen zu kénnen. Fiir Pulszahlen von
N = 5...100 besteht ein linearer Zusammenhang zwischen A und N. Dementsprechend
kann fiir diese Mepunkte eine lineare Regression durchgefiihrt werden (durchgezogene
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Linie in Abbildung 5.8). Jeder Laserpuls trigt dabei etwa die gleiche Menge Material ab
und aus dem Anstieg kann eine Ablationsrate von Ah, = 0.2 pm/Puls fiir 5 < N < 100
bestimmt werden. Ein analoges Verhalten wurde bereits an Quarzglas und an BBS-Glas
beobachtet [Len9s].

Ab etwa 100 Laserpulsen steigt die Ablationstiefe schwiacher mit N an, als es der lineare
Fit erwarten liefe. Das heifit, dafl mit jedem weiteren Puls die Ablationsrate abnimmt. Die
gestrichelte Linie in Abbildung 5.8 verdeutlicht dieses Verhalten anhand einer Funktion
mit h ~ In(NV). Die Reduktion der Ablationsrate bei hohen Pulszahlen kann erkldrt werden
durch das Zusammenwirken mehrerer Prozesse [Bau00):

e Energieverlust durch Warmeleitung bei steigender Lochtiefe. Dieser Effekt wird er-
wartungsgemaf signifikant, wenn die Ablationstiefe h die Gréflenordnung des Strahl-
radius wq erreicht.

e Ablagerung ablatierten Materials innerhalb des Kraters. Die Tiefe, bei der dieser
Effekt auftritt, skaliert ebenfalls mit wy.

Bei den Messungen in Abbildung 5.8 wurde eine Strahlgréfie von wy = 55 pm verwendet.
Bereits bei einer Ablationstiefe von etwa 20 ym und N = 100 beginnt das Abweichen der
Mefdaten von der linearen Abhéngigkeit der ersten Laserpulse. Dies ist etwas weniger als
die Hélfte des Strahlradius.

5.1.4 Abhéangigkeit der Ablationsrate von der Fluenz

In Abbildung 5.9 sind die gemessenen Ablationsraten bei N = 100 in BG 18 iiber der
Laserfluenz aufgetragen. Entsprechend dem Modell nach Gleichung (2.69) zeigt sich eine
Abhéngigkeit von Ah, ~ In(Fp). Fiir die eingezeichnete Fitfunktion wurde die zuvor per
D2-Methode ermittelte Schwellfluenz von Fy, = 1.45 J/cm? eingesetzt und die effektive
Eindringtiefe zu H = 0.34 pm ermittelt.

Der aus dem Reintransmissionsgrad des Filters (siche Abschnitt A.3) fiir die Laserwel-
lenldnge von \g = 790 nm bestimmte lineare Absorptionskoeffizient betrigt a; = 92 cm™*.
Bei Einzelpuls-Bestrahlung entspricht dies einer Eindringtiefe von 109 pm, also etwa dem
300fachen des fiir den Mehrpulsfall ermittelten Wertes.

Die Mefidaten in Abbildung 5.9 wurden ebenso mit Gleichung (2.49) gefittet, um den
Einflu der Mehrphotonen-Absorption auf die Ablationsrate zu untersuchen. Fiir die
Schwellfluenz von Fy, = 1.45 J/cm? und die Pulsdauer von 7 = 30 fs resultieren fiir
die freien Parameter k& = 0.94 und ap = 3.7 um~!(cm?/TW)X~! bei bester Anpassung
des Modells an die MeBdaten. Dies entspricht dem Ansatz fiir lineare Absorption (k ~ 1)
nach Gleichung (2.69). Die stark reduzierte effektive Eindringtiefe H im Vergleich zum
fiir die Einzelpuls-Bestrahlung zu erwartenden Wert von a% ist folglich nicht auf die
Mehrphotonen-Absorption sondern auf Inkubation und Redeposition zuriickzufiihren.

5.1.5 Einflu3 der Repetitionsrate auf die laserinduzierte Abla-
tion

Bei konstanter Pulszahl wurde die Wiederholrate v,., der Laserpulse im Bereich von
1 — 1000 Hz variiert und deren Einflufy auf die laserinduzierte Zerstérung iiberpriift. Die
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Abbildung 5.9: Abhéngigkeit der Ablationsrate von der Fluenz fiir BG 18,
N =100, v,e, = 1 kHz, wo = 55 pm

Zeitabstande zweier aufeinander folgender Laserpulse lagen dementsprechend zwischen
einer Millisekunde und einer Sekunde. Bei diesen Messungen betrugen die Strahlgrofie
jeweils wy = 85 pm und die Pulsdauer wiederum 74 = 30 fs.

Abhéangigkeit der Mehrpuls-Ablationsschwelle von der Repetitionsrate

In Abschnitt 5.1.1 wird die Inkubation dielektrischer Glaser auf die Bildung von langle-
bigen Defekten zuriickgefiihrt. Es ist davon auszugehen, dafl fiir deren Aktivierung eine
bestimmte Aufbauzeit benttigt wird. Folgt innerhalb dieser Zeit bereits ein weiterer Laser-
puls, so trifft dieser noch das nicht inkubierte Material. Bei Reduzierung der Repetitions-
rate, sodafl der Pulsabstand grofer als die Aufbauzeit des Defektes wird, ist eine Zunahme
der Inkubation und folglich eine sinkende Mehrpuls-Ablationsschwelle zu erwarten.

Eine steigende Schwellfluenz bei sinkender Folgefrequenz hingegen wiirde auf transiente
Inkubationseffekte hinweisen, die sich innerhalb einiger Millisekunden abschwichen. Ein
solches Verhalten ist fiir die Bildung kurzlebiger Defekte oder die Akkumulation von
Wiérme zu erwarten. Je ldanger die Zeit zwischen zwei aufeinanderfolgenden Laserpulsen
ist, umso mehr Warmeenergie wird durch die thermische Diffusion aus dem bestrahlten
Gebiet abtransportiert [Kim00].

Aus Abbildung 5.10 ist ersichtlich, dafl im untersuchten Bereich von 1 — 1000 Hz keine si-
gnifikante Anderung der Schwellfluenz auftritt. Dies bedeutet, daf sich die fiir die Inkuba-
tion verantwortlichen Materialveranderungen innerhalb von einer Millisekunde vollstandig
ausbilden und ldnger als eine Sekunde stabil bleiben.
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Abbildung 5.10: Abhéangigkeit der Mehrpuls-Ablationsschwelle von der Repeti-
tionsrate fiir BG 18, N = 100, wy = 85 um
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Abbildung 5.11: Abhéngigkeit der Ablationsschwelle von der Repetitionsrate fiir
dielektrische Einzelschichten, N = 100, wy = 110 pm
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Abbildung 5.12: Abhéngigkeit der Ablationsrate von der Fluenz fiir verschiede-
ne Repetitionsraten an BG 18, N = 100, wy = 85 um

In Abschnitt 5.1.2 wurden die Ablationsschwellen fiir verschiedene dielektrische Beschich-
tungen gezeigt. Dabei ist der Wert fiir 100-on-1-Bestrahlung stets geringer als die Einzel-
pulsschwelle, was auf Inkubationseffekte innnerhalb der Schicht hinweist. Die Mehrpuls-
Schwellfluenzen dieser Proben sind in Abbildung 5.11 iiber der Repetitionsrate aufge-
tragen. Auch hier ist — wie bei den vorher beschriebenen Gléasern — Fj;, konstant fiir
1 Hz < v, < 1000 Hz. Die Materialverdnderungen, die zur Inkubation fiihren, erfolgen
demnach auch bei den Einzelschichten innerhalb einer Millisekunde und sind lénger als
eine Sekunde stabil.

Einflufl der Repetitionsrate auf die Ablationsrate

In Abbildung 5.12 sind die Ablationsraten fiir verschiedene Repetitionsraten iiber der
Laserfluenz aufgetragen. Alle Messungen wurden entsprechend Gleichung (2.69) gefittet.
Die dabei ermittelten Koeffizienten sind in der folgenden Tabelle zusammengefaf3t:

Vrep |Hz] H [pm] Fy, [J/cm?]

1 0.40 0.97
10 0.38 0.95
100 0.37 0.96
1000 0.37 0.94

Die in Abbildung 5.12 eingezeichnete Linie entspricht dem Fit an die Mefidaten fiir v, =
1 kHz mit Gleichung (2.69). Es zeigt sich, da§ die Ablationsrate iiber den untersuchten



5.1. ABLATION VON DIELEKTRIKA MIT 30-FS-LASERPULSEN 29

a)

Abbildung 5.13: Mikroskopische Aufnahmen einer bestrahlten BG 18-Ober-
flache ohne (links) und mit No-Spiilung (rechts) der Proben-
oberfliche, Fy = 5.4 J/em?, N = 100, v, = 1 kHz, wy =
85 pm

Bereich bis Iy = 6 J/cm? nicht von der Pulsfolgefrequenz abhingt.

Einflufl der Spiilung der Oberfliche

Bei der Bestrahlung mit Fluenzen deutlich iiber der Zerstorschwelle wird ein Grofteil
des ablatierten Materiales rund um die bestrahlte Fliche wieder abgelagert (siehe Abbil-
dung 5.13a). Diese Ablagerungen werden als Debris bezeichnet.

Im Folgenden werden Experimente vorgestellt, bei denen Stickstoff mit 2 bar Uberdruck
aus einer Diise mit etwa 1 mm Durchmesser senkrecht zur Strahlrichtung iiber die Pro-
benoberfliche geleitet wurde. Durch diese Spiilung der Probenoberfliche konnte der Debris
deutlich reduziert werden (siche Abbildung 5.13b). Der Ny-Strom war im Bild von unten
nach oben gerichtet. Direkt um den Ablationskrater herum finden sich fast keine Abla-
gerungen mehr. Der Schweif {iber dem Ablationskrater in Bild 5.13b signalisiert jedoch,
daf} ablatiertes Material weiterhin auf der Probe abgelagert wird, wenn auch in einiger
Entfernung von der bestrahlten Stelle. Fiir die vollstandige Vermeidung von Debris bei
der Materialbearbeitung reicht die Spiilung der Oberfliche offensichtlich nicht aus. Eine
probennahe Absaugung ist dazu unbedingt erforderlich, was jedoch den Bearbeitungsauf-
wand zusétzlich erhoht.

In Abbildung 5.14 sind die Ablationsraten an BG 18 mit und ohne N,-Spiilung iiber
der Fluenz aufgetragen. Bei hohen Fluenzen (Fy > 2 J/cm?) zeigt sich, dal unter dem
Einfluf$ der Spiilung etwas grofiere Tiefen erreicht werden kénnen. Diese Tendenz nimmt
mit steigender Fluenz zu. Dariiber hinaus sind die Meflwerte geringeren Schwankungen
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Abbildung 5.14: Abhéngigkeit der Ablationsrate von der Fluenz an BG 18 —
Einfluf der Spiilung mit Stickstoff, N = 100, v,., = 1 kHz,
wy = 85 pum

unterworfen. Die ermittelten Ablationsparameter betragen H = 0.44 pm (mit Spiilung)
und H = 0.37 pm (ohne Spiilung). Als Ursache fiir die hoheren Ablationsraten kommt
die Verringerung der Redeposition von Material innerhalb des Abtragskraters in Frage.
Die Reduktion der Ablagerungen am Rand durch den Ny-Strom wurde bereits in Abbil-
dung 5.13 gezeigt.

Auf die Schwelle fiir den Abtrag hat die Spiilung der Probenoberfliche mit Stickstoff
jedoch keinen Einflufi.

5.2 Abhéangigkeit der Ablation von der Strahlgrofie

Ein bisher bei der Ablation mit ultrakurzen Laserpulsen vernachléssigter Prozefipara-
meter ist die Grofie der bestrahlten Fliache (Spotgrofie). Dabei wurde bereits 1973 im
Pikosekundenbereich eine sinkende Zerstorschwelle dielektrischer Schichten bei steigender
Spotgrofe gemessen und in Verbindung mit Defekten an der Oberfliche gebracht [Bli73].
Solch ein Verhalten zeigte sich ebenso bei der Bestrahlung von menschlichem Dentin mit
130-fs-Pulsen. Zusétzlich trat eine Abhéngigkeit von der Repetitionsrate auf und fiihrte
zur Erklarung durch ein Modell, das auf der Akkumulation von Wirme basiert [Kim00].
Fiir Nanosekunden-Laserpulse verursacht die bei der Abtragung entstehende Plasmawolke
eine Abschattung der Probe. Dies fithrt zur Reduktion der Ablationsrate in Abhéngigkeit
von der Fokusgrofie [Eye87]. Bei Pikosekunden-Bestrahlung tritt dieser Effekt nicht auf,
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Abbildung 5.15: Auftragung der quadrierten Lochdurchmesser iiber der Flu-
enz bei verschiedenen Fokusgrofien fiir dotiertes Phosphatglas
(Schott BG 18), N = 1000, v, = 1 kHz

da die Ablation von Probenmaterial in diesem Fall erst nach dem Laserpuls einsetzt
[Beu90, Ret04].

5.2.1 Ablationsschwelle in ionendotiertem Phosphatglas

Abbildung 5.15 zeigt die Mefidaten der optischen Probeninspektion an BG 18 fiir Mef-
reihen mit verschiedenen Strahlgréfien. Diese Unterschiede spiegeln sich im Anstieg der
jeweiligen Fitkurven wider. Durch die verschiedenen wy sind die Schwellenergien im Ge-
gensatz zur Auftragung in Abbildung 5.2 nicht direkt vergleichbar. Deshalb wurde hier die
Abszissenachse bereits auf die Fluenz umgerechnet. Dabei zeigt sich in Abbildung 5.15,
dafl auch die Schwellfluenz Fy, (Extrapolation fiir D? = 0) mit der Strahlgréfie variiert.
In Abbildung 5.16 ist die Abhéngigkeit der Zerstorschwelle von der Fokusgrofe fiir BG 18
bei Mehrschufibestrahlung (1000-on—1, 1 kHz) mit 30-fs-Pulsen dargestellt. Fiir wy <
100 pm ist die Schwellfluenz nahezu konstant. Wird dieser Wert iiberschritten, sinkt die
Ablationsschwelle deutlich. Bei einem Strahlradius von wy = 300 pm ist Fy, bereits auf
ein Drittel des Wertes bei wy = 100 pm abgesunken.

Die durchgezogene Linie stellt einen Fit der Mefidaten entsprechend dem Defektmo-
dell nach Gleichung (2.59) dar. Dabei wurden eine intrinsische Schwellfluenz von F; =
0.89 J/cm?, eine Defektschwelle von Fy = 0.12 J/cm? und ein mittlerer Defektabstand
von dy = 450 pm ermittelt.

Aus der Zusammensetzung des Glases (sieche Tab. 4.1), aus dessen Massendichte sowie aus
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Abbildung 5.16: Abhéngigkeit der Mehrpuls-Ablationsschwelle von der Fokus-
grofe fiir dotiertes Phosphatglas (Schott BG 18), N = 1000,
Vrep = 1 kHz

der molaren Masse von CuO lifit sich eine Dichte an Cu?*-Ionen im Bereich von 10%° —
10! cm ™3 abschiitzen. In einem Zylinder mit dem Radius von dy = 450 ym befinden sich
somit durchschnittlich zwischen 10! und 10'? Kupferionen pro Nanometer Linge. Diese
Abschéitzung verdeutlicht, dafl die Fokusgroflenabhéngigkeit der Ablationsschwelle nicht
durch die Dotierung des Glases erklart werden kann, sondern von zusétzlichen Defekten
verursacht wird, die in viel geringerer Konzentration vorhanden sind.

5.2.2 Ablationsschwelle transparenter Gléiser

Aus Abbildung 5.17 geht hervor, dal auch beim undotierten Phosphatglas PK 50 die
Schwellfluenz von w, abhéngt. Hier bleibt die Ablationsschwelle bis zu einer Fokusgriéfie
von etwa wy = 150 pum konstant. Der Fit der Mefidaten nach Gleichung (2.59) ergab F; =
1.0 J/em?, Fy; = 0.12 J/cm? und dy = 530 pm. Damit ist die intrinsische Zerstorschwelle
etwas hoher als bei BG 18. Dariiber hinaus ist der Defektabstand etwa 80 pum gréfer als
bei dem dotierten Glas.

Auch das BBS-Glas zeigt eine Verringerung der Ablationsschwelle bei grofieren Foki (Ab-
bildung 5.18). Bei diesem Material féllt die Zerstorfluenz um den Faktor 5, wenn der Fo-
kusradius von 100 pgm auf 400 pm vergrofert wird. Analog zu den beiden Phosphatglédsern
ist bei dem Silikatglas Corning 7059 F};, konstant, wenn wy < 100 pm. Fiir den Fit mit dem
Defektmodell entsprechend Gleichung (2.59) wurden F; = 1.0 J/cm?, F; = 0.12 J/cm?
und dp = 480 pm bestimmt.
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Abbildung 5.17: Abhéangigkeit der Mehrpuls-Ablationsschwelle von der Fokus-
grofle fiir undotiertes Phosphatglas (Schott PK 50), N = 1000,
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Abbildung 5.18: Abhéngigkeit der Mehrpuls-Ablationsschwelle von der Fokus-
groBe fiir BBS-Glas (Corning 7059), N = 1000, v, = 1 kHz
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Die gestrichelte Linie in Abbildung 5.18 gibt einen Fit der Meldaten entsprechend dem
thermischen Akkumulationsmodell nach Gleichung (2.68) wieder. Die Materialkonstanten
spezifische Wirmekapazitit ¢, = 0.837 J/g/K, Dichte p = 2.76 g/cm?® und thermische
Diffusivitit K = 4.7- 1073 ¢cm?/s entsprechen den Angaben des Glasherstellers. Als frei-
er Parameter zum Anfitten an die gemessenen Schwellfluenzen bleibt das Verhéltnis aus
kritischer Temperaturerhohung 7. und Absorptionsgrad a iibrig. Fiir den Fall, daf} die
gesamte Laserenergie von der Probe absorbiert wird (a = 1) entspricht die Fitfunktion in
Abbildung 5.18 einem Temperaturanstieg von T, = 263 K. Zum Erreichen der Schmelz-
temperatur von T}, = 1160 K wire aber ein T, von 867 K notig.

Fiir Foki von wy > 200 pm konnen die Mefidaten innerhalb der Mefunsicherheit mit
der thermischen Akkumulation beschrieben werden, bei kleinen Radien weichen sie aber
stark von der Fitfunktion ab. Die Zerstorschwelle ist nach diesem Modell fiir kleine Foki
nicht begrenzt, sondern strebt gegen unendlich fiir einen infinitesimal kleinen Strahlradius.
Dies steht im Widerspruch zu den gemessenen Schwellfluenzen. Bei der Beeinflussung
der Ablationsschwelle durch thermische Akkumulation ist eine obere Grenze fiir Fy, zu
erwarten. Diese wird genau dann erreicht, wenn die thermische Diffusion die Ausmafle der
bestrahlten Flache iibersteigt.

Aus diesen Griinden kann das thermische Akkumulationsmodell nach Gleichung (2.68)
nicht zur Erklarung der reduzierten Schwellfluenzen bei grofien Strahlradien dienen. In
den Abbildungen 5.16, 5.17 und 5.18 lassen sich die gemessenen Fokusabhingigkeiten
der Gléaser sehr gut mit Hilfe des Defektmodelles beschreiben. Diese phénomenologische
Betrachtungsweise gibt jedoch keinen Aufschlufl {iber die physikalische Natur dieser Defek-
te. So konnte die gemessene Abhéngigkeit auch durch entsprechend verteilte Strukturen
im Glas verursacht werden, in denen sich unter Bestrahlung lokalisierte Zusténde bil-
den, die eine Absorptionserhthung in rdumlich begrenzten Bereichen hervorrufen (siche
Abschnitt 4.2). Solche sogenannten ,,Precursor®-Strukturen lassen sich vor der Laserbe-
arbeitung nicht feststellen.

Die Defektschwellen Fj sind bei allen drei Proben gleich. Auch die mittleren Defektabstén-
de variieren nur wenig. Weder die Dotierung des Filters BG 18 (im Vergleich zu PK 50)
noch die unterschiedliche Glaszusammensetzung und andere Struktur des Silikatglases
Corning 7059 (verglichen mit den Phosphatglésern) fiihrten zu signifikanten Unterschieden
bei der Defektverteilung. Daher ist zu vermuten, daf} es sich jeweils um die gleichen Defekte
handelt, die in den Glésern die Strahlgré8enabhéngigkeit der Mehrpuls-Ablationsschwelle
verursachen.

In Abbildung 5.19 ist die Abhéngigkeit des Inkubationskoeffizienten ¢ vom Strahlradius
in der Fokusebene dargestellt. Bei grolen Foki ist die Bestimmung von & mit recht groflen
Fehlern behaftet, da die Maximalenergie der Laserpulse beschriankt ist und bei grofien
Strahlradien nicht mehr ausreicht, um die Einzelpuls-Zerstérschwelle zu {iberschreiten.
Fir wy > 250 pum war selbst die Schwellfluenz fiir N = 10 nicht mehr erreichbar. In
diesem Bereich basiert der Inkubationskoeffizienz nur auf den Mefiwerten bei N = 100
und N = 1000.

Es zeigt sich bei wachsendem wy ein tendenziell steigendes £, was einer Abnahme der Inku-
bation entspricht. Dabei ist fiir wg < 150 pm der Inkubationskoeffizient nahezu konstant.
Diese Analogie zum Verhalten der Schwellfluenz von PK 50 in diesem Bereich (siehe Ab-
bildung 5.17) legt nahe, die Anderung der Inkubation in Abhingigkeit von der StrahlgroBe
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Abbildung 5.19: Abhéngigkeit des Inkubationskoeffizienten von der Strahlgrofie
fir undotiertes Phosphatglas (PK 50), v, = 1 kHz

ebenfalls durch die Wirkung von Oberflichendefekten zu erkléren. Dabei ist die Mehr-
pulsablation fiir kleine Foki durch die Inkubation bei der Bildung von laserinduzierten
Defekten bestimmt. Deren Einflul nimmt ab und £ steigt, wenn bei gréferen Strahlra-
dien die Wahrscheinlichkeit fiir die Ablation an bereits existierenden Defekten zunimmt.
Gleichzeitig werden die Absolutwerte der Schwellfluenzen kleiner.

5.3 Pulsdauerabhingigkeit der Ablationsschwelle

In transparenten dielektrischen Materialien ist die lineare (Einphotonen-) Absorption ver-
nachldssigbar. Die an der Wechselwirkung mit der Laserstrahlung beteiligten Mechanis-
men sind in unterschiedlichem Mafle von der Fluenz (Avalanche-Ionisation) oder von
der Intensitdt (Mehrphotonen-lonisation) abhéngig. Dadurch lassen sich aus der Puls-
dauerabhéngigkeit der Schwellfluenz Aussagen iiber die jeweils dominierenden Ablations-
mechnismen treffen (siche Abschnitt 2.3.4). Ein fluenzabhéngiger Prozefl wird durch eine
Anderung von 7 nicht beeinflufit, da die eingetragene Energiemenge in diesem Fall kon-
stant bleibt. Andererseits erhcht sich die Intensitét der Laserstrahlung bei Verkiirzung der
Pulsdauer nach Gleichung (2.10), was sich auf einen intensitdtsabhéingigen Mechanismus
auswirkt.
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Abbildung 5.20: Temperaturanstieg durch lineare Absorption in BG 18,
Fy =10 J/cm?

5.3.1 Ionendotiertes Phosphatglas

Das ionendotierte Phosphatglas BG 18 hat bei der Zentralwellenldnge das Lasers von
Ao = 790 nm einen Reintransmissionsgrad von 10~ fiir eine 1 mm dicke Probe (siehe Ab-
schnitt A.3). Dies entspricht einem linearen Absorptionskoeffizienten von a; = 92 cm™1.
Bei den Bestrahlungstests wurde eine Fluenz von Fy = 10 J/cm? nicht iiberschritten.
In Abbildung 5.20 ist die in BG 18 durch lineare Absorption eines Laserpulses mit die-
ser Energiedichte verursachte Temperaturerhchung nach Gleichung (2.29) dreidimensional
dargestellt. Deren Maximum betrédgt etwa 300 K und wird im Strahlmittelpunkt an der
Probenoberfliche erreicht. Fiir eine Uberschreitung der Schmelztemperatur in BG 18 ist
jedoch ein Temperaturanstieg von AT, = 439 K nétig, was nach Gleichung (2.39) erst bei
einer Fluenz von Fy, = 14.6 J/cm? erfolgt. Das bedeutet, dafl ein Schmelzen durch lineare
Absorption von Laserenergie auch fiir den Absorber BG 18 unter den hier verwendeten
Bedingungen ausgeschlossen werden kann.

Folgt man der elektronendynamischen Betrachtungsweise zeigt sich nach Gleichung (2.43),
da durch lineare Absorption mit «; = 92 cm™! bereits bei einer Fluenz von Fy, =
2.7 J/em? die kritische Elektronendichte im Leitungsband von n.. = 10*' cm™3 erreicht
wird. Die in Abschnitt 5.1 gemessenen Schwellfluenzen waren stets kleiner als dieser Wert,
sodaf fiir die Ablation mit 30-fs-Laserpulsen nur ein geringer Einflul durch die Dotierung
zu erwarten ist. Stattdessen ist das Zusammenwirken von Mehrphotonen- und Avalanche-
Ionisation fiir die Zerstorung ausschlaggebend. Bei langeren Laserpulsen nimmt der Ein-
flul der MPI durch ihre Abhéngigkeit von der Intensitéit jedoch ab, sodafl bei dann stei-
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gendem Fj;, auch die lineare Absorption von Bedeutung sein kann.

In Abbildung 5.21 sind die Einzelpuls-Ablationsschwellen fiir BG 18 im Pulsdauerbereich
von 30 fs < 7o < 500 fs aufgetragen. Die fiir diese Messungen verwendete Strahlgrofie
betrug jeweils etwa wg = 100 pm.

Bei den kiirzesten Laserpulsen von 7 = 30 fs Dauer betrdagt die Schwellluenz F;, =
1.36 J/cm? — das ist etwa die Hélfte der durch die alleinige Wirkung der linearen Ab-
sorption zu erwartenden Zerstorschwelle (siehe oben). Bis zu einer Pulsdauer von 200 fs
steigt die Schwellfluenz auf das Doppelte dieses Wertes an und bleibt im Bereich von
200 — 500 fs nahezu konstant. Demzufolge ist die laserinduzierte Ablation in dotiertem
Phosphatglas fiir 30 fs < 75 < 200 fs intensitdtsabhéngig, widhrend bei 7 > 200 fs
ausschliefllich fluenzabhéngige Mechanismen wirken.

Fiir die mit ,, MPI+Avalanche* bezeichnete Fitfunktion in Abbildung 5.21 wurde das Mo-
dell nach Gleichung (2.38) mit der kritischen Elektronendichte von n., = 10?! cm™ auf die
Mefidaten angewendet. Die Ordnung fiir die Mehrphotonen-Ionisation betrug dabei k = 3.
Ein Fit nach der Methode der kleinsten Quadrate erbrachte einen Absorptionskoeffizienten
von az = 0.12 em™!(cm?/TW)? und einen Avalanche-Koeffizienten von a = 3.8 cm?/J.
Im untersuchten Pulsdauerbereich zeigt sich, dafl die Ablationsschwellen des dotierten
Phosphatglases im Rahmen der Meflunsicherheit mit diesem Modell beschrieben werden
konnen.
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Durch ,MPT allein* und ,, MPI-thermisch“ wird die unter Vernachlassigung der Avalanche-
[onisation zu erwartende Abhéngigkeit der Schwellfluenz von der Pulsdauer dargestellt.
Dabei wird jeweils nur die intensitédtsabhéngige Mehrphotonen-Ionisation beriicksichtigt.
Die zugrunde gelegten Gleichungen (2.43) und (2.40) nutzen unterschiedliche Kriterien
fiir das Einsetzen der Ablation. Dabei zeigt , MPI allein“ die Schwelle fiir das Erreichen
der kritischen Elektronendichte im Leitungsband n.,., wihrend , MPI-thermisch® nur die
absorbierte Energie beriicksichtigt und die Dynamik der Elektronen aufler Acht la3t. Bei-
de Berechnungen basieren jeweils auf dem oben berechneten MPI-Koeffizienten von a3 =
0.12 cm™!(cm?/TW)2. Dem Datenblatt des Herstellers konnten fiir die thermische Fitfunk-
tion die Schmelztemperatur von T, = 732 K und die Massendichte von p = 2.68 g/cm?
entnommen werden. Fiir die Temperaturerh6hung von Raumtemperatur auf 7;,, wurde ei-
ne mittlere Wérmekapazitit von ¢, = 1.14 J/g/K ermittelt. Beim Vergleich dieser beiden
Fitfunktionen zeigt sich, dafi die Schmelzschwellen (, MPI-thermisch“) nahezu identisch
mit den Schwellfluenzen auf Basis der kritischen Elektronendichte (, MPI allein®) sind.
Die rein energetische und die elektronendynamische Betrachtungsweise konnen in diesem
Fall gleichwertig verwendet werden.

Allerdings kénnen die gemessenen Ablationsschwellen nicht ohne die Beriicksichtigung
des Elektronen-Avalanche erklart werden. Selbst bei den kiirzesten Laserpulsen von 30 fs
Dauer ist fiir das Erreichen der kritischen Elektronendichte n.. durch die alleinige Wir-
kung der 3-Photonen-Absorption nach Gleichung (2.43) eine Fluenz von Fy = 2.2 J/cm?
notig. Dies bedeutet, dafl an der gemessenen Schwelle in Héhe von Fy, = 1.36 J/cm?
die durch MPI erzeugte Elektronendichte im Leitungsband kleiner als n. = 10%' cm™3
ist. Die Ablation erfolgt demzufolge erst durch das Zusammenwirken mit der Avalanche-
Ionisation. Die Mehrphotonen-Ionisation stellt die dafiir notwendigen Start-Elektronen
bereit, wodurch der Gesamtprozefl intensitédtsabhéngig ist und Fy, fiir langere Pulsdauern
ansteigt.

Fiir 7¢ > 200 fs ist die gemessene Schwellfluenz nahezu konstant und korreliert mit
dem Erreichen der kritischen LB-Elektronendichte n.. durch lineare Absorption (k=1)
nach Gleichung (2.43) (siehe oben). Die nach dem Modell des Zusammenwirkens von
MPI und lawinenartiger Stoffionisation berechnete Fitfunktion steigt hingegen wegen der
Abhéngigkeit von der Intensitdt weiter an. Diese Abweichung bleibt innerhalb der Fehler-
abschitzung der Schwellenbestimmung, weist jedoch darauf hin, dafl in diesem Pulsdau-
erbereich die Generation der zur Zerstorung notwendigen Elektronen durch intensitéts-
unabhéngige Prozesse dominiert wird.

Auch bei Mehrpuls-Bestrahlung zeigt sich, daf§ die Ablationsschwelle mit wachsender Puls-
dauer ansteigt, was in Abbildung 5.22 fir N = 1000 exemplarisch dargestellt ist. Die
Ablationsmechanismen des inkubierten Materials sind offensichtlich intensitdtsabhéingig
und es ist zu vermuten, dafl die laserinduzierte Zerstérung durch das Zusammenwirken
von Mehrphotonen- und Avalanche-Ionisation verursacht wird. Im Gegensatz zu Abbil-
dung 5.21 setzt sich der Anstieg der Schwellfluenz iiber den gesamten Pulsdauerbereich
bis 500 fs fort. Dabei bleibt Fj;, stets kleiner als die Fluenz von Fy = 2.7 J/cm?, bei der
in BG 18 allein durch lineare Absorption die kritische Elektronendichte erreicht wird.
Die Modellierung der Schwellfluenzen 148t sich im Rahmen der Meflunsicherheit mit Glei-
chung (2.38) durchfiithren. Da sich die Materialeigenschaften wéhrend der Bestrahlung
durch Inkubation veréndern, wurden von der Einzelpuls-Bestrahlung abweichende Koef-
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Abbildung 5.22: Abhéngigkeit der Mehrpuls-Ablationsschwelle von der Puls-
dauer fiir Filter BG 18, wy = 100 pm, v, = 1 kHz
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Abbildung 5.23: Abhéngigkeit des Inkubationskoeffizienten von der Pulsdauer
fir BG 18, wy = 100 pm, v, = 1 kHz
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fizienten in Hohe von a3z = 3-107* cm™*(ecm?/TW)? und a = 27 ¢cm?/J berechnet. Diese
sind als Mittelung iiber alle Laserpulse zu verstehen.

Inkubationsprozesse wurden bereits in Abschnitt 5.1.1 fiir 30-fs-Laserpulse untersucht
und auf die Akkumulation mechanischer Spannungen sowie auf die Bildung von Absorp-
tionszentren zuriickgefiihrt. Die dabei durchgefithrten Messungen der Zerstorschwelle in
Abhéngigkeit von der Pulsanzahl wurden fiir eine Reihe verschiedener Pulsdauern wie-
derholt und die jeweiligen Inkubationskoeffizienten bestimmt. In Abbildung 5.23 ist die
Pulsdauerabhéngigkeit von ¢ fiir das dotierte Phosphatglas BG 18 dargestellt. Dabei zeigt
sich fiir 7¢ < 200 fs bei steigender Pulsdauer ein sinkender Koeffizient, was eine Zunahme
der Inkubation bedeutet. Fiir 7¢ > 200 fs ist £ konstant.

Aus den Ablationsschwellen in den Abbildungen 5.21 und 5.22 wurde geschlossen, dafl
im Pulsdauerbereich von 30 fs < 7 < 200 fs sowohl die Einzelpuls- als auch die Mehr-
pulsablation durch Mehrphotonen- und Avalanche-Ionisation bestimmt werden. Dabei
zeichnet sich die Zerstorung mit einzelnen Laserpulsen durch einen deutlich héheren MPI-
Koeffizienten aus, wiahrend bei der Bestrahlung mit Pulsziigen der Avalanche-Koeffizient
grofer ist. Die Zunahme des Einflusses der intensitdtsabhéngigen Mehrphotonenprozesse
auf die Zerstorschwelle bei Verkiirzung der Pulsdauer wirkt sich somit stédrker auf die
Einzel- als auf die Mehrpulsbestrahlung aus. Dies fiihrt dazu, dafl die Schwellfluenz des
unverdnderten Materials (Einzelpuls) sich der des inkubierten (Mehrpuls) annéhert und
der Einfluf} der Inkubation auf die laserinduzierte Ablation schwécher wird.

Die MPI nimmt bei steigender Pulsdauer ab, da bei gleicher Fluenz die Intensitéit geringer
wird. Gleichzeitig verstiarkt sich der Einflu8 der Inkubation und bleibt ab etwa 74 =
200 fs nahezu unveréndert. Dies deutet darauf hin, dafl die entsprechenden Prozesse des
Spannungsaufbaus fluenzabhéngig sind.

5.3.2 Vergleich mit transparentem Phosphatglas

In den Abbildungen 5.24 und 5.25 sind die Zerstorschwellen von BG 18 und PK 50
im direkten Vergleich dargestellt. Diese Proben sind sowohl hinsichtlich ihrer stofflichen
Zusammensetzung als auch in den physikalischen Eigenschaften (Massendichte, Warmeka-
pazitit, Schmelztemperatur, Bandliickenenergie) sehr dhnlich und erlauben Riickschliisse
iiber den EinfluB der Dotierung auf das Damage-Verhalten dieser Gléaser. Es zeigt sich,
daBl die Ablationsschwellen von dotiertem und undotiertem Glas im gesamten untersuch-
ten Pulsdauerbereich nahezu identisch sind. Dies gilt sowohl fiir die Bestrahlung mit ein-
zelnen Laserpulsen (siehe Abbildung 5.24) als auch im Mehrpulsregime, das exemplarisch
fiir 1000-on-1 in Abbildung 5.25 dargestellt wird.

Daraus la8t sich schlieBen, daf§ die Dotierung des Glases und die lineare Absorption
fiir Laserpulse mit 7o < 500 fs keinen Einflufl auf die Zerstérschwelle haben. Dies wi-
derspricht jedoch der Feststellung anhand der Einzelpulsablation in BG 18, dal ab ei-
ner Pulsdauer von etwa 7¢ = 200 fs die Schwellfluenzen von der linearen Absorption
bestimmt werden. Diese ist in PK 50 um mehrere Groflenordnungen geringer, wonach
fiir das transparente Phosphatglas in diesem Pulsdauerbereich eine grofiere Einzelpuls-
Ablationsschwelle als beim Absorber zu erwarten wére. Diese Diskrepanz kann durch die
Bildung absorbierender Defekte mit Aufbauzeiten von einigen Hundert Femtosekunden
erklart werden [Ash97,Krii03]. In Abschnitt 4.2.1 wurde bereits gezeigt, daf sich in PK 50
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Abbildung 5.24: Abhéingigkeit der Einzelpuls-Ablationsschwelle von der Puls-
dauer fiir Filter BG 18 im Vergleich zu undotiertem Phosphat-
glas (Schott PK 50), wg = 100 pum
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Abbildung 5.25: Abhéngigkeit der Mehrpuls-Ablationsschwelle von der Puls-
dauer fiir Filter BG 18 im Vergleich zu undotiertem Phosphat-
glas (Schott PK 50), wy = 100 pm, v, = 1 kHz
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Abbildung 5.26: Abhéngigkeit der Einzelpuls-Ablationsschwelle von der Puls-
dauer fiir PK 50, wy = 100 pum

bei der Bestrahlung mit 30-fs-Laserpulsen unterhalb der Zerstérschwelle Farbzentren bil-
den. Aus der Literatur ist dabei bereits bekannt, daf§ lokalisierte Zustdnde innerhalb
weniger Hundert Femtosekunden entstehen kénnen. Dies wurde anhand der Bildung von
STEs in transparenten oxidischen Dielektrika unter Ultrakurzpuls-Laserbestrahlung ge-
zeigt [Gui96, Pet97]. Ubertrifft die Pulsdauer die Aufbauzeiten dieser Defekte, wird die
Absorption bereits wihrend eines Laserpulses erhéht und die fiir die Zerstérung nétige
Laserfluenz wird geringer als durch die Wirkung von Mehrphotonen- und Avalanche-
Tonisation erwartet. Dadurch 148t sich erkldren, dafl die Schwellfluenz beim transparenten
Phosphatglas im Pulsdauerbereich von 100 — 450 fs konstant bleibt.

Abbildung 5.26 zeigt die Einzelpuls-Ablationsschwelle von PK 50 in Abhéngigkeit von der
Pulsdauer mit dem Fit der Mefidaten nach Gleichung (2.38). Fiir £ = 3 wurden ein Ab-
sorptionskoeffizient von a3 = 7.5-107* cm™!(cm? /TW)? und ein Avalanche-Koeffizient von
a = 7.2 cm?/J ermittelt. Damit ist ag etwa drei GréSenordnungen kleiner als bei BG 18,
wahrend die Koeffizienten fiir den Avalanche-Proze bei den beiden Phosphatgldsern
groenordnungsméifBig gleich sind.

Die fiir die 1000-on-1-Bestrahlung ermittelten Koeffizienten betragen a = 31 ¢cm?/J und
az = 3-107° ecm~!(cm?/TW)?. Wie beim Filterglas zeichnet sich auch die Mehrpuls-
Ablation von PK 50 durch einen niedrigeren MPI- und einen héheren Avalanche-Koeffi-
zienten im Vergleich zu N =1 aus.

In Abbildung 5.27 ist der Inkubationskoeffizient fiir PK 50 in Abhéngigkeit von der Puls-
dauer dargestellt. Bei diesem fiir die Laserwellenldnge von A = 790 nm transparenten Ma-
terial ist im Gegensatz zum Absorber BG 18 (Abbildung 5.23) im Bereich von 30 — 500 fs
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Abbildung 5.27: Abhéngigkeit des Inkubationskoeffizienten von der Pulsdauer
fir PK 50, wp = 100 pm, v, = 1 kHz

keine systematische Verinderung der Inkubation erkennbar. Eine Anderung des Inkuba-
tionsmechanismus’ erfolgt hier offenbar nicht.

5.3.3 Abhéangigkeit der Ablationsrate von der Pulsdauer

Bei Messungen an BBS-Glas (Corning 7059) wurde bereits festgestellt, dal die mittlere
Ablationstiefe pro Puls von 75 abhéngig sein kann. Dabei wurde unterschieden, ob die
Zerstorung durch Avalanche- oder Mehrphotonen-Ionisation ausgelost wird. Der Uber-
gang zwischen den beiden Prozessen ist von der Ordnung des moglichen Mehrphotonen-
Prozesses abhéngig und korreliert somit sehr stark mit der Bandliicke des betreffenden
Materials. Im oben genannten BBS-Glas ist zur Uberwindung von Eyqp fiir Laserwel-
lenlingen um A = 790 nm eine 3-Photonenabsorption nétig. Der Ubergang von MPI-
gestarteter Avalanche-Ionisation zu rein MPI gesteuerter Zerstorung erfolgt hier bei etwa
100 fs [Len9g].

Die Anderung der Ablationsrate Ah, in Abhingigkeit von der Fluenz wurde an BG 18
bei verschiedenen Pulsdauern gemessen und jeweils der Ablationsparameter H bestimmt.
In Abbildung 5.28 sind die daraus resultierenden Ergebnisse dargestellt. Im Bereich von
30 — 200 fs wird deutlich, dal H bei wachsender Pulsdauer ansteigt. Das bedeutet, daf3
mit einem 200 fs Laserpuls bei gleichem Verhéltnis fiir % mehr Material abgetragen
werden kann als mit einem 30 fs Puls. Ab etwa 7 = 200 fs bleibt der Ablationsparameter
konstant.

Dieser Verlauf ist dhnlich dem des Inkubationskoeffizienten ¢ in Abbildung 5.23. Dort
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Abbildung 5.28: Anderung des Ablationskoeffizienten mit der Pulsdauer fiir
Schott BG 18, wg = 100 pm, v, = 1 kHz

wurde eine Zunahme des Einflusses von Mehrphotonenprozessen postuliert. Da bei nicht-
linearer Absorption die Eindringtiefe der Laserstrahlung in das Material stark abnimmt,
bestétigt die hier gemessene Reduzierung der Ablationsrate bei Verkiirzung der Puls-
dauer diese Argumentation. Fiir den Pulsdauerbereich von 7 > 200 fs wird die fiir die
Zerstorung notwendige Dichte an Leitungsband-Elektronen erst durch den Avalanche-
Prozef§ erzeugt. Die MPI stellt nur noch die Seed-Elektronen fiir das Starten der lawinen-
haften Stoflionisation bereit. Durch den Elektronen-Avalanche wird der Ablationsbereich
iiber die Eindringtiefe der Laserstrahlung hinaus ausdehnt.

Zum Erreichen einer hohen Ablationsrate ware im untersuchten Bereich eine Pulsdauer
von 7 ~ 300 fs optimal. Zu den Vorteilen der Ablation mit ultrakurzen Laserpulsen gehort
jedoch die Moglichkeit, das Material prézise und mit minimaler Schiadigung der Umgebung
abtragen zu kénnen. Besonders in Dielektrika nimmt die Prézision durch den steigenden

Einflul der Mehrphotonen-Ilonisation bei Verkiirzung der Pulsdauer bis 7o = 5 fs weiter
zu [Len99b).

5.4 Zusammenfassung der Ablationsuntersuchungen

Dieses Kapitel befafite sich mit der Ablation von dielektrischen Materialien durch die Be-
strahlung mit Femtosekunden-Laserpulsen. Dabei wurden die Einfliisse von Inkubation,
Strahlgréfle und Pulsdauer auf die Ablationsschwellen und Abtragsraten von drei ver-
schiedenen Glédsern mit jeweils gleicher Bandliicken-Energie untersucht. Zusétzlich konn-
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ten aus der Bestrahlung dielektrischer Einzelschichten Riickschliisse auf die Bedeutung
der Bandliicke gezogen werden.

Bei der Bestrahlung mit 30-fs-Laserpulsen zeigte sich in allen dielektrischen Materialien
eine Reduzierung der Ablationsschwelle bei steigender Pulszahl. Dieses als Inkubation
bekannte Phéinomen konnte durch die Akkumulation mechanischer Spannungen beschrie-
ben werden. Dabei wurde die regionale Volumenénderung bei der Bildung von Farbzentren
beriicksichtigt. Die spektroskopischen Untersuchungen im vorherigen Kapitel zeigten, dafl
sich diese Absorptionszentren bei Fluenzen unterhalb der Einzelpuls-Ablationsschwelle
bilden. Die Inkubationskoeffizienten der drei Gléser sind im Rahmen der Mefigenauig-
keit gleich. Durch Variation der Repetitionsrate konnte festgestellt werden, dafl sich die
fiir die Inkubation zustdndigen Materialverinderungen innerhalb von weniger als einer
Millisekunde vollstdndig ausbilden und langer als eine Sekunde stabil bleiben.

Die Tiefen der erzeugten Ablationskrater erwiesen sich als proportional zur Anzahl der
Laserpulse, solange sie deutlich geringer als der Strahlradius waren. Dabei stieg die Abla-
tionstiefe pro Puls mit dem Logarithmus der Fluenz an, und die laserinduzierte Ablation
lief3 sich durch die mittlere Eindringtiefe der Laserstrahlung in das Material beschreiben.
Erreichte die Lochtiefe die Grole des Strahlradius’ reduzierte sich die Ablationsrate in-
folge steigender Energieverluste an den Réndern der Ablationskrater sowie durch hohere
Redeposition. Es konnte gezeigt werden, daf§ fiir die Laser-Material-Bearbeitung eine Ver-
besserung des Bearbeitungsergebnisses durch Spiilung der Oberfléche mit einem konstan-
ten Stickstoffstrom erreicht werden kann. Eine Variation der Repetitionsrate im Bereich
von 1 Hz bis 1 kHz erbrachte dabei keine Verdnderungen.

Anhand der gemessenen Schwellfluenzen der Diinnschichtproben wurde festgestellt, dafl
die Ablationsschwelle mit steigender Bandliicken-Energie zunimmt. Besonders markant
zeigte sich diese Abhéngigkeit, wenn sich die Ordnung des kleinsten moglichen Mehrpho-
tonen-Prozesses dndert.

Die Ablationsschwelle erwies sich bei allen Glasproben als strahlgroflenabhéngig. Dabei
war die Schwellfluenz jeweils bis zu einem Strahlradius von etwa 150 pm konstant. Bei
Uberschreiten dieses Wertes sank die Zerstorschwelle stark ab. Gleichzeitig wurde eine Ab-
nahme der Inkubation gemessen. Dieses Verhalten konnte durch ein statistisches Modell
fiir zuféllig an der Oberflache verteilte Defekte mit im Vergleich zur Umgebung geringerer
Schwellfluenz beschrieben werden. Der Effekt trat gleichermafien im Absorber wie in den
transparenten Glésern auf und lie sich nicht auf die Dotierung mit Kupferionen im Filter-
glas zuriickfithren. Es muf sich somit um Einschliisse oder Defektstellen in der Glasmatrix
handeln. Fiir die drei untersuchten Proben konnte jeweils ein mittlerer Defektabstand von
etwa 500 pum ermittelt werden.

Anhand der Pulsdauerabhéngigkeit der Zerstérschwelle konnte fiir Laserpulse bis etwa
150 fs bei allen drei Glédsern das Zusammenwirken von Mehrphotonen- und Avalanche-
Ionisation als Ablationsmechanismus identifiziert werden. Fiir langere Pulsdauern wurde
in den Phosphatglédsern eine konstante Schwellfluenz gemessen, was auf das alleinige Wir-
ken fluenzabhéngiger Mechanismen hindeutet. Fiir den Absorberfilter korrelliert dies mit
dem Erreichen der kritischen Elektronendichte durch lineare Absorption. Beim trans-
parenten Glas konnte dieser Verlauf dadurch erklart werden, dafl die Bildung absorbie-
render Farbzentren innerhalb der Pulsdauer abgeschlossen wird und dadurch bereits bei
der Einzelpuls-Bestrahlung wirksam werden. Die Anderung der Ablationsmechanismen
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machte sich auch bei der Inkubation bemerkbar. Diese war umso schwicher, je gréfler der
Einflul der Mehrphotonen-Absorption war. Die Zunahme der MPI bewirkte zudem eine
Verringerung der Ablationsrate infolge der sinkenden Eindringtiefen.



