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Referat

In dieser Arbeit sollen Untersuchungen zum Reflexionsverhalten einer dinnen Goldschicht
bei Bestrahlung mit ultrakurz gepulster Laserstrahlung durchgefihrt werden. Hierbei wird ein
Versuchsaufbau mit zwei Strahlengéangen verwendet, wobei die Strahlung einerseits nach der
Wechselwirkung mit der Goldprobe und andererseits zur Referenz auf einer Kamera ortsaufge-
I6st abgebildet wird.
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1 Einleitung

Bei der Modellierung von laserbasierten Vorgangen hangt die Genauigkeit der Model-
lierung von dem Kenntnis der zugrunde liegenden physikalischen GesetzmaBigkeiten
ab: Prozesse, wie die Wechselwirkung von kontinuierlicher Laserstrahlung mit Metallen,
kdénnen aufgrund der Kenntnis von notwendigen Parametern, wie der pro Zeiteinheit ins
Material eingebrachten Energie, bezlglich dem Prozessergebnis ausreichend genau
simuliert werden. So lassen sich beispielsweise die Schnittqualitat bei einem Schneid-
prozess, oder die Nahtqualitéat bei einem SchweiBprozess, simulieren [1—4]. Das real
erzielte Ergebnis kann sich von dem der Simulation unterscheiden, indem zum Beispiel
die Form der erzeugten Oberflache der Schnittkante ein anderes Rauheitsprofil auf-
weist als in der Simulation. Entstehen kénnen Abweichungen durch Schwankungen der
realen Gegebenheiten (beispielsweise Gasstrom, Strahlungsleistung oder verschmutz-
te Oberflachen) im Vergleich zu den idealen in der Simulation verwendeten. Fir den
Fall von makroskopischen Erscheinungen (wie Schnitte, Bohrlécher oder Schwei3néh-
te) sind solche kleinen Abweichungen jedoch nicht unbedingt stérend, da das Ergebnis
nicht erheblich von minimalen Unterschieden in den Prozessparametern abhangt. Die
Ungenauigkeit flhrt also nicht zu einem deutlich verédnderten Verhalten und eine Vor-
hersage des Prozessresultats mittels einer Simulation kann durchgefihrt werden. Im
Unterschied zum Makrobereich kann in der Mikrobearbeitung bereits eine kleine Unge-
nauigkeit einen groBen Unterschied zwischen Simulation und Realitat verursachen. In
Kombination der Verwendung von ultrakurz gepulster Laserstrahlung und der Bearbei-
tung von Metallen treten abhangig von der Strahlungsintensitét, die aufgrund der ultra-
kurzen Pulsdauer sehr grof3 sein kann, veranderliche Reflexionsgrade auf [5-7]. Sollen
beispielsweise Prozesse, die von dem Energieeintrag in das Metall abhangen, simuliert
werden, wird der absorbierte Intensitatsanteil bendtigt. Bereits ein Unterschied der Puls-
dauer von 65fs kann im Vergleich von 35fs und 100fs bei gleichem Fokusradius und
gleicher Pulsenergie die Intensitat von 1 - 10'* W /cm? auf 4 - 10'3 W /cm? verringern,
wodurch auch die Reflexionsgradédnderung unterschiedlich stark ausféllt (Beispielsrech-
nung im Anhang in Tabelle A.1). Zur Simulation der Anderung des Reflexionsgrads wird
daher eine genaue Kenntnis der vorliegenden Parameter benétigt.

In dieser Arbeit wird der Reflexionsgrad von Gold ortsaufgeldst durch direkte Abbildung
der anregenden Strahlung untersucht. Flr die verwendete Laserstrahlung der Wellen-
lange A = 800 nm weist Gold einen Reflexionsgrad von R = 0,97 [8] auf, sodass sich bei
einer Verminderung des Reflexionsgrads der Prozentsatz der ins Material eingebrach-
ten Energie vervielfachen kann. Der Energieeintrag in das Material kann, sofern keine
ausreichende Kenntnis Uber den Zusammenhang von einfallender Strahlungsintensitat
und Reflexionsgradanderung vorliegt, nur unzureichend genau simuliert werden. Wei-
terhin unterscheidet sich die Intensitat der Strahlung bei einer gaussférmigen Inten-
sitatsverteilung radial, sodass auch die Reflexionsgradanderung unterschiedlich stark
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auftritt. Als Methode zur Bestimmung der absorbierten Strahlungsenergie soll deshalb
die (Selbst -) Reflektometrie gewéahlt werden, da eine direkte Abbildung der Intensitats-
verteilung der Strahlung erméglicht wird. In Verbindung mit einer integrierten Leistungs-
messung kann die ermittelte Gesamtleistung auf die einzelnen Intensitatsbereiche der
Strahlung verteilt werden, sodass bei einer Differenzbildung aus den Intensitatsprofilen
von einfallender und reflektierter Strahlung eine ortsaufgeléste Beschreibung der Ab-
sorption ermdglicht wird. Im Vergleich dazu fehlen, wenn nur die integrierte Messung
der Leistung gewahlt wird, die ortsabhangigen Informationen, sodass eine Simulation
automatisch ungenauer wird. Fir den Bereich der Mikrobearbeitung und ein gutes Ver-
standnis der ablaufenden Prozesse wird jedoch jede mdgliche Genauigkeit bendtigt,
sodass in dem vorliegenden Fall eine Ortsauflésung vorgenommen wird.
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2 Stand der Technik

2.1 Reflektometrisches Messprinzip

Die (Selbst - ) Reflektometrie wird zur Bestimmung von optischen Eigenschaften einer
Probe genutzt. Hierbei wird die Wechselwirkung von elektromagnetischer Strahlung mit
einem Festkdrper untersucht, wobei Reflexion, Transmission und Absorption der Strah-
lung auftritt. Die verschiedenen Anteile werden mittels 1 = A+ T+ R beschrieben, mit
Absorptionsgrad A, Transmissionsgrad T und Reflexionsgrad R. Fir eine Schichtdicke
des zu untersuchenden Materials, die gré3er als die optische Eindringtiefe der Strahlung
in das Material ist, kann der transmittierte Anteil vernachlassigt und der Absorptionsgrad
Uber A = 1 — R ermittelt werden. Eine Messung der reflektierten Strahlungsanteile
kann durch verschiedene Methoden geschehen, wobei in den Arbeiten anderer Auto-
ren meist Messkdpfe verwendet werden, die den reflektierten Strahlungsanteil integriert
messen [5-7,9-13]. Hierdurch werden Gesamtwerte der Strahlungsintensitat erhalten,
wobei sich die lokale Intensitat entsprechend der raumlichen Intensitatsverteilung unter-
scheidet. Bei beispielsweise einer gaussférmigen Intensitatsverteilung (Abbildung 2.1),
liegt in der Mitte ein Maximum (I,ax) vor, sodass im Gegensatz zu den Randbereichen
=0 W/sz) ein deutlich héherer Intensitatsbereich zur Beschreibung der Anderung
des Reflexionsgrads verwendet werden muss.

1.00

fﬁ\\
0.75
F 0501
0.25 4
0.00
Irel
T 1.0
40 o
08
20
0.6
E
= 0
>
04
=20
0.2
=40 B /
T T t T T T 0.0
=40 =20 0 20 40 0.0 05 1.0
x/ pum Irel

Abbildung 2.1: R&aumliche Intensitatsverteilung von Strahlung mit gaussférmig verteilter Inten-
sitat und Querschnitten geman den blauen Linien in x - und y - Richtung
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Die Intensitédt hangt dabei vom radialen Abstand zum Mittelpunkt der Strahlung ab
(I = I(7)) und der Reflexionsgrad von der Intensitat (R = R(I)), sodass eine ortsauf-
geldste Darstellung der Laserstrahlung erforderlich wird. Bedingt durch diese Intensi-
tatsverteilung treten in der Wechselwirkungszone der Strahlung mit der Probe Bereiche
auf, in welchen die Reflexionsgradanderung unterschiedlich stark auftritt. In Kombinati-
on von ultrakurz gepulster Laserstrahlung und ortsaufgeldster Reflektometrie kann die
Reflexionsgradanderung durch die extrem hohen erreichbaren Strahlungsintensitaten
der Pulse in einem groB3en Intensitatsbereich untersucht werden. Bereits wahrend der
Wechselwirkung des Pulses mit dem Probenmaterial tritt eine Reflexionsgradéanderung
auf, wobei im Unterschied zu Laserstrahlung mit langeren Pulsdauern oder kontinu-
ierlich emittierter Strahlung der Einfluss eines Abtrags der Oberflache bei ultrakurzen
Pulsen (74 < 1 ns) ausgeschlossen werden kann.

2.2 Reflektometrische Untersuchungen

Die erste Reflektometrieuntersuchung unter Verwendung von ultrakurz gepulster La-
serstrahlung wurde von [6] durchgeflihrt. Verwendet wurde als Probenmaterial Alu-
minium und Laserstrahlung der Wellenlange A =308 nm, einem Einfallswinkel € =45°
zwischen Laserstrahlung und Probenoberflache und eine maximale Pulsenergie
Qp =7mJ bei einer Pulsdauer Ty <400fs. Der hier verwendete Intensitatsbereich be-
trug 10" W/em? < 1< 10" W/cm?. In Abbildung 2.2 werden die Ergebnisse der Mes-
sungen als Reflexionsgrad in Abh&ngigkeit von der einfallenden Strahlungsintensitat
und flr beide Polarisationsrichtungen der Strahlung dargestellt, wobei jeder Punkt in
Abbildung 2.2 einer einzelnen reflektometrischen Messung entspricht.

10 - ALUMINUM REFLECTIVITY
1y TpuLsg ~ 400fs §; = 45°
08 e
o6l
R
04|
02f
1 1 | i 9 | i
oM 10t2 1013 1014 1018

INTENSITY (W/cm?2)

Abbildung 2.2: Reflexionsgrad von Aluminium fiir s - und p - polarisierte Strahlung als Funktion
der Intensitat [14]

Hierbei wurden der einfallende und reflektierte Anteil der Strahlung mit einem Leis-
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tungsmesskopf detektiert, wodurch die Daten raumlich und zeitlich integriert sind. Der
Reflexionsgrad von Aluminium fallt mit steigender Intensitat erst ab und steigt ab einer
Intensitat /=10"*W/cm? im Vergleich zu dem ersten Abfall wieder leicht an. Weiterhin
unterscheidet sich der Reflexionsgrad bei einem Einfallswinkel €=45° fir s - und p -
polarisierte Strahlung. Ein solches Verhalten wurde auch bei Gold beobachtet [9], wo-
bei fir die reflektometrischen Untersuchungen der Einfallswinkel bei zwei Intensitaten
I1=10"*W/cm? und I»=2,5- 10" W/cm? von 0 ° bis 90 ° variiert wurde. Die Wellenldnge
der Laserstrahlung entspricht A =248 nm und die Pulsdauer Ty =250fs, als Probenma-
terial dienen Gold und Aluminium (Abbildung 2.3: polarisations - und winkelabh&angige
Reflexionsgrad flr Aluminium (oben) und fir Gold (unten), Intensitat /4 (links) und />

(rechts)).

1.0— . (R A | | S T T T L T LI
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s-pol 49 4+ o 4
s £ = g
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10— 1] - - P
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r :I_ I_ﬂ". |I.l B
%-‘ ﬁ = rrl | .a o rr
= ’ e . I i Q.. i
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= | ~ Nl e B
[ s SR e
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Abbildung 2.3: Reflexionsgrad von Aluminium (oben) und Gold (unten) in Abhangigkeit von Ein-
fallswinkel und Polarisation bei zwei Intensitaten, mit /1 = 10'* W/cm? (links) und
I, =2,5*10"5 W/cm? (rechts), p - Polarisation: ausgefiillte und s - Polarisation:

nicht ausgefllte Kreise [9]

Abbildung 2.3 zeigt dabei reprasentativ fir viele Materialien einen in Abhangigkeit des
Einfallswinkels unterschiedlich groBen Reflexionsgrad fiir s - und p - polarisierte Strah-
lung im Bereich von 25° < & <90 °. Fir eine Vernachlassigung von Polarisationseinflis-
sen muss daher ein kleiner Einfallswinkel eingestellt werden, bei dem s - und p - Polari-
sation aquivalent auftreten. Fir Gold verlauft die Kurve der hdheren Intensitat I, mit s -
oder p - Polarisation dabei leicht oberhalb der von I1, sodass der Reflexionsgrad hier bei
einer héheren Intensitat ansteigt. Weiterhin tritt in Abhangikeit der Elektronentempera-
tur, die von der einfallenden Photonenenergie abhangt, ein unterschiedliches Verhalten
des Reflexionsgrads auf [13] (Abbildung 2.4 links). In Bereichen einer hohen Photo-
nenenergie (ultraviolette Strahlung) steigt der Reflexionsgrad an, wéhrend bei niedriger
Photonenenergie (infrarote Strahlung) ein Abfall beobachtet wird (Abbildung 2.4 rechts).
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Die maximale Fluenz betrdgt in den Untersuchungen H = 1,6J/cm?, was bei einer
Pulsdauer von 4 = 0,6 ps einer Intensitat von I = 2,7 - 10'2 W /cm? entspricht. Im Ver-
gleich dazu wird in dieser Arbeit eine zentrale Wellenlange von A =800 nm verwendet,
sodass aufgrund von Abbildung 2.4 ein primérer Abfall des Reflexionsgrads erwartet
wird.
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Abbildung 2.4: Links: Abh&ngigkeit des Reflexionsgrads von der Photonenenergie, rechts: Re-
flexionsgrad Uber die einfallende Pulsenergie fiir infrarote (rot) und ultraviolette
(lila) Strahlung bis zu einer maximalen Fluenz von H = 1,6 J/cm? [13]

Bei einer weiteren Erhdhung der Intensitdt > 10'3 W/cm? steigt der Reflexionsgrad
erneut an [5]. In der betreffenden Messung wird flr Laserstrahlung der Wellenlédnge
A =800nm auf Gold und anderen Materialien die Intensitét bis /=108 W/cm? erhéht
und anschlie3end der Absorptionsgrad bestimmt (Abbildung 2.5).
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Abbildung 2.5: Absorptionsgrad (eng. absorption) in Abhangigkeit der einfallenden Intensitat im
Bereich von 103 W/cm? < I < 10" W/cm? von Gold, Quarz, Tantal, Alumini-
um und Kupfer [5]

Weiterhin ergab eine simulierte Untersuchung des Probenmaterials Gold mit Laser-
strahlung der Wellenlange A = 800 nm und Pulsdauer 174 = 150 fs im Intensitatsbereich
von5- 10" W/em? <1 < 1-10" W /cm? einen starken Anstieg des Absorptionsgrads
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bis I = 2 - 10" W/cm?, wobei der Absorptionsgrad fiir gréBere Intensitaten konstant
verlauft [15] (Abbildung 2.6).
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Abbildung 2.6: Simulierter Absorptionsgrad von verschiedenen Materialien in einem Intensi-
tatsbereich von 5 - 10" W/cm? < 1 < 1 - 10" W/cm?, einer Wellenlange von
A = 800 nm und einer Pulsdauer von 14 = 150fs, Anstieg des Absorptions-
grads mit steigender Intensitat [15]

Die Parameter &hneln sich mit denen von [5], jedoch wird in der Messung (Abbildung
2.5) ein Anstieg des Reflexionsgrads ab einer Intensitat von 7 = 10'> W/cm? beob-
achtet, wéahrend in der Simulation (Abbildung 2.6) bis zu der maximal simulierten In-
tensitat von I = 10'> W/cm? ein Plateau vorliegt, bei dem sich der Reflexionsgrad
nicht so stark wie in der Messung verandert. Untersuchungen zu Goldfilmen mit un-
terschiedlicher Dicke (200nm, blau und 40nm, rot) mit Laserstrahlung der Wellen-
lange A = 800 nm und Pulsdauer von 14 = 150 fs zeigen eine negative Reflexions-
gradanderung [16]. Dabei erfolgen keine Angaben zu den Strahlabmessungen, sodass
nur die Darstellung in Abh&angigkeit der Elektronentemperatur und der Pulsenergie er-
folgt (Abbildung 2.7). Ein direkter Vergleich zu der Messung aus [5] und der Simula-
tion von [15] kann daher nur qualitativ erfolgen. In den Messungen dieser Arbeit wird
daher ein primérer Abfall des Reflexionsgrads erwartet, da ein Intensitatsbereich von
2,810 W/cm? < I < 1,710 W/cm? verwendet wird.
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Abbildung 2.7: Reflexionsgradanderung von zwei Goldfiimen mit unterschiedlicher Dicke
(200 nm, blau und 40 nm, rot), bei einer Wellenlange von A = 800 nm und ei-
ner Pulsdauer von 14 = 150 fs [16]

Die bisher vorgestellten Ergebnisse ahneln sich in ihren Messmethoden, da integriert
arbeitende Messkopfe (wie zum Beispiel Leistungsmesskopfe) gewahlt wurden. Das
pump - probe Verfahren mit Abbildung der reflektierten Strahlung kann dazu verwen-
det werden, die absoluten Messdaten (wie Leistung oder Intensitat) sowohl orts - als
auch zeitaufgel®st darzustellen [17]. Die Laserstrahlung wird in zwei Teilstrahlen aufge-
spalten, wobei ein Teilstrahl dazu verwendet wird, die Probe anzuregen (pump - Strahl)
und ein Teilstrahl, um die Wechselwirkunsgzone abzutasten (probe - Strahl) (Abbildung
2.8).

2 LASER

Abbildung 2.8: Schematischer pump - probe Aufbau [17]
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Dabei kann einer der beiden Teilstrahlen Gber einer Verzégerungsstrecke zum ande-
ren Teilstrahl verzégert werden, sodass die Abtastung zu unterschiedlichen Zeitpunkten
der Bearbeitung geschehen kann. Die probe - Wellenlange der Strahlung unterschei-
det sich in diesem Fall von der pump - Wellenlénge, da die durch die Wechselwirkung
mit der Probe gestreute pump - Strahlung durch einen Bandpassfilter herausgefiltert
werden soll. Die Messung erfolgt bei diesem pump - probe - Aufbau daher nicht Uber
die bearbeitende Strahlung, was zur Folge hat, dass Informationen Uber Veranderun-
gen im Strahlprofil der anregenden Strahlung nicht detektiert werden. Aus der direkten
Abbildung der probe - Strahlung ohne und mit Bearbeitung der Probe durch die pump
- Strahlung sollen Uber eine Differenzbildung die Einflisse der Anregung der Probe auf
die reflektierten Strahlanteile isoliert und dargestellt werden. Fir diese Messmethode
wird einmal mit und einmal ohne pump - Strahlung gemessen, wobei im Gegensatz
zu [17] in dieser Arbeit fiir beide Messungen die gleiche Strahlung verwendet wird.
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3 Physikalische Grundlagen bei
Verwendung von ultrakurz gepulster
Laserstrahlung

3.1 Reflexion an Grenzflachen

Trifft elektromagnetische Strahlung auf eine Grenzflache, wird an dieser Flache ein Teil
der einfallenden Strahlung reflektiert und ein Teil transmittiert, was mit den Fresnelschen
Formeln beschrieben werden kann. Der komplexe Brechungsindex rfi=n-ik bestimmt
dabei den Reflexionsgrad R. Mit Hilfe von dokumentierten oder gemessenen Werten
fir den Extinktionskoeffizient k und der Brechzahl n kann der Reflexionsgrad fir eine
transversal elektrische Welle, senkrechten Einfall und Luft als Umgebungsmedium Uber
die Fresnelschen Formeln mit

1—(n—ik)|?

15 (= ik) ey

R

berechnet werden. Bei der Propagation durch das Material wird der transmittierte Anteil
der Strahlung durch Absorption abgeschwécht. Zur Beschreibung der linearen Absorp-
tion wird das Lambert - Beersche Gesetz

1z)=(1—-R)y- e * (3.2)

mit dem Absorptionskoeffizient c, der einfallenden Strahlungsintensitat /o an der Grenz-
flache Luft - Material und der Materialtiefe z verwendet. Fir groBe Schichtdicken d mit
d. < d, wobei d, der optischen Eindringtiefe entspricht, konvergiert die Intensitat ge-
gen Null und die Energie der einfallenden Strahlung wird vom Material reflektiert und
absorbiert, was bedeutet, dass eine Transmission durch das Material hindurch nicht
stattfindet. Die optische Eindringtiefe in das Material lasst sich dabei mit

de=—, (3.3)

berechnen, wobei der Absoprtionskoeffizient aus dem Extinktionskoeffizient k mit

T

: (3.4)

a=2k2 =4k

C
bestimmt wird. Dabei entspricht @ der Kreisfrequenz der einfallenden Strahlung und ¢
der Vakuumlichtgeschwindigkeit. Fir die sehr hohen erreichbaren Intensitaten von ul-
trakurz gepulster Strahlung kann neben der linearen Absorption auch nichtlineare Zwei-
photonen - / Mehrphotonenabsorption auftreten. Hierbei reicht die Photonenenergie ei-
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nes Photons Epn = AV nicht aus, um das betreffende Atom in ein h6heres Energieni-
veau anzuregen. Im Gegensatz dazu kdnnen n Photonen gleichzeitig absorbiert wer-
den, sobald die Energiebandlicke einem Vielfachen der Photonenenergie entspricht,
sodass gilt: AE = nhv, mitn = 2,3, ...

3.2 Zwei - Temperatur Modell (TTM)

Bei Verwendung von ultrakurz gepulster Laserstrahlung wird der Absorptionsprozess,
aufgrund der kurzen Pulsdauer, bezlglich der Wechselwirkung mit dem Material unter-
schiedlich betrachtet, als bei kontinuierlicher Laserstrahlung. Hierflr dient das Zwei -
Temperatur Modell (eng. two temperature model, TTM), bei dem eine Aufspaltung der
absorbierten Energie und damit der Temperatur in Elektronen - und Phononensystem
vorgenommen wird. Die Elekironen werden durch teilweise Absorption der einfallenden
Laserstrahlung aus dem frei beweglichen Elekironengas des Leitungsbandes des Me-
talls innerhalb der optischen Eindringtiefe der Strahlung angeregt (Formel 3.3). Einer-
seits kann dabei ein Ubergang innerhalb eines Energieniveaus zwischen zwei Zustan-
den geschehen, die aus der Spin - Bahn Kopplung (Wechselwirkung des Eigendrehim-
pulses und des magnetischen Moments der Elektronen) resultieren, und andererseits
zwischen zwei Energieniveaus der Banderstruktur des Atoms. Die erste Form wird als
Intrabandlibergang bezeichnet und die zweite als Interbandlbergang. Letzteres kann
erst bei Photonenenergien gréBer der sogenannten Interbandibergangsschwelle (fir
Gold betragt die Interbandiibergangsschwelle etwa 2,4 eV) erfolgen, oder falls nicht-
lineare Mehrphotonenabsorption auftritt. Aufgrund der nahezu instantanen Anregung
der Elektronen tritt ein thermischer Ungleichgewichtszustand zwischen Elektronen - und
Phononensystem auf, da letzteres erst Uiber inelastische StéBe der Elektronen mit den
Phononen angeregt werden kann. Die im jeweiligen System enthaltene Energie wird
Uber die Elektronentemperatur, beziehungsweise die Phononentemperatur, beschrie-
ben. Innerhalb des Elektronensystems wird die Energie Uber Elektron - Elektron St6i3e,
und an das Phononensystem Uber Elektron - Phonon Sté3e Ubertragen. Mathematisch
kénnen beide Systeme durch zwei gekoppelte Differentialgleichungen beschrieben wer-
den. Fir das Elektronensystem gilt

0T
ot

Ce = V(keVTe) - G(Te - Tph) +qv, (3.9)
mit der volumetrischen Wéarmekapazitat der Elektronen Ce, der Elektronentemperatur
Te, der Zeit t, der Warmeleitfahigkeit der Elektronen ke, dem Elektronen - Phononen
Kopplungsfaktor G, der Phononentemperatur T, und der Volumenwérmequelle qy. Flr
das Phononensystem gilt

C
P 5y

=V (konVTpn) + G(Te — Tpn), (3.6)
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mit der Warmekapazitat der Phononen Cpn und der Warmeleitfahigkeit der Phononen
kon (Gleichungen 3.5 und 3.6 aus [18]). In Abbildung 3.1 wird die Elektronentempera-
tur und die Phononentemperatur als Funktion der Zeit auf Vorder - und Rlckseite einer
Goldprobe nach Anregung mit einem ultrakurzen Puls dargestellt. Dabei steigt die Elek-
tronentemperatur quasi - instantan und die Phononentemperatur durch die Kopplung
erst nach wenigen Pikosekunden an [19].
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Abbildung 3.1: Elektronen (7¢) - und Phononentemperatur (7;) nach Anregung mit einem ul-
trakurzen Puls auf Vorder - (front) und Riickseite (rear) einer Goldprobe in Ab-
héngigkeit von der Zeit, die Elektronentemperatur steigt sofort an, wahrend die
Phononentemperatur erst nach wenigen Pikosekunden ansteigt [18]

Die hohe Elektronentemperatur T von mehreren 102 K resultiert aus der geringen volu-
metrischen Warmekapazitat Ce des Elektronensystems, im Vergleich zu der volumetri-
schen Warmekapazitat Cp, des Phononensystems. Dadurch ergeben sich fiir die Elek-
tronentemperatur deutlich héhere Werte als fir die Phononentemperatur, die jedoch
nach einer materialspezifischen Relaxationszeit

%:Gﬂi+iﬁl (3.7)
Ce Cpn

thermalisieren (Gleichung 3.7 aus [20]). Die Relaxationszeit hangt somit vom Elektronen
- Phononen Kopplungsfaktor G ab und betragt bei Gold 7¢ ~ 10ps [21]. Wahrend der
Einwirkdauer der Laserstrahlung (7y =35fs) kann daher davon ausgegangen werden,
dass das Phononensystem noch nicht erwérmt wird und Anderungen im Strahlprofil
durch die Wechselwirkung der Strahlung mit dem Material, im Vergleich zur Raumtem-
peratur, ausschlieBlich auf Prozesse im Elektronensystem zurtickzufihren sind.
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3.3 Lorentz - Drude Modell

Die komplexe relative Permittivitat dient zur Beschreibung der Wahrscheinlichkeitser-
héltnisse von Inter - und Intrabandibergangen eines Materials und kann durch das
Lorentz - Drude Modell beschrieben werden, mit dem Lorentz - Term flUr Interband-
tbergange und dem Drude - Term flr Intrabandlbergénge.

ér = ér,intra + ér,inter (3-8)

Hierbei reprasentiert €, die komplexe relative Permittivitat, & inra die komplexe relati-
ve Permittivitdt des Intrabandiibergangs und &;jnier die komplexe relative Permittivitét
des Interbandiibergangs. Bei Raumtemperatur liegen bei Gold die energetisch niedri-
geren Zustande des 6sp - Bands bis zur Fermienergie nahezu voll besetzt gemafl dem
Prinzip der minimalen Energie (die Besetzungswahrscheinlichkeit von energetisch nied-
rigeren Bandern ist hdher, als die von energetisch héheren Bandern) und dem Pauli
- Prinzip (Zwei Elektronen im Atom kdnnen sich niemals in ihren Quantenzustéanden
gleichen) vor, sodass eine Besetzung der Zustande von ,unten”(niedrige Energie) nach
,oben* (hohe Energie) erfolgt. Die Ubergénge zwischen einzelnen Zusténden innerhalb
des 6sp - Energieniveaus sind aufgrund der vollen Besetzung unwahrscheinlich (Abbil-
dung 3.2 links). Ein Interbandibergang kann durch Anregung mit elektromagnetischer
Strahlung direkt (ohne Veranderung des Impulses) erfolgen, da Elektronen durch Ab-
sorption von Photonen aus dem 5d - Band in Zustédnde des 6sp - Band libergehen kdn-
nen, die energetisch gréBer als die Fermienergie sind (angeregter Ungleichgewichtszu-
stand). Die Anzahl der angeregten Elektronen, die den Ubergang durchfiihren, reicht
dabei nicht aus, um die energetisch héheren Zustande im 6sp - Band voll zu besetzen,
sodass Platze in den angeregten Zustdnden unbesetzt bleiben. Zusatzlich wird die Fer-
mienergie dabei so definiert, dass bei einer Temperatur von T = 0 K alle Zusténde un-
terhalb der Fermikante voll besetzt sind. Bei Erhéhung der Temperatur (Einbringung von
Energie) verandert sich die Besetzungszahl in der Nahe der Fermi - Kante, da wenige
Elektronen thermisch in energetisch héhere Zustande angeregt werden. Dadurch wer-
den Platze in Zustanden unterhalb der Fermi - Energie unbesetzt zurlickgelassen, so-
dass auch hier Ubergénge auftreten kénnen. Bei hohen Temperaturen mit T > 5000 K,
wie nach der Anregung mit ultrakurz gepulster Laserstrahlung, werden viele freie Platze
erzeugt, sodass die Elektronen unter geringem Energieaufwand einen Ubergang inner-
halb des 6sp - Bands zwischen den freien Platzen der Zustande realisieren kdnnen (Ab-
bildung 3.2 rechts). In Abbildung 3.2 werden vollbesetzte Platze schwarz, unbesetzte
Platze weil3 und teilweise besetzte Platze entsprechend ihrer Besetzungszahl in Sat-
tigungsstufen von rot dargestellt. Die roten Pfeile entsprechen einer thermischen und
die blauen einer optischen Anregung. Das 6sp - Band wird als ,s“ und das 5d - Band als
».d“bezeichnet.
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Abbildung 3.2: Besetzungsdichte des 5d - und 6sp - Bands von Gold, links: bei Raumtempera-
tur, rechts: im angeregten Zustand, Er entspricht der Fermi - Energie

Fiir einen solchen Ubergang gilt die Impuls - und Energieerhaltung, die durch StéBe mit
dem Phononensystem (Impuls) und mit Photonen (Energie) gewahrleistet wird. Elektro-
nen kénnen daher durch die anregende Laserstrahlung innerhalb des 6sp - Bands mit
gréBerer Wahrscheinlichkeit Ubergange in die freien Platze der Zustinde durchfiihren,
wobei die Wahrscheinlichkeit im Vergleich zu den Interbandibergangen gering ist. Zur
Beschreibung der Intrabandtbergange wird der Drude - Term

. oy

Eintra = € — m (3.9)
mit der elektrischen Leitfahigkeit & (&~ ~ 1), der Plasmafrequenz ,, der Kreisfrequenz
der einfallenden Strahlung @ und dem Dampfungsterm Ip (Drude) verwendet. Der Lor-
entz - Term zur Beschreibung der Interbandibergange, wird mit

N 2

Eriner = Y,

,nter — .
’ S0l -0 +ilf o

(3.10)

mit j fiir den j - ten Oszillator, der Oszillatorstérke (des j - ten Oszillators) f;, der Kreisfre-
quenz @; und dem Dampfungsterm I; berechnet (Gleichungen 3.9 und 3.10 aus [22]).
Dabei entspricht der Dampfungsgrad dem Kehrwert der Stof3zeit der Elektronen 7y,
die wiederum von der Intensitat der Anregung abhangt (7o = 1t (1)). Bei einer starken
Anregung erhéht sich die Temperatur, wodurch die kinetische Energie der Elekironen
und damit die Bewegungsgeschwindigkeit steigt. Aufgrund der héheren Geschwindig-
keit stoBen die Elektronen 6fter miteinander zusammen, sodass die Sto3zeit geringer
wird. Bei einer Berechnung des komplexen Brechungsindex mithilfe von Gleichungen
3.8, 3.9, 3.10 und 3.11 kann durch Gleichung 3.1 eine Berechnung des Reflexionsgrads
in Abhangikeit der Wellenlange und der Sto3zeit der Elektronen erfolgen. Fir vorgege-
bene Werte des Drude - Terms (Gleichung 3.10) mit flinf Oszillatoren und einer starken
Vereinfachung kann fur verschiedene Werte der Stof3zeit die Reflexionsgradéanderung
schematisch dargestellt werden, wobei der Graph von 0,01-7y der starksten Anregung
entspricht (Abbildung 3.3).

=& =n—ik (3.11)
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Abbildung 3.3: Reflexionsgrad als Funktion der Wellenlange in Abhangigkeit von der StoRzeit
T0

Bei einer Wellenlange von A = 800 nm liegt flir eine niedrige Intensitat der anregen-
den Strahlung (groBe StoRzeit der Elektronen) ein hoher Reflexionsgrad vor, der bei
steigender Intensitat (kleine Sto3zeit der Elektronen) deutlich abfallt.

3.4 Abtrag durch ultrakurz gepulste Laserstrahlung

Bei der Wechselwirkung von ultrakurzen gepulster Laserstrahlung mit Metallen werden
StoBwellen in das Material induziert. Dabei tritt Spallation und fiir ausreichend groB3e
Pulsenergien Phasenexplosion auf. Spallation tritt fir geringere Pulsenergien auf und
wird auch als ,gentle”- Abtrag bezeichnet, Phasenexplosion als ,strong®- Abtrag.

Aufgrund der gaussférmigen Intensitétsverteilung der Strahlung sind die durch vorwie-
gend Spallation oder Phasenexplosion beeinflussten Zonen deutlich zu erkennen, wo-
bei im Zentrum die maximale Intensitat der Strahlung vorliegt. In den Randbereichen
der durch die Strahlung angeregten Oberflache findet Spallation statt, wéhrend in den
Gebieten im Zentrum der Strahlung hauptsachlich die Phasenexplosion das Abtrags-
profil bestimmt. Der Abtrag durch vorwiegend Spallation tritt zwischen dem Ring mit
maximalem Durchmesser bis zu den Grenzen der dunklen Abtragsstruktur auf, darauf
folgt eine sehr kleine Ubergangszone (hell) und die vorwiegend durch Phasenexplo-
sion beeinflusste Zone in der Mitte (dunkel) (Abbildung 3.4 links). Im Querschnitt der
Abtragsstruktur zeigt sich, dass die Prozesse der Phasenexplosion einen deutlich tiefe-
ren Abrag bewirken (Abbildung 3.4 rechts). Dieser wird mittels konfokaler Mikroskopie
erstellt.
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Abbildung 3.4: Abtrag an dinnen Goldschicht bei Verwendung von ultrakurz gepulster Laser-

strahlung, links: Draufsicht des Abtragsprofils, der innere schwarze Bereich ent-

steht vorwiegend durch Phasenexplosion, der umgebende Ring bis zum aufe-

ren Kreis vorwiegend durch Spallation, rechts: Querschnitt des Abtragsprofils

entlang der schwarzen Linie links, Zone der geringen Abtragstiefe durch vor-

wiegend Spallation beeinflusst, Zone der gro3en Abtragstiefe durch vorwiegend
Phasenexplosion beeinflusst

Zur Bestimmung der Schwellfluenz und des Fokusradius wird daher der Abtrag durch
vorwiegend Spallation verwendet. Die starken Erhéhungen an den Ubergangen vom
.gentle“- zu ,strong“- Gebiet und zwischen unbearbeiteter und bearbeiteter Zone sind
als Messfehler des Mikroskops zu sehen.
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4 Material und Methoden

4.1 Laserstrahlung

Verwendet wird ein Ti:Saphir Laser (Astrella, Coherent Inc.), der horizontal linear polari-
sierte gepulste Laserstrahlung bei einer zentralen Wellenlange von A =800 nm emittiert.
Mittels eines optisch parametrischen Verstarkers (eng. optical parametric amplifier, kurz
OPA, TOPAS Prime, Light Conversion Inc.) kann die Laserstrahlung in die gewlnschte
Wellenlange von 240 nm bis 20 um eingestellt werden. In dieser Arbeit soll die Wellen-
lange auf 800 nm fixiert sein. Die Beugungsmafzahl betragt M> = 1,25. Die Pulsener-
gie (maximal Opmax ~ 7 md) wird in spateren Versuchen variiert. Der Rohstrahl besitzt
nach der Laserstrahlquelle einen Durchmesser von dy = 11 mm und wird durch ein
Teleskop auf einen fir nachfolgende optische Komponenten verkleinerten Durchmes-
ser von dyp = 5,5 mm reduziert. Eine Darstellung der rAumlichen Intensitétsverteilung
befindet sich in Abbildung 4.1.
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Abbildung 4.1: Raumliche Intensitatsverteilung der Laserstrahlung

Die zeitliche Intensitatsverteilung ahnelt, wie die rdumliche, einer GauBverteilung und
wird in Abbildung 4.2 mit einer GauBfunktion approximiert, wobei sich zeigt, dass der
zeitliche Pulsverlauf leicht asymmetrisch ist. Die Pulsdauer wurde hierbei zu Trywpm =
™y ~ 35 fs gemessen.
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Zeitliche Intensitatsverteilung
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Abbildung 4.2: Zeitliche Intensitatsverteilung des Pulses mit approximierter GauBverteilung

Zur Bestimmung der Pulsdauer wird die Autokorrelation mittels GRENOUILLE (Model 8
- 20, Firma Swamp Optic) verwendet und in [23] beschrieben.

4.2 Versuchsaubau

Ein Versuchsaufbau zur ortsaufgelésten Abbildung der Laserstrahlung wurde erstellt
und soll nun fir Messungen verwendet werden [24]. Der Versuchsaufbau besteht aus
zwei alternativen Strahlengangen, sodass einmal die reflektierte Strahlung nach der
Probe und einmal die Rohstrahlung nach Fokussierung in Luft abgebildet und vergli-
chen werden kann. Die Abbildung des Rohstrahls dient als Referenz, da im Vorfeld nicht
gesagt werden kann, welchen Einfluss die Wechselwirkung mit der Probe auf die Inten-
sitatsverteilung der Strahlung bei héheren Intensitaten hat. Weiterhin sollen die Einflis-
se auf das Intensitatsprofil durch die Wechselwirkung isoliert werden, wobei Einflisse
durch optische Elemente (Linsen oder Filter) durch einen Vergleich der Messdaten aus
beiden Strahlengangen entfernt werden sollen. Zwischen beiden Strahlengangen (Mess
- und Referenzstrahlengang) kann durch Umstecken bestimmter optischer Elemente
leicht gewechselt werden, wobei mdéglichst die selben Bauteile in beiden Strahlengéan-
gen verwendet werden sollen. Somit wird ein méglicher Einfluss zuséatzlicher Elemen-
te gering gehalten. Das System wird in drei wesentliche Komponenten unterteilt: die
Fokussiereinheit, der Abschnitt zur Bearbeitung der Probe und ein konfokales System
zur direkten Abbildung und VergréBerung der reflektierten Strahlung. Zur Auswertung
wird eine CCD - Kamera (Firma Basler: Modell acA1300 - 200 um) verwendet. Die
Laserstrahlung wird durch das konfokale System 20 - fach vergréBert, sodass die Auf-
I6sungsgrenze des Chips der Kamera nicht unterschritten wird und gleichzeitig keine
Strahlanteile abgeschnitten werden. Beide Strahlvarianten sind in Abbildung 4.3 darge-
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stellt, wobei griin dem Referenzstrahlengang entspricht, rot dem Messstrahlengang und
blau dem gemeinsamen Strahlweg. Die Positionen A und B der Fokussierlinse werden
so gewahlt, dass der Fokus in einer Entfernung vor dem Objektiv ist, die der Brennweite
des Objektivs entspricht (einmal auf der Probe fir den Messstrahlengang und einmal in
Luft fir den Referenzstrahlengang). In der roten Strahlvariante wird die Strahlung durch
den ersten herausnehmbaren Spiegel (HS1) in Richtung des nur in diesem Strahlen-
gang enthaltenen festen Umlenkspiegels (US1) umgelenkt. Uber die Probe und den
zweiten herausnehmbaren Spiegel (HS2) wird der Strahlweg wieder mit dem Referenz-
strahlengang (griin und ohne HS1 und HS2) lberlagert.

uss Kamera

us3

us4 US1 HS2

va_.z

X

My A

A B HS1  Probe C Filterrad D US2

Abbildung 4.3: Schematische Darstellung der Strahlengédnge im Versuchsaufbau, Referenz-
strahlengang (griin), Messstrahlengang (rot) und gemeinsame Strahlanteile
(blau). Fokussierlinse in Position A (Referenzstrahlengang) oder B (Messstrah-
lengang), Objektiv in Position C, Tubuslinse in Position D, herausnehmbare Spie-
gel = Bezeichnung HS, fester Umlenkspiegel = Bezeichnung US

Das Koordinatensystem wird so gewahlt, dass die horizontale Einbringung der Kamera
in den Versuchsaufbau beriicksichtigt wird. Die y - Richtung zeigt aus der Papierebene
heraus, was einer Drehung der Kamera um 90 ° entspricht (Querformat wird zu Hoch-
format). Durch die Auslegung der Strecke von dem Fokus bis zum Obijektiv in Linsen-
position C mit der Lange der Brennweite des Objektivs wird die Strahlung hinter dem
Objektiv strahlenoptisch kollimiert, sodass eine Strahlabschwachung ohne Abbildungs-
fehler erfolgt. Mittels der Kombination aus Objektiv und Tubuslinse in Linsenposition D
wird der Fokus der Strahlung auf dem CCD - Chip der Kamera vergrdBert abgebildet.
Eine Beschreibung der Konstruktion und Justage dieser Strecke befindet sich in [24],
wobei die Anderungen zu dieser Version des Versuchsaufbaus im nachsten Abschnitt
beschrieben werden. Als Probe dient eine diinne Goldschicht (d =180 nm) mit einer flr
reflektometrische Messungen hinreichenden optischen Qualitat (Rauigkeit <20 nm, oh-
ne Verunreinigungen und Partikulate), die Uber eine Haftvermittlungsschicht aus Chrom
(d=20nm) auf einen Quarzglassubstrat aufgebracht wurde.
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4.3 Veranderungen des Versuchsaufbaus

Fiir den Messbetrieb werden die in diesem Kapitel aufgefiinrten Anderungen zur Ver-
besserung der Abbildung vorgenommen. Die Umlenkeinheit aus dem Messstrahlen-
gang wird umgebaut, da beim Einrichten ein starker Astigmatismus beobachtet wurde.
Da dieser Abbildungsfehler im Strahlprofil der Referenz nicht vorliegt, kbnnen nur die
zusatzlichen Spiegel einen Einfluss auf das Strahlprofil nehmen. In einer friheren Ver-
sion des Aufbaus mit kleinerem Einfallswinkel auf dem ersten herausnehmbaren Spiegel
HS1 konnte jedoch kein Einfluss beobachtet werden, sodass der Einfallswinkel wieder
auf 45 ° verandert wurde. Fir einen Einfallswinkel > 45 © wird die Flache, die der Strahl
auf dem Spiegel HS1 einnimmt, gréBer, sodass die Verwendung eines elliptischen Spie-
gels notwendig wird. Durch ein zu festes Einspannen des Spiegels in die Halterung wird
der Spiegel leicht deformiert, sodass ein groBBer Einfluss auf das Strahlprofil beobachtet
werden kann. Aufgrund eines Einfallswinkels von 45 © kann der elliptische Spiegel wie-
der durch einen runden Spiegel ersetzt werden, bei dem die Halterung nicht fir eine Ver-
spannung des Spiegels sorgt. So wurde der Astigmatismus aus dem Messstrahlengang
minimiert und die Strahlung kann so einjustiert werden, dass die Intensitatsverteilungen
der Strahlung aus beiden Strahlengangen ahnlicher werden. Wegen der Minimierung
des Einfallswinkels (< 8°) auf der Probenoberflache und der besseren Justage wird ein
zusatzlichen Spiegel US2 im Messstrahlengang benétigt (Abbildung 4.4).

us6 Kamera

US5 us1 US2 HS2 Filterrad

4 4=\

A B HS1  Probe C D US3

Abbildung 4.4: Schematische Darstellung der verédnderten Messstrecke, Referenzstrahlengang
(grdn) und Messstrahlengang (rot). Fokussierlinsen in Positionen A und B, Ob-
jektiv in Position C, Tubuslinse in Position D, herausnehmbare Spielgel = Be-
zeichnung HS, fester Umlenkspiegel = Bezeichnung US, gestrichelte Linien =
Fokuslagen aus dem jeweiligen Strahlengang
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Die Strahlung wird in dem aktualisierten Messstrahlengang flnf mal 6fter reflektiert,
als im Referenzstrahlengang, sodass im spateren Programm zur Auswertung die Bil-
der aus dem Messstrahlengang gespiegelt werden missen. Bei spateren Messungen
stellte sich heraus, dass die Intensitat der Strahlung im maximalen Energiebereich der
Messungen ausreicht, um die reflektiven Keilfilter in der Abschwéachung zu beschéadi-
gen. Daher wird das Filterrad hinter US3 und US4 positioniert. Diese beiden Umlenk-
spiegel werden als unbeschichtete Glaskeile ausgelegt, die jeweils nur circa 4 % der
einfallenden Strahlung reflektieren. Auf diese Weise wird die Intensitat soweit verrin-
gert, dass auf die Verwendung des Keilfilters verzichtet werden kann. Da der erste Filter
nun ein absorbierender Filter ist, kann ausgeschlossen werden, dass Ruckreflexe die
Strahlquelle beschadigen. Durch die Positionierung der Abschwachereinheit hinter der
Tubuslinse entstehen Abbildungsfehler, die jedoch aufgrund der grof3en Brennweite ver-
nachlassigt werden kénnen. Die Fokussierlinse kann im verbesserten Versuchsaufbau
mit einer manuellen Linearachse genauer als in der zuvor verwendeten Cage - Halte-
rung positioniert werden. Weiterhin werden nun zwei Fokussierlinsen verwendet, da sich
zeigte, dass in den Linsenpositionen A und B die Linse leicht unterschiedlich ausgerich-
tet werden muss (aufwendige Justage und daraus resultierende geringe Abweichungen
der Linsenausrichtung). Bei einem Wechsel zwischen den Strahlengédngen musste die
Linse immer wieder neu justiert werden, wodurch die Reproduzierbarkeit stark einge-
schrankt wird. Zur Justage der Fokussierlinse wird eine Konstruktion erstellt, bei der die
Linsen Uber jeweils ein Adapterstlick in eine Spiegelhalterung eingebaut und so tber
die Stellschrauben dieser verkippt werden kénnen (Abbildung 4.5).

Abbildung 4.5: Konstruktionen zur Halterung der Fokussierlinse fir den Referenzstrahlengang
(links) und den Messstrahlengang (rechts)

Mittels Linearachsen wird eine Verschiebung der z - Position entlang der Strahlach-
se gewahrleistet und mittels Anschrauben an das Breadboard, an dem die optischen
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Komponenten angebracht werden, kann ein lateraler Versatz erfolgen. Mittels der Stell-
schrauben an den Spiegelhalterungen kann die Linse verkippt werden, sodass eine
senkrechte Durchstrahlung ermdglicht wird. Dabei wird die Konstruktion so entworfen,
dass sich die Linse automatisch in Strahlhéhe befindet. Das Objektiv wird mit einem funf
- Achs - System ausgeristet, sodass sowohl die Verkippung als auch die Positionierung
in x - und y - Richtung mittels Stellschrauben prazise eingestellt werden kann (Abbil-
dung 4.6). Weiterhin wird zur Verbesserung der Abbildung eine Linse mit einem Linsen-
durchmesser von einem Zoll verwendet, sodass die numerische Apertur gré3er und die
minimal abbildbare Strukturbreite kleiner wird. Die numerische Apertur berechnet sich
dabei aus NA = 1 /(2 - fgz) mit der Blendenzahl fg7, die aus dem Linsendurchmesser
und der Brennweite mit fgz = f /dp berechnet wird, zu NAogpjekiv = 0,508. Fir die mi-
nimale Strukturbreite sy, folgt mit spmin = (1,22 - 1) /(2 - NAopjekiv) €ine Strukturbreite
VON Spin ~ 2,5 um.

Abbildung 4.6: Konstruktion zur Halterung der Objektivlinse

Mittels den drei Stellschrauben an der Rickseite dieser Halterung kann das Objektiv
verkippt und in einem kleinen Bereich in z - Richtung verfahren werden. Die Justa-
ge der Fokuslage (der z - Position) wird im Messstrahlengang Uber die Linearachse an
der Probenhalterung und im Referenzstrahlengang Uber die Stellschraube an der Fo-
kussierlinse realisiert. Daher wird am Objektiv keine groBBe Verstellstrecke entlang der
z- Achse notwendig. Mittels den zwei seitlich angebrachten Stellschrauben kann das
Objektiv senkrecht zur Strahlachse in x - und y - Richtung verstellt werden, sodass die
Strahlung zentrisch auftrifft. FUr die Tubuslinse kann daher eine Konstruktion gewahlt
werden, die eine ahnliche Ausrichtung zur Strahlpropagationsrichtung zulasst, wie bei
der Fokussierlinse (Abbildung 4.7).
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Abbildung 4.7: Konstruktion zur Halterung der Tubuslinse

Zuletzt wird die Probenhalterung mit den verfahrbaren Achsen auf eine Taumelplatte
positioniert, damit sich die Fokuslage beim Verfahren der Achsen nicht relativ zur Pro-
benoberflache verschiebt. Die neuen Konstruktionen werden in die Gesamtkonstruktion
eingebaut, sodass auf eventuelle Kollisionen der Bauteile tGberpUft werden kann. Der
Messstrahlengang wird in der Konstruktion dargestellt, da sich in diesem Strahlengang
mehr optische Komponenten befinden. Damit der Versuchsaufbau komplett mit allen
Anderungen gezeigt werden kann, wird zusatzlich die Halterung der Fokussierlinse im
Referenzstrahlengang dargestellt. Das Filterrad befindet sich nicht in der Konstuktion,
wobei sich der Block, an dem das Filterrad angebracht wird, an der betreffenden Positi-
on im Strahlengang nach US 4 befindet (Abbildung 4.4).
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Abbildung 4.8: Darstellung der neuen Gesamtkonstruktion

4.4 Justage der Messstrecke

Aufgrund der veranderten Messstrecke wird das Vorgehen zur Justage Uberarbeitet.
Zuerst wird der Rohstrahl im Referenzstrahlengang parallel zum Lochraster des Bread-
boards bis zur Kamera einjustiert. Hierbei sind noch keine optischen Elemente auf3er
den Spiegeln im Strahlengang enthalten. Mittels der Kamera kann dabei fir jeden der
Justageschritte ein zentrisches Auftreffen gewahrleistet werden. Im nachsten Schritt
wird die Tubuslinse so eingebaut, dass die Strahlung auf der Linse zentrisch auftrifft
und der Auftreffpunkt der Strahlung auf dem CCD - Chip der Kamera, im Vergleich zum
ersten Schritt, nicht verandert wird. Auf diese Weise muss die Tubuslinse entlang der
optischen Achse durchstrahlt werden, da die Tubuslinse nur in diesem Fall bei zentri-
schem Auftreffen fir den Strahlversatz unwirksam wird. AnschlieBend wird das Objektiv
mittels einer Justierblende zentrisch in die Strahlung eingebaut, sodass die Fokussier-
linsen bezuglich der Blende auf dem Obijektiv einjustiert werden kénnen. Diese mus-
sen wieder zentrisch getroffen und entlang der optischen Achse durchstrahlt werden,
sodass die Strahlung auch nach Einbau der Fokussierlinsen im Mittelpunkt der Justier-
blende an dem Objektiv auftrifft. Dann wird unter Verwendung von der Fokussierlinse
in Linsenposition A das Objektiv einjustiert, sodass die Strahlung wieder zentrisch auf
diesem aulftrifft und im Mittelpunkt der Kamera abgebildet wird. Zuletzt wird der Mess-
strahlengang Uber die nur in diesem enthaltenen Spiegel einjustiert, wobei die Strahlung
flr ein zentrisches Auftreffen auf den Linsen wieder zentrisch auf dem CCD - Chip der
Kamera auftrifft. Im letzten Schritt diirfen alle zuvor einjustierten Elemente nicht weiter
verstellt werden. Fir eine einjustierte Messstrecke werden nach den unter Abschnitt 4.4
beschriebenen Anderungen zwei vergleichbare Strahlprofile erhalten (Abbildung 4.9).
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Abbildung 4.9: Strahlprofile aus Referenz - und Messstrahlengang mit Differenzbildung nach
der Justage

Hierbei sind immer noch Unterschiede zwischen den Strahlprofilen aus beiden Strahlen-
gangen zu erkennen. Die absolute Differenzbildung zeigt jedoch nur sehr kleine Abwei-
chungen von Null, sodass Messungen durchgefuhrt werden kdnnen. Nach dem Justie-
ren der Messstrecke wird eine Fokussuche im Messstrahlengang durchgefihrt, sodass
sich der Fokus der Strahlung auf der Oberflache der Probe befindet. Hierbei kann das
Auftreten von Spallation und Phasenexplosion bei Verwendung von ultrakurz gepulster
Laserstrahlung beobachtet und zur Bestimmung der Fokuslage verwendet werden. So-
bald der Bereich, der hauptséchlich durch Phasenexplosion beeinflusst wird, maximal
wird und der durch Spallation beeinflusste Bereich einen minimalen radialen Abstand
aufweist, befindet sich der Fokus auf der Materialoberflache. Zusatzlich wird aufgrund
des Astigmatismus der Strahlung das Abtragsprofil im Fokus rund, im Falle einer Ver-
schiebung der Fokuslage vor oder hinter die Probenoberflache zeigt sich eine eher el-
liptische Form. Die Versuchsreihe wird mit variabler Fokusposition durch gleichméaBiges
Verstellen der Linearachse der Fokussierlinse in circa 90 um - Schritten durchgefuhrt,
wobei die Abtrédge mittels Lichtmikroskopie ausgewertet werden. Die Bestimmung der
Abtragsdurchmesser wird exemplarisch in Abbildung 4.10 fir jeweils eine Fokusposi-
tion deutlich vor und nach der Probenoberflache dargestellt. Vor bedeutet, dass sich
der Fokus vor der Wechselwirkungszone mit der Probe befindet, vergleiche Abbildung
4.10 links und nach, dass sich der Fokus in der von der Probe reflektierten Strahlung
befindet, vergleiche Abbildung 4.10 rechts.
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Abbildung 4.10: Schema der Bestimmung von Form und GréBe der Abtragsstrukturen anhand
der zwei Messungen mit gréBter Entfernung zur Fokuslage vor (=~ 4,3 mm,
links) und hinter (= 1,2 mm, rechts) der Probenoberflache

Insgesamt werden 67 Messungen durchgeflihrt, von denen jedoch nur einige Fokusla-
gen dargestellt werden, die sich in der Nahe der Probenoberflache befinden (Abbildung
B.1 im Anhang B). Die mit oben gezeigter Messmethode bestimmten Durchmesser in x
- und y - Richtung werden gemittelt, sodass fir Spallation und Phasenexplosion pro Fo-
kusposition ein Wert des Durchmessers vorliegt (Abbildung 4.11). Im Falle der korrekten
Justage mit der Fokuslage auf der Probenoberflache wird der Abtragsdurchmesser der
auBeren Zone minimal und der innere Bereich maximal.
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Abbildung 4.11: Abtragsdurchmesser durch Spallation und Phasenexplosion in Abhangigkeit
der Verschiebung der Fokuslage, bei z ~ 1,4 mm liegt diese auf der Oberflache
der Probe
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Beiz ~ 1,4 mm befindet sich der Fokus auf der Probenoberflache, was in Abbildung B.1
im Anhang B Bild Nummer 5 entspricht. Die Messstrecke wird auf diese Position einjus-
tiert, sodass abschlieBend zur Bestimmung des Fokusradius und der Schwellfluenz von
Gold ein LIU - Plot nach der Methode des quadrierten Durchmessers des hauptsachlich
durch Spallation beeinflussten Gebiets [25] angefertigt wird (Abbildung 4.12).
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Abbildung 4.12: Liu - Plot zur Bestimmung der Schwellfluenz von Gold und des Fokusradius wy
zu wo = (39,8 £ 0,5) um

Die Bestimmung der Abtragsdurchmesser erfolgt, wie in der Fokussuche, durch Lichtmi-
kroskopie. Die Schwellfluenz von Gold (Spallation) wird zur Einteilung der durchzufih-
renden Messungen bendétigt. Bei der Auswertung werden einige Werte nicht verwendet,
da ab einer Fluenz von H = 3 J/cm?, das Durchmesserquadrat des Abtrags von einem
lineraren Verhalten abweicht. Der Fokusradius wird zu (wg = 39,8 £+ 0,5) um und die
Schwellfluenz zu (Hy,, = 1,0 + 0,2) J/lcm? ermittelt. Im Folgenden werden Messungen
diskutiert, die in Abhangikeit der Fluenz dargestellt werden. In diesen Fallen wird mit
der Verwendung des Wortes ,Fluenz®die im Fokus der Strahlung vorliegende Fluenz
beschrieben.

4.5 Auswertealgorithmus

Die Position der Strahlung veréndert sich auf der Kamera zwischen den einzelnen Mes-
sungen infolge von Emissionsschwankungen der Strahlung der Laserquelle, sodass ei-
ne Korrektur in Form eines Auswertealgorithmus notwendig wird. Die Bilder einer Mess-
reihe werden eingelesen und die Schwerpunkte ausgerechnet. Der Mittelpunkt der Ka-
mera ist mit dem Mittelpunkt der Matritzen, in denen die Daten stehen, gleichzuset-
zen. Die Schwerpunkte der einzelnen Bilder miissen um die Differenz aus Mittelpunkt -
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und Schwerpunktkoordinaten verschoben werden, damit alle Bilder an die gleiche Stelle
ausgerichtet werden. AnschlieBend wird von den Messwerten jeweils ein Ausschnitt mit
einer Breite von einem Pixel und einer H6he von 800 Pixeln (entspricht einer H6he von
192 um bei einer 20 - fachen VergréBerung und einer Pixelgré3e von 4,8 um) in x - und
y - Richtung bestimmt. Aufgrund der Ausrichtung zuvor befindet sich nun der Bereich
der maximalen Intensitat im Mittelpunkt des erzeugten Kreuzes. Jeweils ein Rechteck
des Kreuzes (entweder x - oder y - Richtung) dient nun als Schnittkante, mittels wel-
cher der Bereich maximaler Intensitat des Strahlprofils abgetrennt wird. Die Ausschnitte
werden mit steigender Fluenz aneinander gereiht, wobei die Breite des Ausschnitts zur
Verbesserung der Darstellung vergréBert wird. Die Messungen kénnen somit in x - und
y - Richtung, als auch in Mess - und Referenzstrahlengang unterschieden werden.

4.6 Einflisse auf das Messergebnis

Der Einfluss einer nicht senkrecht zur optischen Achse ausgerichteten Linse wird ex-
emplarisch fur alle verwendeten Linsen anhand der Fokussierlinse untersucht. Dabei
wird diese in der neuen Halterung um +2° entlang der y - Achse verdreht (Abbildung
4.13).
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Abbildung 4.13: Schema der Verkippung der Linsen (links) und Colorbar der normierten Inten-
sitétsverteilungen der Abbildung 4.14 (rechts)

Da eine Einbringung der Colorbar in die nachfolgende Abbildung 4.14 den Platz der
einzelnen Bilder einschréankt und gleichzeitig alle Bilder auf das jeweilige Maximum nor-
miert werden, wird die Colorbar separiert und bereits vorher dargestellt (Abbildung 4.13
rechts).
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Abbildung 4.14: Strahlprofil bei Drehung der Fokussierlinse aus Referenzstrahlengang (Ref.)
und Messstrahlengang (Mess.)

Das Strahlprofil verandert sich messbar (Abbildung 4.14). Eine Verdrehung der Fokus-
sierlinse wirkt sich auf das Strahlprofil des Messstrahlengangs starker aus, als auf das
des Referenzstrahlengangs. Die Abbildungen der Strahlprofile stammen aus einer al-
teren Version der Messstrecke, sodass noch nicht alle unter Kapitel 4.3 beschriebe-
nen Veranderungen vorgenommen wurden. Daher wird lediglich untersucht, inwiefern
sich die Strahlprofile in ihrer Form &ndern, ohne davon auszugehen, dass die opti-
malen Strahlprofile vorliegen. Weiterhin wurden die Abbildungen im gepulsten Betrieb
mit einer Pulsfrequenz von f, = 1kHz und der minimal mdglichen Fluenz erstellt, so-
dass nicht die in den Messungen gegebenen Parameter (Einzelpulse und Fluenzen bis
H = 6J/cm2) vorlagen. Trotzdem kann zur Vermeidung einer Veranderung im Strahl-
profil davon ausgegangen werden, dass die Strahlung mdglichst zentrisch und parallel
zu der optischen Achse durch die Linsen propagieren muss.

In der Versuchsdurchfiihrung wird die Fluenz verandert, sodass die Filter zur Abschwa-
chung der Strahlung so ausgesucht werden, dass sie wahrend der Messung nicht ver-
andert werden mussen und die Intensitat auf dem CCD - Chip nicht so grof3 wird, dass
die Kamera zerst6rt wird. Dabei soll die Kamera bei der jeweils maximalen Fluenz ei-
ner Messreihe fast maximal ausgeleuchtet sein, damit mdglichst viele Intensitétsanteile
der Strahlung in den minimalen Fluenzbereichen dieser Messreihe erhalten bleiben und
nicht durch die Abschwéchung und das damit verbundene schlechtere Signal - Rausch
- Verhalnis verloren gehen. Die Fluenzbereiche sind in Tabelle 4.6 zusammengefasst,
wobei zusatzlich zu den eingebauten Keilspiegeln US3 und US4 (Abbildung 4.4), die
jeweils 4% der einfallenden Strahlung reflektieren, die in der Tabelle aufgefihrten opti-
schen Filter im Filterrad, in den Strahlengang eingesetzt werden (Tabelle 4.6).

Tabelle 4.1: Fluenzbereich, Schrittweite und optische Dichte (OD) der verwendeten Filter in den
einzelnen Messungen

Messnummer | Fluenzbereich in J/cm? | Schrittweite in J/cm? | OD der verwendeten Filter

1 0-6 0,1 0,2; 1
2 0-1 0,05 0,2;0,5
3 05-1,5 0,05 1

4 1-2 0,05 1
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Die Messungen werden anschlieBend ohne ein Veréandern der Filter Gber den entspre-
chenden Fluenzbereich durchgefihrt, damit fir eine Messung jeweils die gleichen Be-
dingungen vorliegen. Messungen 2 - 4 werden in kleineren Fluenzschritten aufgeldst,
damit der Bereich um die ermittelte Schwellfluenz von Gold genauer untersucht wird.
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5 Ergebnisse und Diskussion

5.1 Messungen mit Einzelpulsen

Reflektometrische Untersuchungen wurden nach dem im Vorfeld beschriebenen Prin-
zip mit der diinnen Goldschicht durchgefuhrt. Bei einer Messung werden pro Fluenz
drei Bilder der von der Probe reflektierten Strahlung aufgenommen, damit verglichen
werden kann, wie reproduzierbar die Messungen sind. Im Fall von stark voneinander
abweichenden Messungen kann so ein Mittelwert gebildet werden.
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Abbildung 5.1: Messung Nummer 2 im Fluenzbereich von 0J/cm? < H < 1J/cm?in x - und y
- Richtung, mit jeweils drei Wiederholungsmessungen im Messstrahlengang

Exemplarisch fur alle Messreihen soll an Messung Nummer 2 die Vergleichbarkeit der
einzelnen Messungen untereinander und in x -, sowohl wie in y - Richtung diskutiert
werden. Alle anderen Messungen sind in dieser Ausflhrlichkeit im Anhang C.2 - C.6 dar-
gestellt. FUr die einzelnen Messungen einer Messreihe wird eine gute Vergleichbarkeit
in x - und y - Richtung beobachtet (Abbildung 5.1). Die einzelnen Messungen weichen
nur wenig voneinander ab, wobei diese Abweichungen mit dem leichtem Schwanken der
Position und der Intensitéat der Laserstrahlung erkléart werden kann. Bei einem Vergleich
von den Strahlprofilen in x - und y - Richtung fallt auf, dass der Radius der Strahlung in
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y - Richtung teilweise etwas kleiner als in x - Richtung ausfallt. Dieser Unterschied kann
damit erklart werden, dass das Auswertungsprogramm die Strahlquerschnitte nicht ex-
akt auf den Mittelpunkt der Darstellung ausrichtet, sodass davon ausgegangen werden
kann, dass Bereiche leicht auBerhalb des Zentrums der Strahlung verwendet werden
(schematisch in Abbildung 5.2). In beiden Strahlengéngen verbleibt wahrscheinlich zu-
satzlich ein Astigmatismus, der die Dimensionen des Strahlprofils in x - und y - Richtung

verschieden grof3 ausfallen lasst.
]

<

Abbildung 5.2: Schematische Verschiebung der Streifen durch das Auswertungsprogramm

Die Positionen der Strahlung auf dem CCD - Chip der Kamera in x - und y - Richtung
unterscheiden sich jedoch nur in einem kleinen Bereich, sodass die Messergebnisse
untereinander verglichen werden kénnen.
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Abbildung 5.3: Exemplarische Darstellung von Messung Nummer 2 im Messstrahlengang in x -
und y - Richtung

Die einzelnen Messreihen werden dabei wie in Abbildung 5.3 fir jeweils eine der durch-
gefuihrten Wiederholungsmessung dargestellt, wobei eine Darstellung aller abgebilde-
ten Messungen wie beschrieben im Anhang gegeben wird. Fir den Fall einer sehr stark
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schwankenden Intensitat der Strahlung kann Uber die Messwerte gemittelt werden, was
in dem vorliegenden Experiment jedoch nicht der Fall ist. Das Messprinzip der Differenz-
darstellung aus Referenz - und Messstrahlengang erfordert eine gute Vergleichbarkeit
der Messungen. Die Strahlprofile aus beiden Strahlengédngen missen nahezu identisch
sein, damit bei einer Differenzbildung die Einflisse der Wechselwirkung der Strahlung
mit der Probe im Intensitatsprofil sichtbar werden. In diesem Fall weicht jedoch das
Strahlprofil des Referenzsstrahlengangs bei der Messung mit Einzelpulsen sehr stark
von dem des Messstrahlengangs ab, sodass solche Aussagen nicht getroffen werden
kénnen. Wahrend im Messstrahlengang unabhéngig von der Fluenz nahezu gaussfor-
mige Strahlprofile gemessen werden, die bei steigender Fluenz eine steigende Intensitat
aufweisen (Abbildung 5.4 links oben), wird im Referenzstrahlengang ein stark veréander-
tes Strahlprofil im Vergleich zur Rohstrahlung des Lasers aufgenommen (Abbildung 5.4
rechts oben).
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Abbildung 5.4: Messung Nummer 1 (Tabelle 4.6), Messstrahlengang (links) und Referenzstrah-
lengang (rechts), auf das interne Maximum der Intensitat der jeweiligen Strah-
lengange (oben) und auf das globale Maximum beider Strahlengéange (unten)
normiert, x - Richtung

Hierbei steigt die Intensitat nicht kontinuierlich, so wie erwartet, mit steigender Fluenz
an. Obwohl die Intensitaten in beiden Strahlengangen aufgrund der hohen Reflexions-
grade der nur im Messstrahlengang verwendeten Spiegel bei niedrigen Fluenzen &hn-
lich sein sollte, fallen die maximalen Intensitaten der Strahlprofile des Messstrahlen-
gangs bereits ab circa H = 0,5 J/cm? deutlich hdher aus (Abbildung 5.4 links unten),
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als im gesamten Messbereich des Referenzstrahlengangs (Abbildung 5.4 rechts un-
ten). Die oberen Darstellungen werden jeweils auf das Strahlengang interne Maximum
der Intensitat normiert, die unteren auf das globale Maximum beider Strahlengange.
Die Strahlprofile der beiden Strahlengange unterscheiden sich nicht nur deutlich in der
Form, sondern auch in der Intensitat. Daher werden zunachst die Ergebnisse aus bei-
den Strahlengangen getrennt diskutiert, wahrend im Anschluss ein direkter Vergleich,
soweit moglich, erfolgt.

5.2 Referenzstrahlengang

Im Referenzstrahlengang wird bei der Darstellung Uber die gesamte Fluenz ein Strahl-
profil mit kontinuierlich steigender Intensitat erwartet, wobei die Intensitéat gaussférmig
Uber das Strahlprofil verteilt ist, wie im Rohstrahl gegeben (Abbildung 5.5).
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Abbildung 5.5: R&umliche Intensitatsverteilung des Pulses

Bei einer steigenden Fluenz sollte das Strahlprofil gleichmaBig breiter werden, da auf-
grund der Filter bei Messungen niedriger Intensitéat die Randbereiche herausgefiltert
werden, wahrend sie bei hohen Intensitaten die Filter passieren kdnnen. In den Mes-
sungen wird ein stark von den Erwartungen abweichendes Strahlprofil beobachtet (Ab-
bildung 5.6).
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Abbildung 5.6: Messung Nummer 1 im Fluenzbereich von 0J/cm? < H < 6J/cm? im Refe-
renzstrahlengang in jeweils x - und y - Richtung

Im Fluenzbereich von OJ/cm2 < HCK 1J/cm2 kann ein Intensitatsanstieg entspre-
chend den Erwartungen vermutet werden. Im Fluenzbereich von 1J/cm? < H <
6 J/cm? werden in einer gréBeren Entfernung vom Mittelpunkt Intensitatsanteile ge-
messen, die sich mit steigender Fluenz ringférmig weiter vom Mittelpunkt entfernen. Im
Fluenzbereich von 1J/cm? < H < 2,5]/cm? sinkt die aufgenommene Intensitét wie-
der, wahrend sie im Anschluss daran im verbleibenden Fluenzbereich wieder ansteigt.
In y - Richtung erscheint das Strahlprofil deutlich schmaler als in x - Richtung, was auf
den im System verbleibenden Astigmatismus und Fehler im Auswertungsprogramm zu-
rickgefihrt werden kann. Im Strahlengang zur Referenz wird die Strahlung durch einen
noch unbekannten Einfluss stark variiert, wobei erst eine Schwellfluenz erreicht werden
muss, um diese Effekte zu erzeugen. Da in anderen Experimenten (zum Beispiel [17])
mit der verwendeten Laserstrahlung keine solchen Veranderungen der Intensitatsver-
teilung der Strahlung detektiert wurden, wird davon ausgegangen, dass der sich vor der
Fokussierung (vor dem Versuchsaufbau) befindende Strahlengang keinen Einfluss auf
das Strahlprofil hat. In Messung Nummer 2 (Tabelle 4.6) wird ein Fluenzbereich von
0J/cm? < H < 1J/cm? verwendet, in dem die Strahlung noch nicht stark verbreitert
vorliegt. Jedoch kann hier bereits ab einer Fluenz von H = 0,75 J/cm2 eine beginnende
Verbreiterung der aufgenommenen Intensitat beobachtet werden (Abbildung 5.7).
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Abbildung 5.7: Messung Nummer 2 im Fluenzbereich von OJ/cm2 < HZK lJ/cm2 im Refe-
renzstrahlengang in x - und y - Richtung

In diesem Bereich der Fluenz reicht die Intensitat gréBtenteils nicht aus, dass stark von
einer gaussverteilung abweichende Intensitatsprofile erzeugt werden. Im Messbereich
von Messung Nummer 2 reicht die Intensitdt zur Erzeugung von nichtlinearen Effek-
ten noch nicht aus, sodass keine signifikante Anderung des Strahlprofils beobachtet
werden kann. Das Strahlprofil beginnt sich aber ab einer Fluenz von H ~ 0,75 J/cm2
Ubermafig zu verbreitern, als im Falle von einer nur durch die Erh6hung der Pulsenergie
bedingten Verbeiterung. Im Fluenzbereich von Messung Nummer 3 wird der Ubergang
in eine Zone mit deutlichen Veranderungen im Strahlprofil sichtbar. In diesem Bereich
bleibt die Intensitat der Strahlung trotz Erhéhung der Fluenz nahezu gleich, wobei sich
die Intensitatsverteilung der Zone mit maximaler Intensitat in der Mitte nicht weiter ver-
breitert (Abbildung 5.8).
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Abbildung 5.8: Messung Nummer 3 im Fluenzbereich von 0,5 J/cm? < H < 1,5]/cm? im Re-
ferenzstrahlengang in x - und y - Richtung

In Messbereich von Messung Nummer 3 (Tabelle 4.6) wird vermutet, dass der Anteil,
der im Strahlengang absorbiert wird, dem, der durch die Erhéhung der Fluenz zu-
satzlich eingebrachten Intensitét in etwa entspricht. Aufgrund der nichtlinearen Effekte
kann jedoch nicht geschlussfolgert werden, dass die Intensitat wirklich konstant bleibt.
Die maximale Intensitat verandert sich nicht signifikant, wobei sich das Strahlprofil ab-
hangig von der Fluenz verdndert. Der Durchmesser des Rings wird bei Erhéhung der
Fluenz gréBer, wahrend die Abmessungen der inneren Zone mit einer Intensitat von
I > 0,4 I,,x nahezu konstant bleiben.

In Messung Nummer 4 (Tabelle 4.6) fallt die maximale Intensitat in der Mitte der Strah-
lung deutlich ab, wobei sich weiterhin der Strahlquerschnitt der inneren Zone mit einer
Intensitat von I > 0,4 I, ab einer Fluenzvon H ~ 1,4 J/cm2 verringert. Auch hier er-
héht sich die Intensitat in den Randbereichen deutlich und der Durchmesser des Rings
wird weiterhin gréBer (Abbildung 5.9). Dies deckt sich auch mit dem unter Abbildung 5.6
beobachtetem, breiter werdenden, &uf3eren Ring. Als Ursache fir die Veranderungen
der Intensitatsverteilung kann bei den Messungen Nummer 3 und 4 das Auftreten von
nichtlinearen Effekten aufgefihrt werden. Als Grenze fur das Auftreten dieser Effekte
kann im Referenzstrahlengang eine Fokusfluenz von circa H ~ 0,75 J/cm? ermittelt
werden.
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Abbildung 5.9: Messung Nummer 4 im Fluenzbereich von 1J/cm? < H < 2J/cm? im Refe-
renzstrahlengang in x - und y - Richtung

Zur Bestimmung der Position, an dem das Strahlprofil veréandert wird, wird eine spektrale
Vermessung der Strahlung an verschiedenen Positionen in Abhangigkeit der Intensitat
im Strahlengang durchgefiihrt. Im Fokus der Strahlung, welcher in dem Umgebungs-
medium Luft entsteht, liegt die gréBte Strahlungsintensitat vor. Daher wird vermutet,
dass Einflisse auf das Strahlprofil in dieser Zone entstehen. Aus der schematischen
Abbildung der Strahlengange in Abbildung 4.3 folgt, dass das Objektiv das Dielektrikum
darstellt, welches von der Strahlung mit dem geringsten Strahldurchmesser (hdchster
Intensitat) passiert wird. Anhand der Messungen ist eine Verbreiterung des Spektrums
im Referenzstrahlengang erkennbar, welche durch nichtlineare Effekte hervorgerufen
wird (Abbildung 5.10).
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Abbildung 5.10: Gemessene Spektren der Strahlung hinter der Fokussierlinse, hinter der Fo-
kussierung in Luft und hinter dem Objektiv
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Das Ergebnis dieser Messung liefert eine deutliche Verbreiterung des Spektrums hin-
ter dem Objektiv, wobei bereits nach der Fokussierung in Luft eine, im Vergleich zum
Einfluss durch das Objektiv, kleine Anderung des Spektrums auftritt. Mit steigender
Fluenz wird eine gréBer werdende Verbreiterung des Spektrums hinter dem Objektiv
aufgenommen, die jedoch gleichméaBig um die Zentralwellenlange stattfindet. Im Ver-
gleich zur Fokussierlinse besitzt der Durchmesser der Strahlung auf dem Objektiv eine
kleinere Ausdehnung, womit die Intensitat dort deutlich groBer ist. Das Verhaltnis der
Strahlradien betragt 2,75¢cm/0,92 cm /= 3, sodass im Vergleich zur Fokussierlinse eine
9 - fache Strahlungsintensitat im Objektiv vorliegt. Nichtlineare Effekte kénnen daher
im Objektiv starker und in niedrigeren Fluenzbereichen als in der Fokussierlinse auf-
treten. Gleichzeitig wird die Strahlform in der Luft im Fokus, wo die Strahlung deutlich
kleinere Abmessungen als im Objektiv besitzt, nicht so stark beeinflusst, wie im Ob-
jektiv. An dieser Stelle wird vermutet, dass ab einer definierten Intensitat der Strahlung
Selbstphasenmodulation auftritt. In den Bereichen héchster Intensitat wird dabei im Di-
elektrikum ein intensitatsabhangiger Brechungsindex erzeugt, der neue Frequenzen im
Strahlungspuls hervorruft.

Zur Unterstitzung dieser Vermutung soll eine relative Verschiebung der Fokuslage zum
Objektiv die spektrale Messung verifizieren, da diese im Gegensatz zu den Messungen
Nummer 1 - 4 nicht mit Einzelpulsen, sondern im gepulsten Betriebsregime des Lasers
mit einer Pulsfrequenz von f, = 1 kHz durchgefiihrt wurde. Hierfir wird die Fokuslage
durch Verstellen der Fokussierlinse relativ zum Objektiv bewegt, wobei Bilder im Flu-
enzbereich von 0,5 J/cm2 < HL 6J/cm2 aufgenommen werden. Dabei zeigt sich,
dass sich die Intensitat der Strahlung in einer gréBeren Entfernung der Fokuslage vom
Objektiv so erhéht, wie bereits in den Erwartungen geduBert (Anhang Abbildung 5.11).
Die Intensitat steigt bei einer Erhéhung der Fluenz an, wobei sich auch der Durchmes-
ser der Strahlung mit steigender Fluenz vergréBert. FUr eine kleinere Entfernung der
Fokuslage vom Objektiv und fir eine Positionierung der Fokuslage im Brennpunkt des
Objekitvs, wird das Verhalten der Messungen Nummer 1 - 4 beobachtet. Bis zu einer
Fluenz von (hier) H = 1,5 J/cm2 steigt die Intensitat an und der Strahldurchmesser
wird gréBer. Daraufhin nehmen bis zu einer Fluenz von H = 3 J/cm? sowohl Intensi-
tat als auch Strahldurchmesser wieder ab. Bei einem dichter am Objektiv gelegenen
Fokus erhéht sich die Fluenz auf dem Objektiv im Vergleich zur Positionierung in Brenn-
weitenentfernung deutlich, sodass die nichtlinearen Einflisse durch Selbstphasenmo-
dulation starker ausgepréagt vorliegen. Die entsprechenden Messdaten in y - Richtung
werden im Anhang dargestellt (Abbildung C.5). Gleichzeitig wird bei einer gréBeren Ent-
fernung der Fokuslage zum Objektiv der auBere Ring, der sich mit steigender Fluenz
weiter vom Zentrum der Strahlung entfernt, besser ersichtlich, als in der Entfernung der
Brennweite oder kirzer. Der Strahldurchmesser auf dem Objektiv nimmt in diesem Fall
zu, sodass die Intensitat deutlich geringer wird. Dadurch werden die nichtlinearen Ef-
fekte des Objektivs zum groBen Teil unterdriickt, sodass mehr Strahlung das Objektiv
unverandert passieren kann. Daher kann der entstehende Ring teilweise auf EinflUs-
se durch die Fokussierung in Luft zurtickgefihrt werden. Dabei kénnen die immer noch



42 Kapitel 5: Ergebnisse und Diskussion

stattfindenden nichtlinearen Effekte im Objektiv, die jedoch nichtmehr so stark auftreten,
nicht vernachléssigt werden. Im Falle einer Annaherung der Fokuslage an das Objektiv
ist der &uf3ere Bereich nicht mehr so gut sichtbar und im Vergleich zur Fokusposition
fallt auch die das Objektiv passierende Intensitat deutlich geringer aus. Hierbei muss
jedoch auch beachtet werden, dass aufgrund des Bandpassfilters vor der Kamera nur
Strahlanteile mit einer Wellenldnge von A = (800 + 20) nm detektiert werden. Mit da-
von abweichenden Wellenlangen versehene Strahlanteile werden abgeblockt, wodurch
die Intensitat dieser Anteile wegfallt.
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Abbildung 5.11: Variation der Fokuslage im Fluenzbereich von 0,5 J/cm2 <HK 6J/cm2 im
Referenzstrahlengang in x - Richtung, 3,15 mm gréBere Entfernung zum Ob-
jektiv (davor), in Entfernung der Brennweite =0 cm und 3,15mm ndher am

Obejktiv (dahinter)



44 Kapitel 5: Ergebnisse und Diskussion

5.3 Messstrahlengang

Im Messstrahlengang werden die Messungen Nummer 1 - 4 in gleicher Weise durchge-
fihrt. Uber den gesamten Fluenzbereich zeigt sich nahezu kein Einfluss von nichtlinea-
ren Effekten (Abbildung 5.12).
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Abbildung 5.12: Messung Nummer 1 im Fluenzbereich von 0J/cm? < H < 6 J/cm? im Mess-
trahlengang in jeweils x - und y -Richtung

In diesem Fall existiert fir einen gro3en Fluenzbereich keine Verbreiterung oder Ab-
schwachung der Intensitatsverteilung. Mit steigender Fluenz steigt die Intensitat und
das Strahlprofil wird insgesamt breiter. Erst ab einer Fokusfluenz von H ~ 5,3 J/cm?
beginnt die Intensitat in der Mitte der Strahlung zu sinken, wahrend sich die Randbe-
reiche starker verbreitern. Prinzipiell wird durch die vier zusétzlichen Spiegel im Mess-
strahlengang (drei vor der Probe, einer danach), die als dielektrische Spiegel ausgelegt
werden, nur sehr wenig der einfallenden Intensitéat verloren. Weiterhin werden diese bei
einem Einfallswinkel von o« = 45 ° verwendet, wobei laut Herstellerdatenblatt der maxi-
male Reflexionsgrad vorliegt. Gold besitzt bei niedrigen Fluenzen und der verwendeten
Wellenlange ebenfalls einen sehr hohen Reflexionsgrad. Die Unterschiede der Intensi-
taten zwischen beiden Strahlengéngen sind somit vernachlassigbar, wie bereits in der
Differenzbildung in Kapitel 4 gezeigt (Abbildung 4.9). Daher besitzt die Strahlung auf
dem Objektiv anndhernd die selbe Intensitat im Mess -, wie im Referenzstrahlengang.
Zusatzlich wird im Fluenzbereich der Messung 1 die Abtragsschwelle von Gold deutlich
(iberschritten, wobei im Bereich um H ~ 1J/cm? keine Veranderung im Strahlprofil er-
sichtlich wird. Daher sollen auch in diesem Strahlengang die Messungen Nummer 2 - 4
durchgefiihrt werden, da so der entsprechende Bereich um die Schwellfluenz genauer
untersucht wird. In Messung Nummer 2 zeigt sich, dass die Strahlung von der Probe
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ohne sichtbare Veranderung reflektiert wird (Abbildung 5.13).
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Abbildung 5.13: Messung Nummer 2 im Fluenzbereich von OJ/cm2 <HK 1J/cm2 im Mess-
trahlengang in jeweils x - und y -Richtung

Im Fluenzbereich von Messung Nummer 3 zeigt das Strahlprofil, obwohl die Schwellflu-
enz von Gold Uberschritten wird, keine Veranderung (Abbildung 5.14).
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Abbildung 5.14: Messung Nummer 3 im Fluenzbereich von 0,5J/cm? < H < 1,5J/cm? im
Messtrahlengang in jeweils x - und y -Richtung
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Die Pulsdauer der Strahlung fallt deutlich kirzer aus, als die Elektronen - Phononen
Wechselwirkungszeit, sodass der Puls vollstandig vom Material reflektiert wird, bevor
eine Strukturveranderung auftritt. Daher werden auch die Strahlform und die Intensitéat
nicht durch den Abtrag beeinflusst. Entsprechend den Messungen Nummer 2 und 3 wird
in Messung Nummer 4 wieder ein ahnliches Verhalten der reflektierten Strahlanteile
beobachtet (Abbildung 5.15).
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Abbildung 5.15: Messung Nummer 4 im Fluenzbereich von 1J/cm? < H < 2J/cm? im Mess-
trahlengang in jeweils x - und y -Richtung

Die Intensitat steigt mit steigender Fluenz an, das Strahlprofil verbreitert sich aufgrund
der héheren Intensitat nur wenig. Die Strahldurchmesser auf dem Objektiv sind im Re-
ferenz - und Messstrahlengang vergleichbar, sodass auch hier die Intensitat ausreichen
sollte, nichtlineare Effekte zu erzeugen. Daher soll der Einfluss des Probenmaterials auf
die Strahlung betrachtet werden, indem die selben Bedingungen aus Messung Num-
mer 1 vergleichsweise mit einer Silizium - Probe (bulk) durchgefiihrt werden (Messung
Nummer 1: 0J/cm? < H < 6J/cm?, zusétzliche Filter mit OD 0,2 und OD 1). Silizium
besitzt bei einer Wellenlange von A =800 nm einen Reflexionsgrad von R = 0,33 [27],
sodass der reflektierte Anteil eine deutlich geringere Intensitat besitzen sollte. Bei die-
ser Messung soll das Ergebnis mit dem der Goldprobe und dem des Referenzstrah-
lengang verglichen werden, sodass eine Darstellung gewahlt wird, bei der die maxi-
malen Intensitaten der Strahlung Uber die Fluenz aufgezeigt werden (Abbildung 5.16).
Die Kurve des Referenzstrahlengangs verlauft stark abgeflacht, da im Objektiv und zu
geringen Teilen im Fokus in der Luft, wie gezeigt, nichtlineare Effekte auftreten, wel-
che die Intensitat der Strahlung auf der Kamera abschwachen. Im Fluenzbereich von
0J/cm? < H < 1J/cm? wird bei Silizium eine geringere Intensitat als bei Gold gemes-
sen. Dies entspricht in etwa den Erwartungen, wobei ein gréBerer Unterschied aufgrund
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der, bei Raumtemperatur unterschiedlichen, Reflexionsgrade erwartet wurde. Die Flu-
enz von H = 1J/cm? entspricht in etwa einer Intensitat von I = 2,8 - 1013 W /cm?,
sodass der Reflexionsgrad von Gold weiter ansteigen sollte (Abbildung 2.5). Die Kurve
sollte daher eher einen exponentiellen Anstieg aufweisen, da sich sowohl die Intensi-
tat der Strahlung, als auch der Reflexionsgrad erhéht. Bei Fluenzen H > 1 J/cm2 sind
die Kurvenverlaufe ahnlich, wobei fiir hohe Fluenzen von H > 4,5 J/cm? die Steigung
beider Kurven abnimmt. Bei Gold besitzt die Kurve ab einer Fluenz von H = 5J/cm?
einen negativen Anstieg, was einer Intensitatvon 7 = 1,4 - 10'4 W/cm2 entspricht. Das
bedeutet, dass, obwohl die Intensitat durch Erhéhung der Strahlungsenergie ansteigt,
der Reflexionsgrad der Probe sinkt.
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Abbildung 5.16: Maximale Intensitat der reflektierten Strahlung im Bereich von 0 J/cm2 <HK
6 J/cm? bei den Probenmaterialien Gold (Au) und Silizium (Si) und aus dem
Referenzstrahlengang (Ref), zusatzliche Filter mit OD 0,2 + OD 1

Jeder Punkt entspricht hierbei dem maximalen Intensitédtswert eines Bildes in Abhan-
gigkeit von der jeweilig verwendeten Fluenz. Im Silizium liegen bei Raumtemperatur nur
wenige freie Elekironen im Leitungsband vor und weitere Elekironen missen erst aus
dem Valenzband herausgel6st werden. Aufgrund der Erhdhung der Anzahl der freien
Elektronen verandert sich der Reflexionsgrad und solbald die kritische Elektronenzahl
Uberschritten wurde, tritt Totalreflexion auf [28]. Die Strahlung wird somit zum GroBteil
reflektiert. Daher wird fast die gesamte Intensitéat reflektiert, wie das im Falle der Gold-
probe vorliegt.

Da im Messstrahlengang sowohl bei Gold als auch bei Silizium keine nichtlinearen Ef-
fekte im Objektiv auftreten, soll untersucht werden, ob die vorliegende Intensitat durch
die Probe verringert wird, indem die Pulsdauer durch die Wechselwirkung mit dem Ma-
terial verlangert wird. Dazu soll die Fokuslage zur Probenoberflache verschoben wer-
den, wobei die Entfernung zwischen Fokuslage und Objektiv nur vergré3ert werden soll.
Far eine kleinere Entfernung zwischen Objektiv und Fokuslage steigt die Intensitat auf
dem Objektiv aufgrund des kleineren Strahldurchmessers an, sodass nichtlineare Ef-
fekte starker auftreten kénnten. Bei einer groBeren Entfernung wird die Intensitat auf
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der Probenoberflache geringer, sodass erwartet wird, dass die Pulsdauerverlangerung,
sofern vorhanden, geringer wird. Fir eine geringere PulsdauervergréBerung steigt die
Intensitét des Pulses im Objektiv wieder an. Daher sollte sich bei einer Verschiebung
der Fokuslage die aufgenommene Intensitat in einem gewissen Bereich nicht veran-
dern. FUr den Fall einer sehr weit entfernten Fokuslage sinkt die Intensitat wiederum,
da das optische Prinzip des konfokalen Systems dann nichtmehr den Fokus abbildet.
Fir die Messung wird eine Fluenzvon H = 3,5 J/cm2 verwendet, da in diesem Bereich
der Kurvenverlauf von Gold aus Abbildung 5.16 noch linear ansteigt. Die Fokuslage
wird dabei in zehn Schritten mit einer Schrittweite von Az= 1,05 mm variiert (Abbil-
dung 5.17).
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Abbildung 5.17: Messungen bei Verschieben der Fokuslage relativ zum Objektiv im Messstrah-
lengang mit einer Schrittweite von Az = 1,05 mm und 10 Schritten bei einer
Fluenz von H = 3,5 J/cm?

Hierbei wird ein starkes Wandern des Strahlung beobachtet, die auf zwei Gegebenhei-
ten schlieBen I&sst: Erstens kann die Messstrecke nicht ideal eingerichtet sein, wenn
beim Verschieben der Fokuslage die Strahlung wandert. Zweitens bestehen Fehler in
dem Auswertungsprogramm, wenn die verschobenen Strahlprofile nicht auf die Mitte
ausgerichtet werden, sodass in diesen zwei Féllen noch Verbesserungsbedarf besteht.
Trotzdem nimmt die Intensitat mit gréBer werdender Entfernung zwischen Fokuslage
und Objektiv deutlich ab, ohne in einem gréBeren Bereich konstant zu bleiben. Daher
wird davon ausgegangen, dass die Pulsdauer durch die Probenoberflache nicht veran-
dert wird. Durch die Fokussierung wird der Radius der Strahlung innerhalb einer Strecke
von f = 300 mm von w = 2,75 mm auf wo = 39, 8 um verringert, sodass ein Offnungs-
winkel von ® = arctan[(w — wp) /(f)] =~ 0,51 ° angenommen werden kann. Mittels
diesem Winkel kann der Strahlradius bei einer Verschiebung um Az = 1,05 mm nahe-
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rungsweise zu w = tan(®) - Az + wy = 49,1 um berechnet werden. Damit wiirde sich
die Intensitat auf der Probe von I,,, = 1 - 10'* W /cm? auf circa I, = 6,6 - 1013 W /cm?
verringern.

Die Fluenz in der Gegenstandsebene des Objektivs hangt von dem aus der Verschie-
bung der z - Position veranderten Strahlradius ab und kann mithilfe der Strahlkaustik
errechnet werden. Die daraus resultierenden Kurven verlaufen indirekt proportional, da
mit steigendem Radius die Fluenz quadratisch sinkt (Abbildung 5.18). Aus Abbildung
5.17 wird der maximale Wert der Intensitat in der Mitte jedes Streifens nun auf die Flu-
enz von H = 3,5 J/cm? normiert, damit der Verlauf der Intensitat mit dem Fluenzverlauf
aufgrund der Fokusverschiebung verglichen werden kann. Die Verlaufe von normierter
Intensitat und Fluenz stimmen Uberein, sodass die Intensitat in der Gegenstandsebene
sich proportional zur Intensitat in der Abbildungsebene verhalt (Abbildung 5.18 links).
Gleichzeitig werden die Fluenz und der Radius der Strahlung auf dem Objektiv berech-
net und mit dem Wert der Schwellfluenz, ab dem nichtlineare Effekte auftreten, darge-
stellt (Abbildung 5.18 rechts).
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Abbildung 5.18: Links: Fluenz (rot) und Strahlradius (blau) in der Gegenstandsebene des Ob-
jektivs in Abhdngigkeit der z - Position mit den gemessenen normierten maxi-
malen Intensitatswerten, rechts: Fluenz (rot) und Strahlradius (blau) auf dem
Objektivs in Abhangigkeit der z - Position mit kritischer Fluenz zur Erzeugung
nichtlinearer Effekte

Aufgrund der direkten Vergleichbarkeit zwischen Intensitat und Fluenz kann nicht davon
ausgegangen werden, dass durch die Probe eine Verlangerung der Pulsdauer vorliegt.
Weiterhin fallen alle Fluenzen in der Objektivposition gré3er als die kritischen Fluenz
aus, ab der nichtlineare Effekte auftreten. Daher kann zum gegenwartigen Zeitpunkt
noch nicht erklart werden, weshalb im Messstrahlengang keine sichtbaren nichtlinearen
Effekte auftreten.
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5.4 Vergleich beider Strahlengange

Beim direkten Gegeniberstellen beider Strahlengange fallt Giber den gesamten Fluenz-
bereich von Messung 1 auf, dass die Intensitat im Referenzstrahlengang deutlich gerin-
ger ausfallt, als im Messstrahlengang. Fir ein sich dabei nicht veranderndes Strahlprofil
kénnte die Intensitat normiert werden, sodass Unterschiede in der Form ausgewertet
werden kdnnten. Aber auch dieses Profil wird durch die nichtlinearen Effekte im Refe-
renzstrahlengang beeinflusst, sodass kein direkter Vergleich der Strahelngéange durch-
gefuhrt werden kann (Abbildung 5.19).
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Abbildung 5.19: Absolute und relative Darstellung von Messung Nummer 1 im Mess - und Refe-
renzstrahlengang, auf das interne Maximum der Intensitét der jeweiligen Strah-
lengénge (oben) und auf das globale Maximum beider Strahlengange (unten)
normiert, x - Richtung

In diesem Fall wird fur die Darstellung die x - Richtung gewahlt, wobei sich die y - Rich-
tung im Anhang befindet (Anhang Abbildungen C.12 - C.15). Dabei scheint in einem
sehr geringen Fluenzbereich der Unterschied zwischen beiden Strahlengangen noch
nicht sehr grof3 zu sein, sodass im Fluenzbereich von Messung Nummer 2 eine Ver-
gleichbarkeit beider Strahlengéange vermutet werden kann. In der relativen Darstellung
wird deutlich, dass sich das Strahlprofil des Referenzstrahlengangs noch nicht stark
verandert hat, obwohl die Intensitat hier bereits deutlich niedriger ausfallt als im Mess-
strahlengang (Abbildung 5.20). Eigentlich misste die Intensitat hier héher vorliegen, da
die Strahlung hinter der Fokussierlinse bis zum Objektiv ohne Spiegelung nur durch Luft
propagiert und die Schwellfluenz zur Erzeugung nichtlinearer Effekte gréBtenteils noch
nicht Gberschritten wird. Das aufgenommene Strahlprofil der Referenz wird daher nicht
als fiir den Strahlengang reprasentativ angesehen und somit werden keine Differenzbil-
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dungen aus Referenz - und Messstrahlengang angefertigt. Da die Messungen Nummer
3 und 4 bereits diskutiert wurden, werden die entsprechenden Gegenuberstellungen im
Anhang unter Abbildungen C.10 und C.11 gegeben.
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Abbildung 5.20: Absolute und relative Darstellung von Messung Nummer 2 im Mess - und Re-
ferenezstrahlengang, auf das interne Maximum der Intensitat der jeweiligen
Strahlengénge (oben) und auf das globale Maximum beider Strahlengange (un-
ten) normiert, x - Richtung

Der Strahlungsradius im Fokus und auf dem Objektiv kann in Abhangigkeit der Brenn-
weite der Fokussierlinse berechnet werden (Abbildung 5.21).
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Abbildung 5.21: 1y = 35 fs, links: Strahlradius im Fokus in Abhangigkeit der Brennweite der Fo-
kussierlinse, rechts: Strahlradius auf dem Objektiv in Abhangigkeit der Brenn-
weite der Fokussierlinse, minimal mégliche Brennweite (blau gestrichelt), ma-
ximal mégliche Brennweite (rot gestrichelt) und méglicher Brennweitenbereich

(grau)

Die Brennweite des Objektivs bleibt dabei konstant, sodass die Entfernung zwischen
Objektiv und Fokussierlinse entsprechend der Brennweite der Fokussierlinse ange-
passt werden muss. Mit einer gréBeren Brennweite der Fokussierlise folgt ein geringerer
Strahlradius und somit eine héhere Fluenz auf dem Objektiv. Die Auflésung darf dabei
nicht zu klein werden, da sonst keine interpretierbare Abbildung entsteht. In diesem
Fall wéare die Brennweite der Fokussierlinse zu kurz, da der Fokusradius kleiner als die
Auflésungsgrenze des konfokalen Systems wird. Fir die Brennweite der Fokussierlinse
existiert aufgrund der Fluenzerhéhung auf dem Objektiv bei langeren Brennweiten auch
eine Obergrenze, die in diesem Fall der Schwellfluenz von Glas mit Hy,, = 6 J/cm? ent-
spricht. Bei einer Variation der Pulsdauer kann so der mdgliche verwendbare Bereich an
Brennweiten der Fokussierlinse dargestellt werden. Fir eine Pulsdauer von 14 = 35 fs
fallt der Bereich sehr klein aus. Fiir eine Pulsdauer von 1y = 200 fs und ty = 500 fs ver-
breitert sich der Bereich der méglichen Fokussierlinsenbrennweiten (Abbildung 5.22).
Da der Messaufbau in der aktuellen Version zwei Strahlengénge beinhaltet, wird auf-
grund der Anordnung der optischen Elemente eine Brennweite der Fokussierlinse von
mindestens f = 300 mm benétigt. Soll der Messaufbau dabei nicht verandert werden,
so muss die Pulsdauer verlangert werden, damit die Fluenz auf dem Objektiv sinkt.
Sollen Untersuchungen angefertigt werden, die im Bereich der momentan verwendeten
Pulsdauer von 74 = 35 fs liegen, so muss der Aufbau entsprechend angepasst wer-
den.
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Abbildung 5.22: Oben: 7y = 200 fs, unten: tqy = 500 fs, links: Strahlradius im Fokus in Abhan-

gigkeit der Brennweite der Fokussierlinse, rechts: Strahlradius auf dem Ob-
jektiv in Abhangigkeit der Brennweite der Fokussierlinse, minimal mégliche
Brennweite (blau gestrichelt), maximal mdgliche Brennweite (rot gestrichelt)
und méglicher Brennweitenbereich (grau)
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6 Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurde der bereits in Voruntersuchungen [24] errichtete optische Aufbau
zur Messung der Selbstreflektometrie optimiert. AnschlieBend wurden in den Strahlen-
gangen, Referenz - und Messstrahlengang, Messungen mit der Fokuslage in Luft und
auf dem Probenmaterial Gold durchgeflihrt, die ortsaufgelést in x - und y - Richtung
abgebildet und dargestellt wurden. Die Intensitatsverteilung der Strahlung im Referenz-
strahlengang wich stark von einer Gaussform ab, da aufgrund von nichtlinearen Effekten
im Objektiv die Strahlung stark abgeschwécht und das Spekirum verandert wurde. Da-
bei zeigte sich bei der Messung mit Einzelpulsen Uber den gesamten Fluenzbereich ein
mit steigender Fluenz nach auBen wachsender Ring. Das im Vorfeld erdachte Mess-
prinzip der Differenzbildung aus Referenz - und Messstrahlengang konnte daher nicht
durchgefuhrt werden, da das stark veranderte Strahlprofil nur im Strahlengang der Re-
ferenz auftrat. Bei Untersuchungen zu diesem Einfluss stellte sich heraus, dass haupt-
sachlich im Objektivmaterial ein Auftreten von nichtlinearen Effekten, hier vermutlich
Selbstphasenmodulation, zu einer Verbreiterung des Spektrums und einer Veranderung
des Strahlprofils fihrte. Zu einem kleineren Anteil trug auch die Fokussierung in Luft zu
einer Verbreiterung des Spektrums bei, jedoch fiel dieser Anteil im Vergleich zum Ob-
jektiveinfluss nur sehr gering aus. An dieser Stelle kann ein gréBerer Strahldurchmesser
auf dem Objektiv dazu beitragen, dass durch die geringere Intensitat der Einfluss der
Nichtlinearitat minimiert wird. Falls sich der Einfluss der Luft hierbei als stérend her-
ausstellt, kann die Bearbeitungszone (ab der Fokussierlinse bis zum Objektiv) in einer
Vakuumkammer positioniert werden, was aber aufgrund der nur geringen Verbreiterung
des Spektrums eventuell nur eine geringe Verbesserung bewirkt. Andernfalls muss die
Pulsdauer erhéht werden, damit die Intensitat allgemein sinkt. Ein gréBerer Strahldurch-
messer kann durch die Verwendung eines Objektivs mit groBerer Brennweite oder einer
Fokussierlinse mit geringerer Brennweite erzielt werden, da sich im ersten Fall der Ab-
stand zwischen Fokusposition und Objektiv entsprechend verlangert und im zweiten Fall
die starkere Fokussierung einen gréBeren Divergenzwinkel bewirkt. Um im ersten Fall
eine konstante VergréBerung beizubehalten, kann die Brennweite der Tubuslinse ange-
passt werden, sodass beispielsweise ein System aus Objektiv mit einer Brennweite von
f = 100 mm und Tubuslinse mit einer Brennweite von f = 2 m méglich wird. Hierdurch
sinkt jedoch die numerische Apertur, wobei dieser Umstand fir das Strahprofil nur dann
kritisch wird, wenn dadurch die Anderungen im Strahlprofil nicht sichtbar werden.

Im Messstrahlengang wurde hauptséachlich das Probenmaterial Gold und zu Vergleichs-
zwecken auch Silizium untersucht. Dabei zeigte sich bei Gold ein Verlauf der Intensi-
tat bei steigender Fluenz, der im Vorfeld vom Referenzstrahlengang erwartet wurde.
Die Intensitat stieg nahezu linear bis zu einer Fluenz von H = 4,5 J/cm2 an. Danach
nahm die Steigung bis in den negativen Bereich ab. Beim Vergleich mit Silizium ergab
sich, trotz des stark unterschiedlichen Reflexionsgrads bei Raumtemperatur, ein nahe-
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zu gleicher Verlauf wie bei Gold. Als Begriindung wurde hierfir die Wechselwirkung der
Strahlung mit ausschlieBlich dem Elektronensystem vermutet, welches sich bei Silizium
aufgrund der sehr schnellen Erzeugung von freien Elektronen und dem daraus resultie-
rendem Auftreten von Totalreflexion anscheinend ahnlich verhalt. Fir Klarheit kénnen
hier Untersuchungen mit weiteren Probenmaterialien sorgen. Falls auch bei diesen ein
ahnlicher Verlauf beobachtet wird, kann davon ausgegangen werden, dass sich inner-
halb der kurzen Pulsdauer das Elektronensystem der jeweiligen Materialien vergleich-
bar verhélt. Weiterhin wurde untersucht, ob die Wechselwirkung der Strahlung mit dem
Probenmaterial die Pulsdauer der Strahlung verandert. In diesem Fall wurde vermutet,
dass eine Anderung der Pulsdauer nicht vorlag. Genauere Untersuchungen, die auf die
Bestimmung der Pulsdauer spezialisiert sind, kdnnen hier genauere und besser inter-
pretierbare Ergebnisse liefern.

In jedem Fall muss das zur Auswertung verwendete Programm Uberarbeitet werden, da-
mit die Strahlprofile richtig ausgeschnitten und ausgerichtet werden. Zuletzt wird emp-
fohlen, dass Freiheitsgrade der einzelnen Bauteile der Messstrecke eingeschrankt wer-
den, damit diese besser aufeinander ausgerichtet werden kénnen. Eine Positionierung
in einem Cage - System wirde zur Fixierung der Elemente beziglich der H6he Uber
dem zugrundeliegendem Breadboard beitragen, womit der Einfluss einer fehlerhaften
Justage ausgeschlossen (beziehungsweise weiter minimiert) werden kann. In weiteren
Arbeiten werden diese Vorschlage umgesetzt, sodass weitere aussagekraftige Messun-
gen durchgefliihrt und Simulationen besser fundiert werden kénnen.
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Anhang A:

Zur Berechnung der Intensitat wird die Pulsspitzenleistung Pnax bendtigt, die Gber

Ep
Phax = — (A-1)
TH
mit der Pulsenergie E}, und der Pulsdauer 7y berechnet wird. Mit dieser kann fiir Strah-
lung mit gaussférmiger Intensitatsverteilung die Intensitat Gber

I = 2'Pmax

p— (A.2)

0
mit dem Strahlradius wqy berechnet werden. Hier soll fiir realistische Werte eine Ver-
gleichsrechnung durchgefiihrt werden, die den Einfluss einer nur sehr gering veréander-
ten Pulsdauer darstellt. Die Pulsenergie wird mit £, = 50 uJ, der Fokusradius entspre-
chend dem in dieser Arbeit bestimmten Wert mit wg = 39,81 um und zwei verschiedene
Pulsdauern mit 741 = 35 fs und 1> = 100 fs angenommen. Damit ergibt sich bereits
eine Abweichung der Intensitat im Bereich einer Zehnerpotenz, was fir Simulationen
einen erheblichen Unterschied bedeutet, vergleiche Tabelle A.1.

Tabelle A.1: Pulsspitzenleistung und Intensitat in der Beispielrechnung
Rechnung 1 2
Prax/ GW 2,86 1,00
I/(TW/cm?) | 114,77 40,17
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Abbildung B.1: Abtragsprofile aus der Fokussuche, in Bild 5 befindet sich der Fokus auf der
Probenoberflache
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Abbildung C.1: Messung Nummer 1 im Fluenzbereich von 0J/cm? < H < 6J/cm? im Refe-
renzstrahlengang in x - und y - Richtung
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Abbildung C.2: Messung Nummer 2 im Fluenzbereich von OJ/cm2 < HZK 1J/cm2 im Refe-
renzstrahlengang in x - und y - Richtung
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Abbildung C.3: Messung Nummer 3 im Fluenzbereich von 0,5 J/cm? < H < 1,5J/cm? im Re-
ferenzstrahlengang in x - und y - Richtung
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Abbildung C.4: Messung Nummer 4 im Fluenzbereich von 1J/cm? < H < 2J/cm? im Refe-
renzstrahlengang in x - und y - Richtung
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Abbildung C.5:
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Abbildung C.6: Messung Nummer 1 im Fluenzbereich von 0J/cm? < H < 6J/cm? im Mess-
strahlengang in x - und y - Richtung
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Abbildung C.7: Messung Nummer 2 im Fluenzbereich von 0J/cm? < H < 1J/cm? im Mess-
strahlengang in x - und y - Richtung
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Abbildung C.8: Messung Nummer 3 im Fluenzbereich von 0,5J/cm? < H < 1,5J/cm? im
Messstrahlengang in x - und y - Richtung
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Abbildung C.9: Messung Nummer 4 im Fluenzbereich von 1J/cm? < H < 2J/cm? im Mess-
strahlengang in x - und y - Richtung
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Abbildung C.10: Absolute und relative Darstellung von Messung Nummer 3 im Mess - und Refe-
renzstrahlengang, auf das interne Maximum der Intensitat der jeweiligen Strah-
lengénge (oben) und auf das globale Maximum beider Strahlengénge (unten)
normiert, x - Richtung
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Abbildung C.11: Absolute und relative Darstellung von Messung Nummer 4 im Mess - und Refe-
renzstrahlengang, auf das interne Maximum der Intensitat der jeweiligen Strah-
lengénge (oben) und auf das globale Maximum beider Strahlengéange (unten)
normiert, x - Richtung
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Abbildung C.12: Absolute und relative Darstellung von Messung Nummer 1 im Mess - und Refe-
renzstrahlengang, auf das interne Maximum der Intensitat der jeweiligen Strah-
lengénge (oben) und auf das globale Maximum beider Strahlengénge (unten)
normiert, y - Richtung
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Abbildung C.13: Absolute und relative Darstellung von Messung Nummer 2 im Mess - und Refe-
renzstrahlengang, auf das interne Maximum der Intensitat der jeweiligen Strah-
lengénge (oben) und auf das globale Maximum beider Strahlengénge (unten)
normiert, y - Richtung
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Abbildung C.14: Absolute und relative Darstellung von Messung Nummer 3 im Mess - und Refe-
renzstrahlengang, auf das interne Maximum der Intensitat der jeweiligen Strah-
lengénge (oben) und auf das globale Maximum beider Strahlengénge (unten)
normiert, y - Richtung
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Abbildung C.15: Absolute und relative Darstellung von Messung Nummer 4 im Mess - und Refe-
renzstrahlengang, auf das interne Maximum der Intensitat der jeweiligen Strah-
lengénge (oben) und auf das globale Maximum beider Strahlengéange (unten)
normiert, y - Richtung
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