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Die Bestrahlung einer diinnen Goldschicht (Schichtdicke d, = 150 nm, 25 nm Haftvermittlerschicht aus Chrom,

Substrat:
dauerty =40 fs,

Quarzglas) mit Einzel- und Doppelpulsen von ultrakurz gepulster Laserstrahlung (Puls-
Wellenldnge A =800 nm, zeitlicher Pulsabstand At=400 ps, Spitzenfluenz pro Puls

H, = 1,5 H,y,,, Hy, — Ablationsschwelle) ergibt signifikante Unterschiede zwischen der Topologie der Ablations-
strukturen des Einzel- und des Doppelpulses. Durch Simulationen mit Hilfe des Zwei-Temperatur-Modells in
Kombination mit der Hydrodynamik (TTM-HD) kénnen diese unterschiedlichen Topologien erkldrt werden. Die
Ursache stellt dabei die Wechselwirkung des zweiten Pulses mit der durch den ersten Puls erzeugten Ablations-
wolke, deren Erhitzung durch die Absorption des zweiten Pulses und die anschliefSende allseitige Expansion des
entstehenden Gas-Fliissigkeits-Gemisches dar. Die berechneten Ergebnisse werden durch ultraschnelle abbil-

dende Reflektometrie bestdtigt und validiert.

1. Einleitung

Ultrakurz gepulste Laserstrahlung mit Pulsdauern im
Femto- bis Pikosekundenbereich ermdglicht die prazise
und effiziente Strukturierung von Festkérperoberfla-
chen aufgrund der geringen warmebeeinflussten Zone,
wodurch sich in industriellen Verfahren, wie der Mikro-
strukturierung von Oberflachen [1] oder dem Scriben fur
die Solarindustrie [2, 3] der Einsatz von ultrakurz gepuls-
ten Lasersystemen etablieren konnte. Durch eine konti-
nuierliche Weiterentwicklung der Laser- und Verfahrens-
technik konnte die Bearbeitungseffizienz und Bearbei-
tungsqualitat weiter gesteigert werden, was insbeson-
dere durch den Einsatz hochrepetierender Lasersys-
teme [4, 5] sowie der Verwendung von Lasersystemen
mit schnellen Pulsfolgen (sogenannten Bursts, d.h.
Gruppen von Einzelpulsen in einer hochfrequenten pe-
riodischen Abfolge) gelang. Dabei sind derzeit Pulswie-
derholfrequenzen innerhalb der Pulsfolgen sowohl im
MHz- als auch im GHz-Bereich moglich [6-8]. Die erzeug-
ten Abtragsstrukturen sowie das daraus resultierende
Abtragsvolumen und die Abtragseffizienz bei Bestrah-
lung Materialien mit schnellen Pulsfolgen im GHz-Modus
(zeitlicher Pulsabstand 200 - 400 ps) unterscheiden sich
grundlegend von der Bestrahlung mit schnellen Pulsfol-
gen im MHz-Modus (zeitlicher Pulsabstand 12,5 - 16 ns).
Die physikalischen Ursachen, welche eine Anderung der
Topografie der Abtragsstrukturen in Abhangigkeit von
der Anzahl an Pulsen und deren zeitlicher Abstand be-
wirken, sind jedoch noch nicht verstanden. FUr eine sys-
tematische Untersuchung dieser Abhangigkeiten ist eine
systematische Variation der Pulsanzahl und deren zeitli-
chen Abstdnde in Kombination mit der Modellierung
und Simulation des Abtragprozesses [9] sowie der An-
wendung von ultraschneller Messtechnik [9, 10] notwen-
dig. Aus diesem Grund sollen in diesem Artikel erste Un-
tersuchungen fir einen Doppelpuls von ultrakurz ge-

pulster Laserstrahlung (Pulsdauer 7y =40fs, Wellen-
lange A = 800 nm) mit einem konstanten zeitlichen Puls-
abstand At = 400 ps vorgestellt werden.

2. Material und Methoden

Zur Erzeugung von Doppelpulsen von ultrakurz gepuls-
ter Laserstrahlung wurde die vom Laser (Ti-Saphir Laser,
Astrella, Coherant Inc.) emittierte Laserstrahlung (Puls-
dauer t =40 fs, Wellenlange 2 = 800 nm) in einem auf
dem Prinzip eines Mach-Zehnder-Interferometers basie-
renden Aufbaus mit Hilfe eines polarisationsabhangigen
Strahlteilers in zwei Teilstrahlen mit unterschiedlicher
Polarisation aufgeteilt (Abbildung 1). Durch die Verwen-
dung von jeweils einer 1/4 - Wellenplatte und einem
Endspiegel in beiden Interferometerarmen wurde die
Polarisation durch das zweimalige Propagieren durch
die 1/4 - Wellenplatte um 90° relativ zur urspringlichen
Polarisationsrichtung im jeweiligen Interferometerarm
gedreht, wodurch die beiden Teilstrahlen nach der Pro-
pagation durch den Strahlteiler wieder kollinear verlau-
fen, jedoch orthogonale Polarisationsrichtungen besit-
zen. Der zeitliche Pulsabstand kann durch die Verwen-
dung einer mechanischen Verzdgerungsstrecke in ei-
nem Interferometerarm definiert eingestellt werden.
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Abbildung 1: Schematischer Aufbau zur Erzeugung von Dop-
pelpulsen von ultrakurz gepulster Laserstrahlung
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Abbildung 2: Mittels Laserscanningmikroskopie bestimmte Topografie der Abtragsstrukturen einer diinnen Goldschicht

(dzau = 150 NmM, d, ¢, = 25 nm, Quarzglasssubstrat) nach Bestrahlung mit Einzelpulsen von ultrakurz gepulster Laserstrahlung
(ty =40 fs, A =800 nm, AOI = 53°) mit a) H, = 1,5 Hy,, und b) H, = 3,0 Hy,, sowie c) nach Bestrahlung mit Doppelpulsen von ultra-

kurz gepulster Laserstrahlung mit Hy = 2 - 1,5 Hy,. (0ben). Weiterhin ist der Vergleich der experimentell erhaltenen mit der simu-

lierten Abtragstiefe dargestellt (unten).

Der optische Aufbau zur Erzeugung von Doppelpulsen
wurde in den vorhandenen Pump-Probe-Aufbau [10] in-
tegriert. Im Pump-Probe-Aufbau erfolgt die Bestrahlung
der Materialoberflache mit der Pumplaserstrahlung
(Doppelpuls) unter einem Einfallswinkel von A0I = 53°.
Durch die Integration einer 1/4 - Wellenplatte vor der
Fokussierlinse (f' =150 mm) wird die Polarisationsrich-
tung der beiden Pulse auf jeweils links- und rechtsdre-
hende zirkulare Polarisation eingestellt, wodurch fir
beide Pulse der gleiche Reflexionsgrad vorliegt und der
Einfluss der unterschiedlichen Polarisationsrichtung der
beiden Pulse auf das Ergebnis der Wechselwirkung der
Laserstrahlung mit dem Material minimiert wird.

Far die Untersuchungen wurde eine 150 nm dicke Gold-
schicht auf einem Substrat aus Quarzglas verwendet.
Weiterhin befindet sich noch eine ca. 25nm dicke
Schicht aus Chrom zwischen der Goldschicht und dem
Substrat als Haftvermittler. Die Goldschicht wurde mit
einem Doppelpuls mit einem zeitlichen Pulsabstand von
400 ps bestrahlt, wobei jeder einzelne Puls des Doppel-
pulses eine Spitzenfluenz von H, = 1,5 Hy,, und somit
insgesamt Hy, = 2 - 1,5 Hy,, aufwies. Die Schwellfluenz
Hy, fUr einen Materialabtrag wurde im Vorfeld mit der
Methode des quadrierten Strahldurchmessers in Abhan-
gigkeit vom naturlichen Logarithmus der Fluenz (Liu-
Plot-Methode [11]) bestimmt. Fur einen Vergleich und
zur Interpretation der erhaltenen Abtragsstrukturen
nach der Bestrahlung mit einem Doppelpuls wurde die
Goldschicht ebenfalls mit einem Einzelpuls mit jeweils
Hy = 1,5 Hy, und Hy = 3,0 Hy,, bestrahlt, wodurch zum
einen Ruckschlisse auf die Wechselwirkung des ersten
Pulses mit dem Material getroffen werden kénnen und
zum anderen ein direkter Vergleich des Doppelpulses

mit einem Einzelpuls gleicher Gesamtenergie maoglich
ist.

Die Topografie der erhaltenen Abtragsstrukturen wur-
den mittels Laserscanningmikroskopie bestimmt.

3. Topografie der Abtragsstrukturen

Die durch die Bestrahlung der Goldschichten mit Einzel-
pulsen erzeugten Abtragsstrukturen weisen flr beide
untersuchten Fluenzen, Hy = 1,5 Hy,r und Hy = 3,0 Hy,p,
eine konstante Abtragstiefe von ca. 100 nm Uber die ge-
samte Abtragsstruktur auf und sind von einer Erhéhung
am Rand gekennzeichnet (Abbildung 2 a und b), was be-
reits in Vorversuchen beobachtet wurde [9, 12]. Die To-
pografie der Abtragsstruktur, welche durch die Bestrah-
lung mit Doppelpulsen erzeugt wurde, weist hingegen
mehrere verschiedene Teilbereiche auf (Abbildung 2 c),
wobei anzumerken ist, dass die Uberlagerung der bei-
den Teilpulse nicht optimal war, wodurch durch den Ver-
satz der beiden Teilpulse weitere Teilstrukturen entstan-
den sind, welche jedoch in diesem Artikel nicht weiter
diskutiert werden sollen und stattdessen die Haupt-
strukturen im Mittelpunkt stehen. In der Mitte der Wech-
selwirkungszone wurde die komplette Goldschicht so-
wie die Haftvermittlerschicht aus Chrom abgetragen.
Durch den Vergleich mit den Abtragstrukturen des Ein-
zelpulses wird deutlich, dass die lateralen Abmessungen
des Abtrages in der Mitte exakt den lateralen Abmessun-
gen der Abtragsstruktur des Einzelpulses mit
Hy = 1,5 Hy, entsprechen (Abbildung 2 a und ¢, rote El-
lipse mit durchgezogener Linie). Die Abtragsstruktur in
der Mitte ist von zwei Ringstrukturen umschlossen. Die
erste Ringstruktur weist eine Erhéhung im Vergleich zum



t=10ps

-0.9

t=100 ps @

o Phase
-0.6

-0.31 vacuum

R VN |
0.3 | Substrate
12 0.6

Ho = 1.4 Jlcm?
z/pm

E
8
5 0.9
@ 0.6
-0.31

00 ——a

0.3 1

N
Ho = 2.8 Jicm?
z/pm

0 0.6

-20 -10 O 10 20
X/ pm

Abbildung 3: Simulierte quasi-zweidimensionale Verteilung der Dichte p und des Aggregatzustandes einer diinnen Goldschicht
(dzay = 150 NmM, d, ¢, = 25 nm, Quarzglasssubstrat) fur die Zeitpunkt a) 10 ps, b) 100 ps und c) 1000 ps nach der Anregung mit
einem Einzelpuls von ultrakurz gepulster Laserstrahlung (zy = 40 fs, A = 800 nm, H, = 1,5 Hy,. (0ben) und H, = 3,0 Hy,(unten)).

unbearbeiteten Material auf, welche jedoch unregelma-
Rig ist und abgerundete Kanten aufweist. Dieser ersten
Ringstruktur schliet sich eine zweite Ringstruktur an,
welche durch eine konstante Abtragstiefe von
ca.-100 nm gekennzeichnet ist und exakt die gleichen la-
teralen Abmessungen wie die Abtragsstruktur des Ein-
zelpulses mit Hy = 3,0 Hy,, besitzt. (Abbildung 2 b und c,
rote Ellipse mit gestrichelter Linie).

Zur Erklarung der Topografie der erhaltenen Abtrags-
strukturen wurden Simulationen auf der Basis des Zwei-
Temperatur-Modells (Engl. TTM - two-temperature mo-
del) in Verbindung mit hydrodynamischen Berechnun-
gen (HD - Hydrodynamics), kurz TTM-HD-Berechnungen
[9], durchgefuhrt (Abbildung 3 und Abbildung 4).

Anhand der simulierten quasi-zweidimensionalen Ver-
teilungen [9] der Dichte p und des Aggregatzustandes
der Einzelpulse mit Hy = 1,5 Hy, und Hy = 3,0 Hy, (Ab-
bildung 3) wird deutlich, dass bei beiden Fluenzen Spal-
lation auftritt. Durch Spallation wird immer eine dinne
geschlossene Schicht aus flissigem Material an der
Oberflache des Wechselwirkungsbereiches abgetragen.

Dreidimensional gesehen ergibt sich somit eine als Spal-
lationsblase oder Spallationskuppel bezeichnete Struk-
tur. Zwischen der geschlossenen Schicht und dem nicht-
abgetragenen Material befindet sich eine schaumartige
Struktur. FUr Hy = 3,0 Hy,, tritt zusatzlich noch Phasen-
explosion in der Mitte der Wechselwirkungszone auf, je-
doch beeinflusst das dabei entstehende Gas-FlUssig-
keits-Gemisch (GFG) nicht die Ablation von Material, so-
dass fur beide Fluenzen Spallation die Ursache der Abla-
tion darstellt. In der Simulation ergibt sich fur beide
Fluenzen ebenfalls eine konstante Abtragstiefe, welche
nahezu mit der experimentell bestimmten Abtragstiefe
(Abbildung 2 a, unten) tUbereinstimmt. Die Ursache der
konstanten Abtragstiefe stellt die Interferenz der indu-
zierten Verdichtungs- und Verdidnnungswellen dar [9].
Der simulierte Durchmesser der Abtragsstruktur (Abbil-
dung 2 a, unten) ist bei beiden untersuchten Fluenzen
groRer als der experimentell bestimmte Durchmesser
der Abtragsstruktur, was durch das verwendete eindi-
mensionale Modell zu begrinden ist [9]. In der Simula-
tion sind keine lateralen Krafte und Spannungen vorhan-
den, welche dem Materialabtrag entgegenwirken, was
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Abbildung 4: Simulierte quasi-zweidimensionale Verteilung der Dichte p und der Elektronentemperatur T, einer dinnen Gold-
schicht (d,a, = 150 NmM, d, ¢, = 25 nm, Quarzglasssubstrat) fir die Zeitpunkte 1,5 ps bis 1000 ps nach der Anregung mit einem
Doppelpuls von ultrakurz gepulster Laserstrahlung (z; = 40 fs, 1 = 800 nm, At = 400 ps, Hye = 2 - 1,5 Hyyy)-
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Abbildung 5: Vergleich von experimentell bestimmter ortsaufgeldster relativer Anderung des Reflexionsgrades AR/R (oben und
Mitte) mit der simulierten quasi-zweidimensionale Verteilung der Dichte p und der Elektronentemperatur T, einer dinnen Gold-
schicht (d,a, = 150 NnmM, d, ¢, = 25 nm, Quarzglasssubstrat) fir die Zeitpunkte 1,5 ps bis 800 ps nach der Anregung mit einem
Doppelpuls von ultrakurz gepulster Laserstrahlung (z; = 40 fs, 1 = 800 nm, At = 400 ps, Hye = 2 - 1,5 Hyyy)-

im Experiment jedoch der Fall ist. Anhand der simulier-
ten quasi-zweidimensionalen Verteilung der Elektronen-
temperatur T, des Doppelpulses wird deutlich, dass der
erste Puls eine identische Dynamik der Ablation bis zu
t =400 ps wie ein Einzelpuls mit Hy = 1,5 Hy,, bewirkt
(vgl. Abbildung 3 und Abbildung 4). Ab einer Zeit von
400 ps findet die Wechselwirkung mit dem zweiten Puls
statt. Dieser wechselwirkt zum einen mit dem durch
Spallation abgetragenen Material des ersten Pulses und
zum anderen mit dem noch nicht abgetragenen Mate-
rial. Die in der dinnen flissigen Schicht der Spallations-
blase absorbierte Energie des zweiten Pulses bewirkt
eine nahezu instantane und extreme Erhdhung der
Elektronentemperatur auf Werte von tber 100 kK, da die
dunne flussige Schicht nur eine geringe Masse aufweist
und keine Warmeleitung zu Material in grof3eren Tiefen
stattfinden kann. Folglich findet innerhalb von 10 ps
nach der Wechselwirkung Phasenexplosion der diinnen
Schicht statt, wobei sich das entstehende Gas-FlUssig-
keits-Gemisch explosionsartig in alle Raumrichtungen
ausdehnt. Die sich allseitig ausdehnende Ablations-
wolke kollidiert ab einer Zeit von ca. 530 ps, was ca.
130 ps nach der Wechselwirkung mit dem zweiten Puls
entspricht, mit dem noch nichtabgetragenen Material
des ersten Pulses, welches ebenfalls flissig ist. Der
durch diese Kollision tbertragene Impuls bewirkt in der
Simulation eine starke Deformation des Substrates, was
fur t = 1000 ps deutlich zu sehen ist und erneut durch
die fehlenden lateralen Krafte im verwendeten eindi-
mensionalen Modell zu begrinden ist. Im Experiment ist
daher eine geringere Deformation des Substrates anzu-
nehmen, da das am Substrat keine Beschadigungen
sichtbar sind. Eine solch starke Deformation, wie in der
Simulation, wirde jedoch zwingend zu Schadigungen

fuhren. Stattdessen wird durch den Impulstbertrag der
Ablationswolke das flussige Material aus dem Wechsel-
wirkungsbereich herausgedruckt, was die H6hendaten
der ersten Ringstruktur um den Abtragsbereich in der
Mitte erklart. Die Erhdhung stellt daher wiedererstarte
Schmelze dar. Die Ubereinstimmung der lateralen Ab-
messungen des Abtragsbereiches in der Mitte des Dop-
pelpulses mit den lateralen Abmessungen der Abtrags-
struktur des Einzelpulses mit Hy = 1,5 Hy,, sind daher
das Ergebnis der Absorption des zweiten Pulses in der
Ablationswolke des ersten Pulses und der anschlieRen-
den Wechselwirkung der durch den zweiten Puls weiter
aufgeheizten und nun allseitig expandierenden Ablati-
onswolke mit dem vom ersten Puls noch nicht abgetra-
genen Material.

Die konstante Abtragstiefe der Ringstruktur des Doppel-
pulses mit den gleichen lateralen Abmessungen wie die
Abtragsstruktur des Einzelpulses mit Hy = 3,0 Hy,, ist
hingegen auf Warmeakkumulation zurtckzufihren. Da
der erste Puls in diesen Bereichen noch keinen Abtrag
bewirkt, verbleibt die gesamte absorbierte Energie in
der Schicht und wird durch Warmeleitung gleichmaRig
in z-Richtung verteilt. Die Warmeleitung in das Substrat
kann fur die Zeitdauer von At = 400 ps vernachlassigt
werden. Die nun zusatzlich absorbierte Energie des
zweiten Pulses des Doppelpulses (DP) bewirkt eine Ge-
samtenergiedichte in der Schicht, welche ungeféhr der
Energiedichte eines Einzelpulses (SP) mit doppelter
Fluenz und damit Hysp = Hiotpp €ntspricht.



4. Abbildende Pump-Probe Reflektometrie

Anhand der durchgefuhrten quasi-zweidimensionalen
kann die Topografie der experimentell bestimmten Ab-
tragsstrukturen fUr beide Einzelpulse sowie den Doppel-
puls erklart werden. Dieser Vergleich stellt jedoch nur ei-
nen ex situ Vergleich dar und erlaubt keine Ruckschlisse,
ob die simulierte Dynamik der Ablation korrekt ist. Aus
diesem Grund, wurde ultraschnelle Messtechnik in Form
von abbildender Pump-Probe Reflektometrie [10] ange-
wandt.

Die mittels abbildender Pump-Probe Reflektometrie be-
stimmte orts- und zeitaufgeléste relative Anderung des
Reflexionsgrades AR/R korreliert mit der berechneten
Dynamik der Ablation (Abbildung 5). So wurden fur
t = 1,5 ps nach der Anregung durch den ersten Puls die
groRten Werte AR/R mit den gréRten Durchmessern ge-
messen. Zu diesem Zeitpunkt liegt noch keine Ablation
durch Spallation vor und AR/R wird nur durch die Ande-
rung der Elektronentemperatur T, bestimmt. Fir
t =200 ps ist die Elektronen-Phononen-Kopplung be-
reits abgeschlossen, weshalb die Elektronentemperatur
auf deutlich geringere Werte gefallen ist und auch die la-
teralen Abmessungen von AR /R haben sich im Vergleich
zu t = 1,5 ps deutlich verringert. Weiterhin findet bereits
eine Ablation statt, wodurch sich eine Ringstruktur von
AR/R mit einem Minimum im Zentrum der Wechselwir-
kungszone bildet. Zum Zeitpunkt t =401 ps ist die di-
rekte Wechselwirkung der Ablationswolke des ersten
Pulses mit dem zweiten Puls abgeschlossen, weshalb die
héchsten Werte T, vorliegen und sich das Gas-Flussig-
keits-Gemisch (GFG) bildet. Das GFG besitzt bei
t = 401 ps jedoch noch annadhernd die Dichte von flUssi-
gem Gold, weshalb eine erhéhte Absorption und eine
Streuung der Probelaserstrahlung im GFG zu diesem
Zeitpunkt vernachlassigt werden kann und der Reflexi-
onsgrad dem der erhitzten Flussigkeit entspricht. Zum
Zeitpunkt t = 410 ps, also nur 9 ps spater, hat sich das
GFG jedoch bereits deutlich ausgedehnt. Folglich finden
eine starke Streuung und Absorption der Probelaser-
strahlung im GFG statt, wodurch AR/R auf Werte von -1
sinkt und kein Signal vom Detektor gemessen werden
kann. Der raumliche Bereich von AR/R =~ -1 ist auf den
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Bereich der Ablationswolke des ersten Pulses be-
schrankt. In den umliegenden Bereichen korreliert AR/R
wieder mit T,, wobei fir ¢ = 800 ps raumliche Modulati-
onen von AR/R auftreten, welche auf den zusatzlichen
Abtrag durch den zweiten Puls zurickzufthren sind.

5. Zusammenfassung

Eine dinne Goldschicht (d, = 150 nm mit 25 nm Haft-
vermittlerschicht aus Chrom auf einem Substrat aus
Quarzglas) wurde mit Einzel- und Doppelpulsen von ult-
rakurz gepulster Laserstrahlung (Pulsdauerty =40 fs,
Wellenldange 1=800nm, zeitlicher  Pulsabstand
At =400 ps, Spitzenfluenz pro Puls Hy =1.5 Hy,) be-
strahlt. Die Doppelpulse wurden mit Hilfe eines auf dem
Prinzip eines Mach-Zehnder-Interferometers basieren-
den Aufbaus erzeugt. Die Topografie der Abtragsstruk-
turen fur den Doppelpuls mit Hyy = 2 - 1,5 Hy,, Stellt eine
Kombination der Abtragsstrukturen der Einzelpulse mit
Hy=1.5Hy,, und H, =3.0 Hy, dar. Die Ursache daflr
kann mit den durchgefiihrten TTM-HD-Simulationen ge-
funden werden. In der Mitte findet die Wechselwirkung
des zweiten Pulses mit der Ablationswolke des ersten
Pulses statt, wodurch sich ein allseitig expandierendes
Gas-Flussigkeits-Gemisch bildet. Dieses bewirkt einen
Impulsiibertrag auf das nichtabgetragene flissige Mate-
rial des ersten Pulses und drickt dieses aus der Wech-
selwirkungszone. In den umliegenden Bereichen findet
hingegen eine Warmeakkumulation durch die absor-
bierte Energie von jeden der beiden Pulse statt. Die si-
mulierte Dynamik der Ablation konnte weiterhin mit
Hilfe der mittels abbildender Pump-Probe-Reflektomet-
rie bestimmten zeit- und ortsaufgeldste relativen Ande-
rung des Reflexionsgrades AR/R validiert werden.
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