Untersuchung der transienten optischen Eigenschaften von SiO;
nach nichtlinearer Anregung mit ultrakurz gepulster Laserstrahlung
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Fokussierte ultrakurz gepulste Laserstrahlung erméglicht die Bearbeitung von transparenten Dielektrika, wie
Glas, obwohl die Photonenenergie geringer als die Energiebandliicke des Materials ist. Die dabei zugrundelie-
genden physikalischen Prozesse Multiphotonen-, Tunnel- und Avalancheionisation wurden bereits in zahlrei-
chen experimentellen und theoretischen Studien untersucht und sind unter anderem stark von den transienten
optischen Eigenschaften des Materials wihrend der Bestrahlung sowie der Elektron-Elektron StofSfrequenz ab-
héngig. In diesem Beitrag wird ein Pump-Probe Setup vorgestellt, welches mit einem abbildenden Ellipsometer
kombiniert wurde und so den transienten komplexen Brechungsindex des angeregten Materials zeitlich, spekt-
roskopisch und ortlich aufgeldst bestimmen kann. Die damit gemessenen transienten optischen Eigenschaften
von Glas werden mit verschiedenen Modellen aus der Literatur verglichen, um diese zu lberpriifen und so die
nichtlinearen Anregungsprozesse besser verstehen zu kénnen.

1. Einleitung

Die nichtlineare Anregung von Atomen und Molekulen
durch ultrakurz gepulste Laserstrahlung mit hoher In-
tensitat ermdglicht die Erzeugung von Mikrostrukturen
im Inneren von dielektrischen Bulkmaterialien. Dadurch
konnten sich in den letzten Jahrzehnten zahlreiche neue
Strukturierungsmethoden etablieren, wie die Herstel-
lung von Mikrofluidkanalen fir Lab-on-a-Chip-Devices
[1] oder die sogenannte Stealth-Dicing-Methode [2]. Im
Gegensatz zur linearen Anregung ermoglichen nichtline-
are Prozesse, Elektronen aus dem Valenzband in das Lei-
tungsband eines Materials anzuregen, obwohl die Band-
Iicke des Materials groRBer als die Photonenergie der
einfallenden Laserstrahlung ist. In der Literatur werden
Multiphotonen-, Tunnel- und Avalancheanregung als die
treibenden Mechanismen fur nichtlineare Anregung an-
genommen, die bei Intensitaten von einigen TW/cm?2 auf-
treten [3]. Wenn die absorbierte Energiedichte und da-
mit die erzeugte Anzahl von Elektronen im Leitungsband
des Dielektrikums kritische Werte Uberschreiten, wird
das Material abgetragen [3]. Die Schwelle fur diese irre-
versible Ablation wird oft als laserinduzierte Zerstor-
schwelle bezeichnet, wobei die bendtigten erzeugten
Elektronendichten Werte von 10%7 bis 1022 m- erreichen
kénnen. Durch diese stark ansteigende Elektronen-
dichte im Leitungsband kann der transiente Reflexions-
grad des bestrahlten Materials noch wahrend der Puls
mit dem Material wechselwirkt starken zunehmen. Die
Bestimmung des transienten Reflexionsgrades ist somit
zwingend notwendig um die im Material deponierte Pul-
senergie abschatzen und den Wechselwirkungsprozess
korrekt modellieren zu kénnen. Die transienten opti-
schen Eigenschaften eines derart angeregten Dielektri-
kums werden in der Literatur Ublicherweise durch ein
Drudemodell beschrieben ohne zu unterscheiden, ob
das Dielektrikum kristallin oder amorph ist [4]. Das Dru-
demodell beschreibt die Elektronen im Leitungsband als
quasifrei (extended states), wohingegen in amorphen

Materialien die Ausbildung von sogenannten Urbachzu-
standen dazu fuhrt, dass die angeregten Elektronen
stark lokalisiert sind (localized states) [3]. Trotz dieser
theoretisch notwendigen Unterscheidung, wurden in
bisherigen experimentellen Studien keine spektroskopi-
schen Messungen des transienten komplexen Bre-
chungsindexes wahrend der Bestrahlung bei Fluenzen
nahe oder Uber der Zerstorschwelle durchgefihrt, um
das bisher angenommene Drude-ahnliche Verhalten in
einem breiten Parameterbereich eindeutig validieren
oder falsifizieren zu kénnen. Um eindeutig zu tberpru-
fen, ob die transienten optischen Eigenschaften von SiO;
durch die Drude-Theorie als quasifrei beschreibbar sind,
oder ob die Leitungsbandelektronen in amorphem SiO;
als lokalisiert betrachten werden mussen, wird in dieser
Studie spektroskopische abbildende Pump-Probe-Ellip-
sometrie angewendet und der transiente komplexe Bre-
chungsindex von SiO; in einem Zeitbereich von bis zu
200 fs nach der Bestrahlung ermittelt. An die experimen-
tell ermittelte transiente Brechzahl, den Extinktionskoef-
fizient sowie den Reflexionsgrad werden anschlielend
ein Drude- (quasifreie Elektronen) und ein Lorentzmo-
dell (lokalisierte Elektronen) approximiert.

2. Material und Methoden

Das untersuchte Probenmaterial ist amorphes SUPRASIL
SiO2 (UV fused silica, EKSMA Optics) mit der molaren
Masse M = 60,1 g/mol und der Dichte p = 2,2 g/cm3. Die
transienten optischen Eigenschaften des Probenmateri-
als werden mittels Pump-Probe Ellipsometrie zeit-, orts-
und spektral-aufgeldst detektiert (Abbildung 1) [3, 5]. Da-
bei wird hochintensive Pumpstrahlung fokussiert (F) um
das Material (S) anzuregen, wahrend die Anderung der
optischen Eigenschaften durch die reflektierte Probela-
serstrahlung bestimmt wird. Das Pump-Probe Ellipso-
meter basiert dabei auf dem Verfahren mit rotierendem
Kompensator (CR), wobei die Winkel von Polarisator (P)
und Analysator (A) auf 45° relativ zur Einfallsebene ein-
gestellt sind. Mittels Objektiv (O) und Tubuslinse (T) wird



Abbildung 1: schematischer Aufbau des orts-, zeit-, und
spektral-aufgeldsten Pump-Probe Setups

die angeregte Materialoberflache auf einen CCD-Chip
abgebildet. Bei Raumtemperatur ist das Valenzband (VB)
von idealem SiO; vollstandig besetzt, wahrend die Elekt-
ronendichte im Leitungsband (LB) n, = 0 betragt. Im
Grundzustand kdnnen die optischen Eigenschaften von
SiO, somit mittels eines Lorentzmodells approximiert
werden. Durch die Bestrahlung mit hochintensiver
Pumpstrahlung werden Elektronen vom Valenz- in das
Leitungsband angeregt, wodurch sich die optischen Ei-
genschaften andern. In dieser Studie werden zwei ver-
schiedene Modelle zur Beschreibung der transienten
optischen Eigenschaften von laserangeregtem SiO; ver-
wendet:

Erstens ein Lorentz-Drude Modell

fif) = €6 + eLve(e) + eprp(ne) , (1)

welches analog zum bisherigen Stand der Forschung die
angeregten Elektronen im Leitungsband als quasifrei be-
schreibt. Der komplexe Brechungsindex fi, berechnet
sich dabei aus der dielektrischen Funktion der Valenz-
bandelektronen g, yg(n.) mittels Lorentzterm, und der
dielektrischen Funktion der Leitungsbandelektronen
ep g (ne) Mittels Drudeterm.

Zweitens ein Lorentz-Lorentz Modell

ﬁ_f = 800 + EL,VB (ne) + EL'LB(ne) ) (2)

welches als neuen Ansatz die angeregten Elektronen im
Leitungsband als lokalisiert beschreibt. Der komplexe
Brechungsindex i, berechnet sich dabei aus der die-
lektrischen Funktion der Valenzbandelektronen g, yg(ne)
und der dielektrischen Funktion der Leitungsbandelekt-
ronen g,15(ne), die hierbei beide als gebunden mittels
zweier Lorentzterme beschrieben werden.
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Abbildung 2: Vergleich der gemessenen und modellierten
optischen Eigenschaften von SiO, mit Literaturwerten

Die optischen Eigenschaften von SiO, bei Raumtempe-
ratur wurden mittels spektraler Ellispometrie bestimmt
(Abbildung 2). Da bei Raumtemperatur keine Elektronen
im LB vorhanden sind, sind in diesem Fall das Lorentz-
Drude und das Lorentz-Lorentz Modell aquivalent zuei-
nander und werden nur durch den Lorentzterm e, yg (1)
beschrieben. Eine genaue Erlduterung der verwendeten
Modelle ist in vorangegangenen Studien zu finden [3, 5].

3. Ergebnisse und Diskussion

Das Material SiO, wird mit hochintensiver Pumpstrah-
lung der Fluenz 4,4 J/cm?, der Wellenlange 800 nm und
der Pulsdauer 40 fs angeregt. Die Probestrahlung mit ei-
ner Pulsdauer von etwa 60 fs wird unter einem Einfalls-
winkel von 60° an der angeregten Materialoberflache re-
flektiert. Die Wellenlange der Probestrahlung wird im
Bereich 450 nm bis 900 nm mittels eines optisch para-
metrischen Verstarkers variiert. Der relative zeitliche Ab-
stand zwischen Pump- und Probestrahlung wird mit ei-
ner geometrischen Verzogerungsstrecke im Bereich
- 200 fs < t < 200 fs bei einer Schrittweite von At = 40 fs
eingestellt. Der resultierende transiente komplexe Bre-
chungsindex # = /¢, bestehend aus Brechzahl n und Ex-
tinktionskoeffizient k, sowie die transiente Reflexions-
gradanderung R sind bei der Spitzenfluenz von 4,4 J/cm?
fir einige exemplarische Zeitschritte in Abbildung 3 dar-
gestellt. Der Vergleich mit den an die Messwerte appro-
ximierten theoretischen Modellen zeigt deutlich, dass
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Abbildung 3: Vergleich der gemessenen Brechzahl n, des Extinktionskoeffizienten k und des Reflexionsgrades R von laseran-
geregtem SiO, mit den theoretischen Modellen Lorentz-Drude und Lorentz-Lorentz zur Beschreibung der transienten opti-

schen Eigenschaften.

das bisher in der Literatur verwendete Lorentz-Drude
Modell (Gleichung 1) zwar den transienten Reflexions-
grad und den Extinktionskoeffizienten replizieren kann,
jedoch stark von der gemessenen transienten Brechzahl
abweicht. Im Gegensatz dazu beschreibt das Lorentz-Lo-
rentz Modell (Gleichung 2) die gemessenen Daten fur n,
k und R innerhalb des untersuchten Zeitbereichs we-
sentlich besser.

4. Zusammenfassung

Das amorphe Material SiO, wurde mit hochintensiver
Pumplaserstrahlung (4,4 J/cm?, 800 nm, 40 fs) angeregt.
Die resultierenden transienten optischen Eigenschaften
Brechzahl n, Extinktionskoeffizient k und Reflexionsgrad
R wurden mittels Pump-Probe Ellipsometrie gemessen
und mit zwei theoretischen Modellen verglichen. Das Lo-
rentz-Drude Modell, welches die angeregten Leitungs-
bandelektronen als quasifrei beschreibt, kann die ge-

messene transiente Brechzahl nicht replizieren, wohin-
gegen das Lorentz-Lorentz Modell, welches die angereg-
ten Leitungsbandelektronen als lokalisiert betrachtet,
alle optischen Parameter n, k und R im gesamten unter-
suchten Zeitbereich beschreiben kann. Die Abweichung
des Lorentz-Drude Modells zu den experimentell be-
stimmten Werten impliziert, dass die angeregten Elekt-
ronen im Leitungsband von amorphen Dielektrika nicht
als quasifrei betrachtet werden kénnen. Die Wechselwir-
kung der Elektronen mit den sie umgebenden ungeord-
neten lonen kdénnte die Ursache daflr sein, dass die an-
geregten Leitungsbandelektronen in amorphen SiO: als
gebunden betrachtet werden mussen und damit nicht
durch ein Lorentz-Drude Modell, sondern durch ein Lor-
entz-Lorentz Modell beschreibbar sind. Die Ergebnisse
dieser Studie erfordern somit eine Erweiterung des bis-
herigen Stands der Technik fir amorphe Dielektrika, um
die Laserstrahlung-Materie Wechselwirkung hinrei-
chend beschreiben zu kénnen.
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