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Referat

In dieser Arbeit wurde der Einfluss der Fluenz, der Pulsanzahl und der Pulswiederholfre-
quenz bei der Strukturierung von Dielektrika mittels ultrakurzer Laserpulse untersucht. Es
stand dabei ein Lasersystem mit einer emittierten Wellenlänge im Infrarot-Bereich und einer
Pulsdauer von 200 fs zur Verfügung, um die Abhängigkeiten der Ablationsdurchmesser, der
Ablationstiefe und des Ablationsvolumens von der Pulswiederholfrequenzen im kHz-, MHz-
und GHz-Regime zu betrachten. Im Rahmen dieser Untersuchung wurde festgestellt, dass
diese Größen, einschließlich der daraus ermittelten Ablationsschwellen und der Ablations-
volumina pro Laserpuls, von der Pulswiederholfrequenz abhängig sind. Dabei zeigte sich,
dass die Ablationsschwellen mit steigender Pulsanzahl und zunehmender Pulswiederholfre-
quenz sinken. Zusätzlich konnten bei der Betrachtung der Ablationstiefen und -volumina
im MHz- und GHZ-Regime Hinweise für Wechselwirkungen zwischen aufeinanderfolgenden
Laserpulsen gefunden werden.
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Kapitel 1: Einleitung und Motivation 1

1 Einleitung und Motivation

Der Einsatz des Lasers als berührungsloses Werkzeug hat sich in der Metallbearbeitung
längst etabliert und ist aus modernen Produktionsanlagen nicht mehr wegzudenken. Eine
ähnliche Entwicklung kann im Bereich der Bearbeitung von Dielektrika beobachtet werden, da
auch hier die Laserstrahlung zunehmend an Bedeutung gewinnt. Das Anwendungsspektrum
umfasst neben der Weiterentwicklung klassischer Anwendungen wie der Lasergravur auch
die Entwicklung neuer Bearbeitungsverfahren. Ein Beispiel für alternative Verfahren ist die
Glasbearbeitung mit Laserpulsen im grünen Spektralbereich und Pulsdauern im Nanosekun-
denbereich [1]. Hochpräzise Strukturen bis in den Mikrometerbereich sind jedoch aufgrund
der hohen Wärmeeinbringung in das Material nicht realisierbar.

Dagegen können unerwünschte thermische Effekte mit Hilfe ultrakurzer Laserpulse, deren
Pulsdauer im Piko- bis Femtosekundenbereich liegt, weitestgehend minimiert werden. Für
die Mikrobearbeitung transparenter Materialien sind damit in Verbindung mit hohen Pulsspit-
zenleistungen sehr gute Voraussetzungen gegeben. Der Einsatz hochfrequenter Pulsfolgen
ultrakurzer Laserpulse stellt eine weitere Innovation für die Bearbeitung von Dielektrika dar.
Die in jüngster Zeit durchgeführten Untersuchungen haben bereits in ersten Ansätzen ein
großes Potenzial im Hinblick auf eine deutliche Steigerung der Effizienz und Produktivität
gezeigt [2]. Entsprechende Laserverfahren sind bereits in ausgewählten Anwendungen zur
Glasbearbeitung im Einsatz, jedoch sind nach dem Stand der Technik noch keine ausrei-
chenden Grundkenntnisse über die physikalischen Mechanismen bei der Bestrahlung von
Dielektrika mit hochfrequenten Pulsfolgen ultrakurzer Laserpulse vorhanden.

Der Einsatz von Pulsfolgen mit Pulswiederholfrequenzen im kHz-, MHz- und GHz-Regime
sowie einer Pulsdauer im Femtosekundenbereich bei einer emittierten Wellenlänge im nahen
Infrarot steht im Mittelpunkt der nachfolgend beschriebenen Untersuchungen. Die Auswahl
der untersuchten Parameter erfolgte speziell im Hinblick auf die Untersuchung von Kavitäten,
die mit einer Pulsfolge erzeugt werden.
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2 Stand der Technik

Gegenstand dieses Kapitels ist die Darstellung bisheriger Untersuchungen zur Ablation von
Dielektrika mit ultrakurzen Laserpulsen. Zunächst werden Ergebnisse vorgestellt, bei denen
Pulswiederholfrequenzen im kHz-Bereich verwendet wurden. Im Anschluss daran werden
Untersuchungen zur Ablation von Dielektrika diskutiert, bei denen hochfrequente Pulsfol-
gen von ultrakurzen Laserpulsen zum Einsatz gekommen sind. Darüber hinaus wird eine
Zusammenfassung bisheriger Untersuchungen zu Puls-zu-Puls-Effekten für die grundlegende
Diskussion möglicher Wechselwirkungen zwischen einzelnen hochfrequenten Laserpulsen
vorgelegt. Abschließend wird eine Zusammenfassung über den Stand der Technik und den
sich daraus ergebenden Forschungsbedarf auf diesem Gebiet gegeben.

2.1 Untersuchungen zur Ablation von Dielektrika mit ultrakurzen
Laserpulsen

Die Ablationsschwelle Hthr ist eine materialspezifische Kenngröße zur Beschreibung der
minimal erforderlichen Energieflussdichte, im weiteren Fluenz H genannt, für einen Ma-
terialabtrag, d.h. einen für ultrakurze Laserpulse charakteristischen Materialabtrag durch
Spallation oder Phasenexplosion1. Im Gegensatz zu Metallen, in denen freie Elektronen für
die lineare Absorption ultrakurzer Laserpulse im Leitungsband verfügbar sind, muss bei
Dielektrika die laserinduzierte Anregung von Valenzbandelektronen in das Leitungsband
berücksichtigt werden [3, 4]. In Kapitel 4 werden diese nichtlinearen Anregungsprozesse der
Multiphotonen-, Tunnelelektron- und Avalanche-Ionisation näher beschrieben. Berechnun-
gen ergaben, dass die Erzeugung freier Elektronen bei Pulsdauern <100 fs hauptsächlich
durch Tunnelionisation erfolgt. Bei Pulsdauern zwischen 100 fs und einigen Pikosekunden
dominieren die Multiphotonenionisation und die Avalangeionisation [3, 5, 6]. Validiert wurden
diese theoretischen Ergebnisse durch experimentelle Abtragsuntersuchungen und die damit
verbundene Bestimmung der Ablationsschwellen von Dielektrika mittels einzelner ultrakurzer
Laserpulse [7, 8].

Ebenso wurden zahlreiche Pump/Probe-Untersuchungen durchgeführt, bei denen der erste
Laserpuls mit der Materialoberfläche wechselwirkt und der zweite Laserpuls die Reflexionsän-
derung zeitaufgelöst misst. Daraus konnte die zeitliche Änderung der freien Elektronendichte
1Spallation ist ein thermomechanischer Mechanismus, bei demMaterial durch stoßwelleninduzierte Dichteände-rungen abgetragen wird. Die Phasenexplosion ist ein thermischer Mechanismus, bei dem sich das bestrahlteMaterial schnell erhitzt und Material nahe des thermodynamisch kritischen Punktes abträgt
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bestimmt werden [9, 10]. Die empirisch ermittelten freien Elektronendichten wurden mit
theoretisch berechneten Werten verglichen und funktionale Zusammenhänge zwischen den
Laserparametern und der Elektronenanregung erarbeitet.

Ein weiterer Parameter zur Beschreibung der Ablation von Dielektrika ist die kritische freie
Elektronendichte nkrit (ca. 1021 cm−3 für eine Wellenlänge von 1030nm) [4, 7]. Eine Annä-
herung an diesen Wert hat einen starken Anstieg des Absorptionskoeffizienten zur Folge,
wodurch die induzierte Ablationstiefe auf wenige Nanometer begrenzt wird. Im Bereich des
Anregungsprozesses der Multiphotonenionisation ist die benötigte Intensität, um diese kri-
tische freie Elektronendichte zu erreichen, verglichen mit der Tunnelionisation gering [6].
Eine wesentliche Erkenntnis aus den durchgeführten Untersuchungen sind die Folgen der
Überschreitung der kritischen freien Elektronendichte. Sobald dieser Zustand während der
Wechselwirkungszeit zwischen Laserpuls und Materialoberfläche eintritt, wird die Laserstrah-
lung nahezu vollständig reflektiert und trägt nicht mehr zur Ablation bei. Dies führt zu einer
Limitierung des Abtrags bei Verwendung höherer Fluenzen bzw. Intensitäten [8].

Die Ablation hat eine Veränderung der Topographie in der Wechselwirkungszone durch den
Materialabtrag zur Folge. Darüber hinaus kann es durch den Energieeintrag zu einer Ände-
rung der Stöchiometrie des Materials kommen und es können sich Farbzentren ausbilden.
Diese Änderungen beeinflussen die Ablationsschwelle nachfolgender Laserpulse und werden
allgemein als Inkubationseffekt bezeichnet [11]. Der Inkubationsfaktor, der eine materialspe-
zifische Kenngröße darstellt, definiert das Maß der Veränderung der Ablationsschwelle durch
die Inkubation. Im Gegensatz zu Metallen, wo der Inkubationseffekt in zahlreichen Studien
grundlegend untersucht wurde, ist er für Dielektrika nahezu unbekannt. In der Arbeit von
Xu et al. [12] wurde der Inkubationseffekt bei Abtragsuntersuchungen an SiO2 untersucht
und festgestellt, dass die topographische Veränderung der dielektrischen Materialoberfläche
einen wesentlich größeren Einfluss auf die Ablationsschwelle hat als bei Metallen.

Bei der Ablation von Festkörpern wird die absorbierte Energie zum Teil in kinetische Energie
der abgetragenen Teilchen und zum Teil in Wärme im Bereich der Wechselwirkungszone
umgewandelt. Diese Wärme wird innerhalb einer bestimmten Zeit in das Materialinnere
abgeführt, abhängig von der Wärmeleitfähigkeit und der Wärmekapazität des bestrahlten
Materials. Ist die Zeit zwischen zwei aufeinanderfolgenden Laserpulsen kleiner als die für
die Wärmeabfuhr ins Materialinnere erforderliche Zeit, tritt der nächste Laserpuls in Wech-
selwirkung mit dem erwärmten Material. Daraus folgt, dass mit jedem weiteren Laserpuls
die Temperatur in der Wechselwirkungszone durch laserinduzierten Wärmestau ansteigt.
Aufgrund der generell geringen Wärmeleitfähigkeit von Dielektrika (im Bereich von 0,3 bis
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6W/mK) tritt eine Wärmeakkumulation bereits ab Pulswiederholfrequenzen >100kHz auf
und beeinflusst durch zusätzliche thermische Elektronenanregung die Ablationsschwelle [13,
14].

2.2 Untersuchungen zur Ablation von Dielektrika mit
hochfrequenten Pulsfolgen ultrakurzer Laserpulse

Die rasante Entwicklung von Ultrakurzpulslasern mit immer höheren Leistungen stellt die
Forschung und Entwicklung vor neue Herausforderungen: Wie können diese hohen Leis-
tungen effizient, produktiv und qualitativ hochwertig umgesetzt werden? Eine hierfür neu
entwickelte Lasertechnologie ist der sogenannte Burst-Modus, bei dem die hohe Leistung
und die damit verbundene hohe Energie eines einzelnen Laserpulses (Einzelpuls-Modus)
in eine hochfrequente Pulsfolge von mindestens zwei bis zu einigen hundert Laserpulsen
aufgeteilt wird. Ausgehend von den derzeit zur Verfügung stehenden Laserstrahlquellen, die
zur Erzeugung des Burst-Modus in der Lage sind, haben sich zwei unterschiedliche Modi
etabliert. Im so genannten MHz-Burst-Modus haben die Laserpulse innerhalb eines Bursts
einen zeitlichen Abstand von einigen 10 bis wenigen 100 Nanosekunden. Dies entspricht einer
Frequenz innerhalb einer Pulsfolge im MHz-Bereich. Im GHz-Burst-Modus beträgt der Zeitab-
stand der Laserpulse nur wenige 100ps, entsprechend einer Frequenz im GHz-Bereich. Der
Burst-Modus wird seit etwa zehn Jahren anwendungsorientiert vorwiegend an Metallen mit
Fokus auf hohe Effizienzen, d.h. das Verhältnis von ablatiertem Volumen zur verwendeten Pul-
senergie, und Oberflächenqualitäten erforscht [15]. Im Vergleich dazu sind Forschungsstand
und Grundlagenwissen im Bereich der Wechselwirkung ultrakurzer Laserpulse in Pulsfolgen
mit Dielektrika sehr begrenzt und auf wenige empirische Untersuchungen beschränkt:

• In der Studie von Hernandez-Rueda et al. [16] wurde Quarzglas (SiO2) mit bis zu vier ul-
trakurzen Laserpulsen in einer Pulswiederholzeit im Bereich von 0,5 ps bis 2 ps ablatiert.
Die Autoren konnten zeigen, dass die Energieverteilung und der zeitliche Abstand der
Laserpulse in einer Pulsfolge die Ablationstiefen entscheidend beeinflussen. Ebenso
konnte gezeigt werden, dass die Verteilung einer definierten hohen Energie auf eine
bestimmte Anzahl von Laserpulsen in einer Pulsfolge zu einer Erhöhung des Effizienz
im Vergleich zu Laserpulsen im Einzelpuls-Modus führt.

• Experimentelle Untersuchungen an SiO2, Borosilicatglas und Saphirglas mit Pulsfolgen,
bei denen die ultrakurzen Laserpulse einen zeitlichen Abstand von 1,4ns bzw. 20ns
aufwiesen, wurden von Hendow et al. [17] durchgeführt. Basierend auf den Ergebnissen
wurde gezeigt, dass die Verwendung von Pulsfolgen im untersuchten Parameterbereich
die Ablationsschwelle der Materialien reduziert, verglichen mit Laserpulsen, die im
Einzelpuls-Modus arbeiten. Weiterhin konnte gezeigt werden, dass bei einem zeitlichen
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Abstand der Laserpulse von 1,4ns der Materialabtrag effizienter ist als bei einem zeit-
lichen Abstand von 20ns bzw. mit Laserpulsen im Einzelpuls-Modus bei ansonsten
vergleichbaren Bearbeitungsparametern.

• In einer weiteren Studie wurde SiO2 großflächig mit einer Vielzahl von Pulsfolgen und
einem zeitlichen Abstand der Laserpulse von 460ps abgetragen [18] . Im untersuchten
Parameterbereich konnte eine Steigerung der Effizienz im Vergleich zu Laserpulsen im
Einzelpuls-Modus festgestellt werden. Vergleichbare experimentelle Ergebnisse wurden
in der Studie von Remund et al. [19] für den Abtrag von Saphirglas, Natronkalkglas und
Zirkonoxid mit mehreren Pulsfolgen und einem zeitlichen Abstand der Laserpulse von
180ps vorgestellt. Dabei konnte auch eine Effizienzsteigerung bei der Verwendung von
Pulsfolgen nachgewiesen werden.

• Experimente zur Abtragung von hochreinem SiO2mit Pulsfolgen, bei denen die Laserpul-
se einen zeitlichen Abstand von 16ns bzw. 400ps aufwiesen, wurden von Metzner et al.
[2] durchgeführt. Im Vergleich zu Laserpulsen im Einzelpuls-Modus konnten analog zu
[17–19] höhere Abtragsraten mit Pulsfolgen erzielt werden. Eine neue Erkenntnis dieser
Studie ist die Möglichkeit des Abtrags mit Fluenzen unterhalb der Ablationsschwelle der
Materialien im Einzelpulsbetrieb (ca. 3 J/cm2 bei einer Pulsdauer von 190 fs). In diesem
Fall ist die Ablation von Material ab einer bestimmten Anzahl von Laserpulsen in einer
Pulsfolgemöglich. Wie in Abbildung 2.1 dargestellt, wurde bei einer Fluenz pro Laserpuls
von 0,75 J/cm2 mit vier bzw. fünf Laserpulsen in einer Pulsfolge Material ablatiert.

Abbildung 2.1: Ablatiertes Volumen pro Laserpuls Vpulse in MHz- und GHz-Pulsfolgen bei einer Fluenzvon 0,75, 1,5 und 3,0 J/cm2 und bei einer Pulsdauer τH von 190 fs sowie 1ps. Wellenlänge 1030nm.
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2.3 Puls-zu-Puls Wechselwirkungen

2.3.1 Abschirmmechanismen

Erste Untersuchungen zur Wechselwirkung ultrakurzer Doppelpulse mit Metallen gehen auf
die Zeit um die Jahrhundertwende zurück, als Untersuchungen mit ultrakurzen Doppelpulsen
zur Verstärkung spektroskopischer Signale durchgeführt wurden [20–22]. Dabei wurde eine
signifikante Signalverstärkung nachgewiesen. Ein besonderes Verhalten zeigte jedoch die
Tiefe der erzeugten Kavitäten. Die gemessenen Ablationstiefen war nur so tief wie bei Ver-
wendung eines Einzelpulses oder kaum tiefer. Dies ist nicht unbedingt naheliegend, da die
doppelte Energie zur Erzeugung dieser Kavitäten verwendet wurde. Sowohl die Verstärkung
des Effektsignals durch das bestrahlte Plasma als auch die Bildung von Kavitäten mit geringer
Tiefe sind voneinander abhängig.

Zahlreiche experimentelle [23–29] und theoretische [30–34] Studienwurden seit der Veröffent-
lichung der ersten Beobachtungen zur Ablation von Metallen mit ultrakurzen Doppelpulsen
durchgeführt. UmeinenÜberblick über die Auswirkungen von Puls-zu-Puls-Wechselwirkungen
mit Pulswiederholfrequenzen im GHz-, MHz- und kHz-Bereich zu geben, werden die Ergebnis-
se in den folgenden Abschnitten zusammengefasst:

• Bei Pulswiederholfrequenzen im GHz-Bereich wechselwirkt der zweite Puls mit dem
Plasma, das durch den ersten Laserpuls erzeugt wurde. Das Plasma und die ablatierten
Partikel, die sich nach dem ersten Puls an der Oberfläche gebildet haben, werden aufge-
heizt, was zu einem schnellen Anstieg der Temperatur führt. Letzteres ist ein wichtiger
Effekt, der sich vorteilhaft auf die spektroskopische Signalstärke auswirkt und eine bes-
sere Materialcharakterisierung aufgrund einer höheren Plasmatemperatur und damit
eines ausgeprägteren Spektrums ermöglicht. In Abhängigkeit von der Fluenz hat nicht
nur der zweite Puls eine Abschirmung zur Folge, sondern es kann auch zu einer erneuten
Ablagerung des durch den ersten Puls abgetragenen Materials kommen. Dadurch kann
das Ablationsvolumen eines Doppelpulses kleiner sein als das des Einzelpulses. Die so
genannte Plasmaabschirmung ist somit abhängig von den Materialeigenschaften und
den Laserparametern, wie z. B. der Fluenz oder der Pulsdauer.

• Bei Pulswiederholfrequenzen im MHz-Bereich ist die Abschirmung durch das Plasma
weniger stark ausgeprägt, da die Dichte des Plasmas, das nach dem ersten Laserpuls
induziert wird, mit zunehmendem zeitlichem Abstand zwischen den Laserpulsen ab-
nimmt. Dennoch kann der zweite Laserpuls mit einer bestehenden Ablationswolke in
Wechselwirkung treten, was zu einer Abschirmung der Strahlung und in Abhängigkeit
von den Material- und Laserparametern zu einer Wiederablagerung der abgetragenen
Partikel führt.
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• Bei Pulswiederholfrequenzen im kHz-Bereich findet keine signifikante Wechselwirkung
zwischen dem zweiten Laserpuls und der vom ersten Laserpuls induzierten Ablations-
wolke mehr statt.

2.3.2 Wärmeakkumulation

Im Allgemeinen wird die optische Energie eines Laserpulses bei der Wechselwirkung mit
einem Festkörper in Wärme umgewandelt. Der entstehende Temperaturgradient bewirkt
einen Energietransport ins Materialinnere, bis die Ausgangstemperatur an der Materialober-
fläche wieder erreicht ist. Die Zeit, die hierfür benötigt wird, hängt von der Wärmeleitfähigkeit
des bestrahlten Materials ab. Sobald die Pulswiederholzeit kürzer ist als die Abkühlzeit der
thermisch beeinflussten Zone ist, wechselwirkt der nachfolgende Laserpuls mit erwärmtem
Material (Abbildung 2.2).

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der Akkumulation und Abgabe von Wärme bei Verwendungmehrerer Laserpulse (links ohne Wärmeakkumulation, rechts mit Wärmeakkumulation).

Dieser als Wärmeakkumulation bezeichnete Prozess ist der Vorgang bei der die Energiezufuhr
durch nachfolgende Laserpulse gegenüber der Wärmeabfuhr durch die thermodynamischen
Eigenschaften des bestrahlten Materials überwiegt und die Temperatur in diesem Bereich
ansteigt. Im Gegensatz zu Metallen, bei denen aufgrund der hohen Wärmeleitfähigkeit eine
Wärmeakkumulation erst bei Pulsfrequenzen oberhalb von einigen 100kHz auftritt, ist bei
Dielektrika wie z.B. SiO2 oder Borosilikatglas infolge der wesentlich geringeren Wärmeleitfä-
higkeit eine Wärmeakkumulation bereits bei niedrigeren Pulsfrequenzen möglich.

In der Studie von Eaton et al. [35] zur Wärmeakkumulation in Borosilikatglas wurde eine
signifikante Wärmeakkumulation ab einer Pulswiederholfrequenzen von 500kHz bei einer
Wellenlänge der Laserstrahlung von 1045nm und einer Pulsdauer von 300 fs beobachtet. In
einer weiteren Studie zur Ablationsschwelle von Schaffer et al. [36] wurden diese Erkenntnisse
ebenso für eine Pulswiederholfrequenz von 25MHz bestätigt. Die Bestrahlung von SiO2 mit



Kapitel 2: Stand der Technik 9
emittierten Wellenlängen von ca. 500nm bis 1000nm und Pulsdauern im Femtosekunden-
bereich führte ebenfalls zu einer Wärmeakkumulation. In der Studie von Karimelahi et al.
[37] trat dies ab einer Pulswiederholfrequenz von 400 kHz auf. In Shah et al. [38] wurde der
Einfluss der Wärmeakkumulation auf die Qualität von laserinduzierten Wellenleitern erst
ab 1MHz beobachtet, allerdings wurden dafür Pulsenergien weniger Nanojoule verwendet
und somit die Energiezufuhr minimiert. Analog zu Borosilikatglas wurde bei einer Pulswie-
derholfrequenz von 26MHz ein deutlicher Einfluss der Wärmeakkumulation auf den Abtrag
nachgewiesen [39].

Inwieweit die Wärmeakkumulation einen positiven oder negativen Einfluss hat, hängt von der
Art der Anwendung ab. In der Studie von Herman et al. [40] wurde die Ablation von SiO2 mit
bis zu 430 ultrakurzen Laserpulsen bei einer emittierten Wellenlänge von 1045nm und einer
Pulswiederholfrequenz im Bereich von 1Hz und 122MHz untersucht. Bei niedrigen Pulswie-
derholfrequenzen wurden nach drei Pulsen Frakturen, Mikrorisse oder Oberflächenaufwöl-
bungen im Randbereich erkennbar. Die Verwendung von hohen Pulswiederholfrequenzen
führte dazu, dass sich durch Wärmeakkumulation die Duktilität um den ablatierten Bereich
erhöhte und sich die durch den Ablationsdruck erzeugten Mikrorisse und andere Effekte
verringerten. Somit entstehen weniger Frakturen, Risse oder Oberflächenaufwölbungen im
Randgebiet und eine glatte Oberfläche innerhalb der Kavität. Ein hohes Maß an Wärmeakku-
mulation kann jedoch auch zu thermisch induzierten mechanischen Spannungen führen. Dies
wurde in der Studie von Ji et al. [41] bei der Erzeugung von Mikro-Löchern in SiO2 beobachtet
und führte zu einer Rissbildung. Während der Wärmeakkumulation können nachfolgende
Laserpulse die zusätzlich zur Verfügung stehende thermische Energie zur Ablation nutzen,
wodurch der Ablationsdurchmesser deutlich größer werden kann. Jedoch ist eine thermisch
induzierte Erhöhung der Abtragrate nur schwer zu kontrollieren und hat einen negativen
Einfluss auf eine vordefinierte Ablationstiefe [41].

2.4 Zusammenfassung des Stand der Technik

Hinsichtlich experimenteller Untersuchungen zur Ablation von Dielektrika durch hochfrequen-
te Pulsfolgen ultrakurzer Laserpulse liegen bisher nur wenige Studien vor. Der Schwerpunkt
dieser Arbeiten lag auf den Effizienzen, die vornehmlich aus der Flächenbearbeitung durch
eine Vielzahl von sich teilweise überlappenden Pulsfolgen ermittelt wurden. Der Einfluss
von Pulsfolgeparametern (Pulszahl, Pulswiederholfrequenz innerhalb der Pulsfolge) auf die
Ablation konnte nachgewiesen werden, jedoch nicht vertieft. Eine wesentlich fundiertere
Aussage über die wirkenden Prozesse könnte grundsätzlich durch die Untersuchung des
Ablationsvolumens, der Inkubationsfaktoren und resultierenden Topographie der mit einer
Pulsfolge erzeugten Kavität getroffen werden.





Kapitel 3: Zielstellung und Methodik 11

3 Zielstellung und Methodik

Ausgehend von dem dargestellten Forschungsbedarf zur Ablation von Dielektrika mit hoch-
frequenten Pulsfolgen ultrakurzer Laserpulse ergeben sich folgende Fragestellungen:

• Wie verändert sich der Inkubationseffekt bei einer Variation der Pulswiederholfrequenz?
• Welchen Einfluss hat die Pulswiederholfrequenz in Kombination mit der Fluenz und
Pulsdauer auf die Ablationstiefe und das Ablationsvolumen?

• Treten, wie im Stand der Technik beschrieben, auch bei der Ablation von Dielektrika
mit Pulswiederholfrequenzen im MHz- bis GHz-Bereich Puls-zu-Puls-Wechselwirkungen
auf?

• Welche Rolle spielt die Wärmeakkumulation hinsichtlich thermischer Effekte in Bezug
auf eine Schmelz- und Rissbildung?

Nach den bereits vorgestellten Kapiteln 1 und 2, der Einleitung und dem Stand der Technik
zur Ablation von Dielektrika mit hochfrequenten Pulsfolgen ultrakurzer Laserpulse, werden
in diesem Kapitel 3 die Ziele dieser Arbeit auf Basis des Forschungsbedarfs definiert. Daran
schließt sich in Kapitel 4 die Darstellung der grundlegenden Erkenntnisse über die Wech-
selwirkung von ultrakurzen Laserpulsen mit Dielektrika an. Für die Experimente wurde ein
Laser mit einer emittierenden Wellenlänge im nahen Infrarotbereich (1030nm) verwendet.
Da die Photonenenergie in diesem Bereich ca. 1 eV beträgt und somit eine lineare Anregung
von Valenzbandelektronen in das Leitungsband ausgeschlossen ist, wird im folgenden Ka-
pitel speziell auf nichtlineare Anregungsprozesse eingegangen. Kapitel 5 charakterisiert die
bestrahlten Dielektrika, beschreibt den Versuchsaufbau mit dem die Experimente durchge-
führt wurden, und stellt die verwendeten Mess- und Analysemethoden vor. Die Ergebnisse
dieser Arbeit sind in Kapitel 6 dargestellt. Die analysierten Ablationsdurchmesser, -tiefen,
-volumina und -topographien sowie deren Diskussion für die mit Pulswiederholfrequenzen
im kHz-Bereich erzeugten Kavitäten bilden als Vergleichswerte die Grundlage für die mit
Pulswiederholfrequenzen im MHz- sowie im GHz-Bereich erzeugten Kavitäten. Abschließend
fasst Kapitel 7 die wesentlichen Ergebnisse dieser Arbeit zusammen. Dabei werden die Ziel-
setzungen aus Kapitel 3 aufgegriffen und diskutiert. Darüber hinaus werden in diesem Kapitel
als Ausblick sinnvolle weiterführende Untersuchungen vorgestellt, die auf den Erkenntnissen
dieser Arbeit aufbauen.





Kapitel 4: Grundlagen der Wechselwirkung ultrakurzer Laserpulse mit Dielektrika 13

4 Grundlagen der Wechselwirkung
ultrakurzer Laserpulse mit Dielektrika

In diesem Kapitel werden die Grundlagen der Wechselwirkung von ultrakurzen Laserpulsen
mit Dielektrika vermittelt. Dies dient dem Verständnis der physikalischen Vorgänge während
der Bestrahlungszeit und als Diskussionsgrundlage für die Ergebnisse dieser Arbeit. Die
Beschreibung der Ablation von Dielektrika mit ultrakurzen Laserpulsen beginnt mit linearen
und nichtlinearen Anregungsprozessen von Elektronen. Eine analytische Beschreibung des
Inkubationseffektes schließt das Kapitel ab.

4.1 Lineare und nichtlineare Anregungsprozesse

Die Anregung eines gebundenen Elektrons durch die Wechselwirkung mit einem Photon
wird als photoelektrischer Effekt bezeichnet. In gasförmigen Medien können Atome oder
Moleküle entweder angeregt werden, wenn die Energie des PhotonsEf gleich dem Energieun-
terschied∆E zwischen zwei Zuständen ist (Abbildung 4.1 a), oder sie können ionisiert werden,
wenn Ef größer als das Ionisationspotential Eion ist. Entsprechend können Elektronen im
Festkörper vom Valenzband zum Leitungsband als Einzelphotonionisation angeregt werden,
wenn Ef ≥ Egap ist, oder sie können von der Materialoberfläche emittiert werden, wenn die
Austrittsarbeit überschritten wird. In allen Fällen ist die kinetische Energie der angeregten
Elektronen direkt proportional zur Frequenz f der elektrischen Strahlung, weshalb diese
Anregungsprozesse lineare Photoionisation genannt werden. Die resultierende Anzahl der
angeregten Elektronen hängt ebenfalls linear von der Intensität bzw. der Photonenmenge ab.

4.1.1 Multiphotonen- und Tunnelionisation

Durch die Verwendung hoher Intensitäten I von einigen TW/cm2 ist neben der beschriebenen
linearen Photoionisation auch eine nichtlineare Photoionisation möglich, bei der Elektronen
angeregt werden können, obwohl die Photonenenergie Ef kleiner ist als die Energiedifferenz
zwischen End- und Anfangszustand [42–44]. Als Antriebsmechanismen für die nichtlineare
Photoionisation werden in der Literatur die Multiphotonenionisation (MPI) und die Tunnelioni-
sation (TI) beschrieben [45–47]. MPI ergibt sich aus der nahezu gleichzeitigen Absorption von
der Anzahl n an Photonen mit der Gesamtphotonenenergie nEf ≥ Egap (Abbildung 4.1 b). Im
Falle der TI hat die Überlagerung des Bindungspotentials mit dem Potential des oszillierenden
elektrischen Feldes der Strahlung eine bestimmte Wahrscheinlichkeit für das Tunneln des
gebundenen Elektrons durch die Potentialwand zur Folge (Abbildung 4.1 c). Dabei erlaubt
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das oszillierende elektrische Feld dem Elektron aufgrund des wechselnden Vorzeichens der
Beschleunigung nur innerhalb eines bestimmten Zeitintervalls zu tunneln. Die Wahrscheinlich-
keit des Auftretens von MPI oder TI hängt somit wesentlich vom Verhältnis der Tunnelzeit zur
Tunneldistanz bzw. der Tunnelkreisfrequenz ωtunnel zur Kreisfrequenz ω des oszillierenden
elektrischen Feldes ab. Dieser Zusammenhang wurde von L. V. Keldysh 1965 [46] durch den
Keldysh-Parameter γ mit der folgenden Gleichung 4.1 beschrieben:

γ =
ω

ωtunnel
(4.1)

.

Abbildung 4.1: Schema der linearen und nichtlinearen Ionisationsmechanismen.

4.1.2 Analytische Beschreibung zur Abschätzung nichtlinearer Photoionisation

Anhand des Verhältnisses in Gleichung 4.1 leitete Keldysh einen analytischen Ausdruck zur
Abschätzung der nichtlinearen Photoionisation bzw. Photoionisationsrate für gasförmige
Medien sowie für kristalline Festkörper ab, die sowohl aus MPI als auch aus TI resultieren
[46]. Auf diese Weise zeigte Keldysh, dass MPI und TI auf demselben physikalischen Prozess
beruhen, da die Anfangs- und Endzustände der Elektronen bei MPI und TI gleich sind [46].
Der Keldysh-Parameter für nichtlineare Photoanregung in Festkörpern ist durch

γ =
ω

e

√
mredEgap

E 2
0

(4.2)

beschrieben [46], dessen Wert von der elektrischen Feldamplitude E0 der elektrischen Strah-
lung, der reduzierten effektiven Masse mred der angeregten Elektronen sowie der Band-
lückenenergie Egap des Materials abhängen. Die Berechnung des Keldysh-Parameters mit
der Spitzenintensität I0

E0 =

√
2 I0

c0 n ϵ0
(4.3)
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erfolgt durch die Umrechnung in die elektrische Feldamplitude E0 mit dem Brechungsindex
n, der elektrischen Feldkonstante ϵ0 und der Lichtgeschwindigkeit in Vakuum c0 [3]. Da die
Masse des zurückbleibenden Lochesmloch nur in bestimmten Fällen von kristallinemMaterial
berechnet werden kann, wird in erster Näherung die reduzierte Masse mit

mred =
1(

1
me

+ 1
me

) ≈ 0,5me (4.4)

berechnet [48, 49]. Am Beispiel einer Bandlücke des Materials von 9 eV und einer Wellenlänge
der Strahlung bei λ=1030nm mit ω = 2π c0/λ wird in der nachfolgenden Abbildung 4.2 die
Werte des Keldysh-Parameters in Abhängigkeit von der Intensität visualisiert. Für γ ≫ 1

dominiert MPI gegenüber TI und für γ ≪ 1 ist TI der dominierende Ionisationsmechanismus.
Der Bereich γ ≈ 1 beschreibt einen Koexistenzbereich, in dem MPI und TI in gleichem Maße
auftreten können.

Abbildung 4.2: Keldysh-Parameter γ zur Abschätzung des dominierenden Ionisationsmechanismus inAbhängigkeit von der Spitzenintensität I0 bei einer Bandlücke Egap von 9eV und einer Wellenlänge λvon 1030nm.

4.1.3 Avalange Ionisation

Die nichtlineare Photoanregung in kristalliner und ungeordneter Materie ist bei der Bestrah-
lung von Festkörpern mit ultrakurz gepulster Laserstrahlung sehr ähnlich. In beiden Fällen
liegt der Anfangszustand des anzuregenden Elektrons im Valenzband [50–52]. Nach der nicht-
linearen Photoanregung nimmt das Elektron einen leeren Zustand im Leitungsband ein und
oszilliert zusätzlich aufgrund der Beschleunigung im elektrischen Laserfeld. Aus der Überlage-
rung des Leitungsbandzustands und seiner Schwingungsenergie, auch ponderomotorisches
Potential genannt, ergibt sich somit der Endzustand des Elektrons [50, 51]. Daher wird die
Energie der Bandlücke des Materials

Ẽgap = Egap +
e2E 2

0

4mred ω2
(4.5)
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mit der Amplitude E0 und der Kreisfrequenz ω des elektrischen Feldes und der reduzierten
effektiven Masse mred ausgedrückt, die durch 1/mred = 1/me + 1/mloch definiert ist und
aus den effektiven Massen des angeregten Elektronsme und des verbleibenden Lochsmloch

resultiert. Sobald Elektronen Zustände im Leitungsband besetzen, werden sie von der Laser-
strahlung durch lineare Photoanregung, auch inverse Bremsstrahlung genannt [53], weiter
angeregt. Übersteigt die Energiedifferenz eines solchen zusätzlich angeregten Elektrons die
Energie der erweiterten Bandlücke Ẽgap, so kann durch eine Elektron-Elektron-Kollision ein
weiteres Elektron aus dem Valenzband durch Stoßionisation in das Leitungsband angeregt
werden. Ein solcher Elektron-Elektron-Stoß ändert sowohl die Energie als auch den Impuls
der beiden beteiligten Elektronen. Die durch Stoßionisation angeregten Elektronen können
auch durch lineare Absorption der Laserstrahlung Energie gewinnen und damit weitere Elek-
tronen anregen. Da eine Stoßionisation umso wahrscheinlicher ist, je mehr Elektronen im
Leitungsband vorhanden sind, führt dies zu einem schnellen Anstieg der Elektronendichte
im Leitungsband, weshalb dieser Prozess auch als Avalangeionisation (AI) bezeichnet wird
[50–52].

4.2 Ablation von Dielektrika mit ultrakurzen Laserpulsen

Die Bildung freier Elektronen bzw. eine freie Elektronendichte ne ist notwendig, um die Ab-
sorption der Laserstrahlung und damit den Ablationsprozess des Dielektrikums zu initiieren.
Dieser Prozess findet in einem Volumen statt, das in erster Linie durch die Dichteverteilung
der freien Elektronen bestimmt wird, die ihrerseits durch nichtlineare Absorption mit dem
Absorptionsbereich der Pulsenergie verbunden ist. Die Ablationsmechanismen sind jedoch
komplex und umfassen nicht-thermische Prozesse wie die Coulomb-Explosion2 und ther-
mische Prozesse wie die Spallation bzw. Phasenexplosion. Daher sind für eine umfassende
Betrachtung des Materialabtrags in Abhängigkeit von den Parametern der einfallenden Laser-
strahlung komplexe molekulardynamische oder hydrodynamische Modelle erforderlich [54–
56] . Es wird daher allgemein davon ausgegangen, dass in Anlehnung an das Drude-Modell3
die kritische Elektronendichte [57–59]

ne,krit = ω2 mred ϵ0
e

(4.6)
als Ablationskriterium vonDielektrika verwendet werden kann, ohne dass ein Phasenumwand-
lungsprozess berücksichtigt wird. Wie in Abbildung4.3 zu sehen ist, nimmt nach Gleichung4.6
die kritische Elektronendichte der freien Elektronen zu, je kürzer die Wellenlänge der Laser-
strahlung wird.
2Die Coulomb-Explosion ist ein nicht-thermischer Prozess, bei dem die Coulomb-Abstoßungskräfte zwischenden ionisierten Atomen zur Materialabtragung führen.3Das Drude-Modell beschreibt den Ladungsträgertransport durch ein externes elektrisches Feld durch freieElektronen in Festkörpern.
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Abbildung 4.3: Kritische Elektronendichte ne,krit in Abhängigkeit von der Wellenlänge λ

In der Drude-Theorie wird ebenfalls die Plasmakreisfrequenz [60, 61], gegeben durch

ωP =

√
e2 ne
ϵ0mred

(4.7)

definiert, bei der die freie Elektronendichte ne um eine mittlere Dichte oszilliert. Im Fall der
kritischen Elektronendichte wird in Gleichung 4.7 durch ne = ne,krit die Plasmakreisfrequenz
der Leitungsband-Elektronen gleich der Laserkreisfrequenz ω. Das Material hat unter dieser
Annahme einen transientenmetallischen Charaktermit stark erhöhter Reflexion und Absorpti-
on. Die Ablation wird dann durch diesen plötzlichen Anstieg der Absorption ausgelöst [45, 62].
Basierend auf den in Kapitel 4.1.1 vorgestellten Ionisationsmechanismen zur Erzeugung freier
Elektronen und dem in diesem Kapitel vorgestellten Kriterium zur Initiierung der Ablation
von dielektrischem Material, lässt sich zusammenfassen, dass die Ablationsschwelle von der
Intensität und von der Wellenlänge ultrakurz gepulster Laserstrahlung abhängt.

4.3 Inkubationseffekt bei der Verwendung mehrerer Laserpulse
und Modelle zur analytischen Beschreibung

Die ersten Untersuchungen der Ablation mittels mehrerer kurzer Laserpulse sind auf den
Anfang der 1980er Jahre zurückzuführen, als der Einfluss des Fokusdurchmessers bei ein-
zelnen und mehreren kurzen Laserpulsen auf die Ablationsschwelle untersucht wurde [63].
Dabei wurde bei der Verwendung einer Vielzahl an Laserpulsen festgestellt, dass sich der
Reflexionsgrad aufgrund einer laserinduzierten Beschädigung der verwendeten Metallspiegel
veränderte. Dieser Effekt zeigt ein besonderes Verhalten bei Fluenzen unterhalb der Einzel-
pulsablationsschwelle auf, wodurch die Spiegeloberfläche bei der Bestrahlung mit mehreren
Laserpulsen beschädigt wurde. Infolge der Beschädigung wird geschlussfolgert, dass sich die
Ablationsschwelle bei einer Erhöhung der Anzahl an Laserpulsen reduziert [11].
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Basierend auf diesen ersten Erkenntnissen wurden weitere Studien zum Einfluss multipler
Laserpulse auf die Ablationsschwelle von unterschiedlichen Werkstoffen durchgeführt und
verschiedene analytische Modelle entwickelt. In der Studie von Jee et al. [11] wurde die laser-
induzierte Veränderung der Topographie von Metalloberflächen untersucht. Dabei wurde
die Verringerung der Einzelpulsablationsschwelle bei Verwendung mehrerer geometrisch
überlagerter Laserpulse als Inkubationseffekt beschrieben. Weiterhin wurde eine analyti-
sche Beschreibung des Inkubationseffektes in der Studie vorgestellt, welche im Rahmen
dieser Arbeit als Modell 1 bezeichnet wird. Im Modell 1 wird ausschließlich die Änderung
der Topographie durch die Ablation von Material berücksichtigt. Diese Änderung wirkt sich
wiederum auf den Absorptionsgrad aus und erklärt somit den Einfluss mehrerer Laserpulse
auf die Ablationsschwelle. Die theoretische Beschreibung von Modell 1 erfolgt durch eine
Polynomfunktion, gegeben durch:

Hthr,N = Hthr,1 ·N (S−1), (4.8)

wobei Hthr,1 die Einzelpulsablationsschwelle, N die Anzahl der Laserpulse und Hthr,N die
dazugehörige Ablationsschwelle ist. Der Inkubationsfaktor S ist ein Maß für die Stärke der
Reduzierung der Ablationsschwelle. Bei S>1 erhöht sich die Ablationsschwelle, bei S=1 ist
sie unabhängig von der Pulsanzahl und bei S<1 reduziert sich die Ablationsschwelle mit
zunehmender Pulsanzahl [11] (Abbildung 4.4).
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Abbildung 4.4: Model 1: Änderung der Ablationsschwelle als Funktion der Anzahl an Laserpulsenaufgrund des Inkubationseffektes. Beispielhaft für eine Einzelpuls-Ablationsschwelle von 1,0 J/cm2

und einem Inkubationsfaktor von S =1 (schwarze Linie) sowie S =0,5 (rote Linie).

In einer weiteren experimentellen Studie wurde der Einfluss der Wärmeakkumulation auf
die Inkubation von Edelstahl untersucht [64]. Dabei wurde eine Sättigung der Multipulsab-
lationsschwelle ab einer materialspezifischen Anzahl von Laserpulsen beobachtet. Dieses
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Ergebnis steht im Widerspruch mit dem Modell 1 von Jee et al. [11], bei dem die Ablations-
schwelle bei einer sehr hohen bis unendlichen Anzahl an Laserpulsen gegen null tendiert
(Abbildung 4.4). Aus diesem Grund wurde das Modell 1 um die konstante Ablationsschwelle
Hthr,∞ erweitert. Die daraus resultierende Ablationsschwelle Hthr in Abhängigkeit von der
Anzahl an Laserpulsen N wird mit:

Hthr,N = Hthr,∞ + (Hthr,1 −Hthr,∞) ·N (S−1) (4.9)
beschrieben. DasModell ermöglicht einerseits die Berücksichtigung der Sättigung des Inkubati-
onseffektes und andererseits die Bestimmung der Multipulsablationsschwelle (Abbildung 4.5).
Letzteres ist für Laseranwendungen wie z.B. das Laserschneiden oder -mikrostrukturieren
von besonderer Bedeutung, da eine Vielzahl an Laserpulsen verwendet wird [64].
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Abbildung 4.5:Model 2: Änderung der Ablationsschwelle in Abhängigkeit der Anzahl an Laserpulsenaufgrund des Inkubationseffektes unter Berücksichtigung der Sättigung des Effektes bei hoher Pulsan-zahl. Beispielhaft für eine Einzelpuls-Ablationsschwelle von 1,0 J/cm2 und einem Inkubationsfaktorvon S=0,5.

Das Modell 1 und erweiterte Modell 2 von Di Niso et al. [64] ist konsistent mit den experi-
mentellen Untersuchungen von Metallen. In der Studie von Ashkenasi et al. [65] wurde bei
der Ermittlung der Ablationsschwellen von Dielektrika nachgewiesen, dass die empirisch
ermittelten Werte von SiO2 nicht an die Theorie aus Model 1 und 2 angeglichen werden
können. Die Autoren erklären die Abweichung damit, dass der Inkubationseffekt in den dielek-
trischen Materialien im Wesentlichen zusätzlich zu einer Änderung der Topographie durch
die Ansammlung von laserinduzierten Defektstellen verursacht wird. Wenn ein Dielektrikum
mit einem Laserpuls und einer Fluenz unterhalb der Einzelpulsablationsschwelle bestrahlt
wird, relaxieren die durch den Laserpuls angeregten freien Ladungsträger und erzeugen
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Defektstellen in Form von Farbzentren oder Frenkel-Paaren4 [65]. Durch diese Gitterdefekte
werden Zwischenniveaus in der Bandlücke erzeugt. Diese neuen Niveaus stellen zusätzli-
che Anregungszustände für die Ladungsträger aus dem Valenzband dar und begünstigen
eine zusätzliche Absorption der Laserstrahlung nachfolgender Laserpulse bei einer Fluenz
unterhalb der Einzelpulsablationsschwelle. Dieser Prozess wird häufig als Metallisierung
bezeichnet, da er das Auffüllen der dielektrischen Bandlücke mit Energiezuständen bewirkt,
was zu einer metallähnlichen elektronischen Bandstruktur führt. Die Defektdichte erhöht sich
bis zum Erreichen eines Minimalwertes, der zu einer Sättigung des Inkubationseffektes führt.
Dementsprechendwird die Ablationsschwelle für Laserpulsemit der AnzahlN kleiner, bis eine
konstante MultipulsablationsschwelleHthr,∞ erreicht ist. Die experimentelle Untersuchung
zeigt unter Berücksichtigung der Gitterdefekte

Hthr,N = Hthr,∞ + (Hthr,1 −Hthr,∞) · e(−k(N−1)) (4.10)
einen exponentiellen Zusammenhang (Abbildung 4.6). Dabei ist k analog zu S der Inkuba-
tionskoeffizient für Dielektrika. Je größer k desto weniger Laserpulse werden benötigt, um
eine konstante Multipulsablationsschwelle zu erreichen [65].
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Abbildung 4.6: Modell 3: Änderung der Ablationsschwelle von Dielektrika in Abhängigkeit der La-serpulsanzahl N unter Berücksichtigung der Sättigung des Inkubationeffektes. Beispielhaft für eineEinzelpulsablationsschwelle von 1,0 J/cm² und einem Inkubationsfaktor von k=0,5.

Die Verringerung der Ablationsschwelle durch die Änderung der Topographie wird in allen
Modellen berücksichtigt und mit der Sättigung des Inkubationseffekts, sowie der Bildung von
Gitterdefekten in Dielektrika erweitert. In Anlehnung an den aktuellen Stand der Technik ist
jedoch anzumerken, dass keines der vorgestellten Modelle den Einfluss der Pulswiederholfre-
quenz auf den Inkubationseffekt berücksichtigt.
4Frenkel-Paare sind Punktfehler in Kristallgittern, welche dadurch entstehen, dass ein Ion oder Atom seinenregulären Gitterplatz verlässt und auf eine normalerweise nicht besetzte Position im Kristallgitter wandert [66].Dadurch entsteht jeweils eine Leerstelle und ein Zwischengitteratom, zwischen denen eine Wechselwirkungbesteht.
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5 Experimentelle Details

In diesemKapitel werden sowohl dieMaterial- und die Prozessparameter protokolliert als auch
die Vorgehensweise der Datenanalyse erläutert. Zunächst wird das verwendete Probenmate-
rial charakterisiert. Anschließend wird der Versuchsaufbau und die Versuchsdurchführung
beschrieben. Abschließend werden die verwendeten Messgeräte und Analysemethoden er-
läutert. Dieser detaillierte Einblick in die Vorgehensweise und Methodik ist essenziell, um
gültige, zuverlässige und reproduzierbare Ergebnisse sicherzustellen.

5.1 Probenmaterial

Im Rahmen dieser Arbeit wurde amorphes SiO2 (7980 KrF HPFS von Corning) mit einer
Probendicke von 1,6mm und Borosilikatglas (D263T) mit einer Dicke von 0,5mm untersucht.
Die Materialkennwerte der Proben werden im Folgenden beschrieben und in der Tabelle 5.1
festgehalten.

• Das verwendete SiO2, Corning 7980 "high purity fused silica", besitzt eine KrF-Klassifizierung.
Daraus folgt, dass der Anteil von Metallverunreinigungen kleiner als 500ppb (Antei-
le pro Milliarde) ist und der Anteil an Hydroxygruppen-Verunreinigungen zwischen
800ppm (Anteile pro Million) und 1000ppm liegt. Aufgrund dieser hohen Reinheit ist ein
Transmissionsgrad von 99,9% bis in den UVC-Bereich (200nm -280nm) gewährleistet.
Deshalb kommt hochreines SiO2 häufig für optische Komponenten zur Anwendung.
Zusätzlich besitzt es eine hohe Erweichungstemperatur5 (1585°C) eine geringe Wärme-
leitfähigkeit und spezifische Wärmekapazität im Vergleich zu anderen Dielektrika und
Metallen [67].

• D263T besteht zum Großteil aus SiO2 und weiteren Metalloxiden. Durch diese Metal-
loxide wird Borosilikatglas im Vergleich zu reinem SiO2 widerstandsfähiger, robuster,
stoßfester, bruchsicherer, schnittfest und kratzfest. Aus diesen Gründen wird es häufig
als hochwertiges Displayglas, Wafer oder in anderen Dünnglasanwendungen verwendet.
Die zusätzlichen Metalloxide erhöhen jedoch die Wellenlänge, bis zu der Borosilikat-
glas einen hohen Transmissionsgrad besitzt, in den UVA-Bereich (315nm - 400nm). Die
Wärmeleitfähigkeit und die spezifische Wärmekapazität sind vergleichbar niedrig mit
denen von SiO2. Die Erweichungstemperatur von D263T liegt bei 736 °C und ist somit
deutlich geringer als die von SiO2 [68].

5Ab der Erweichungstemperatur besitzen die Materialien eine Viskosität (107, 6dPa · s) die ausreicht, um sie zuverformen.
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Tabelle 5.1:Materialkennwerte von SiO2 und D263T

Material SiO2 D263TDicke in mm 1,6 0,55Bandlücke in eV 9 3,54 eV - 4,07 eVDichte in g/cm³ 2,20 2,51Wärmeleitfähigkeit in W/(mK) 1,38 1,06spezifische Wärmekapazität in J/(g K) 0,770 0,82Erweichungstemperatur in °C 1585 736
Die Bandlücke von D263T wurde mittels UV-VIS Spektroskopie in einem Wellenlängenbereich
von 200nm bis 800nm in 5nm Schritten gemessen. Die Transmissionsgrade werden in
Abbildung 5.1 in Abhängigkeit von der Wellenlänge in nm und der Photonenenergie in eV
dargestellt. Die Bandlücke EB wird mit der Gleichung

EB = h · c0
λ

(5.1)
aus der verwendeten Wellenlänge der Laserstrahlung λ, der Planck-Konstante h und der
Vakuumlichtgeschwindigkeit c0 berechnet. Somit liegt die Bandlücke von D263T in einem
Wellenlängenbereich von 305nmbis 350nm,was einemEnergiebereich von 3,54 eV bis 4,07 eV
entspricht. Bei der Bandlücke von SiO2 werden, wegen einer Beschränkung des Spektrometers
auf eine maximale Photonenenergie von 6,2 eV, die Literaturwerte verwendend (Tabelle 5.1).
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Abbildung 5.1: Tranmissionsgrad T (%) in Abhängigkeit von links: Wellenlänge in nm und rechts: derPhotonenenergie in eV für die Ermittlung der Bandlücke von D263T.

5.2 Versuchsaufbau

Die durchgeführten Experimente wurden mit dem Festkörperlaser „Carbide CB3-80, Light
Conversion“ der Firma ACSYS Lasertechnik GmbH durchgeführt. Der CB3-80 ist in der Lage
ultrakurze Laserpulse im Bereich von 200 fs bis 10ps bei einer Wellenlänge von 1030nm zu
emittieren. Darüber hinaus kann der verwendete Laser Pulsfolgen mit einer Pulswiederhol-
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frequenz fint innerhalb einer Pulsfolge von 65MHz sowie 2,5GHz mit bis zu zehn Laserpulsen
pro Pulsfolge erzeugen.

Die Strahlführung erfolgte, schematisch dargestellt in Abbildung 5.2, durch einen Strahlauf-
weiter (Jenoptik) und dielektrischer Ablenkspiegel zu einem Galvanometer-Scanner (Scanlab
Excelliscan 14). Der Laserpuls wird weiter über eine f-Theta-Linse mit einer Brennweite von
163mm auf der Probenoberfläche mit einem Strahltaillienradius w0, vermessen mit Primes
Microspot Monitor, von 15,7µm fokussiert.

Abbildung 5.2: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus. Innerhalb eines Strahlenschutzge-häuses wurde die emittierte Laserstrahlung mittels Ablenkspiegel zur Scannereinheit geführt, dieeine Ablenkung des fokussierten Laserstrahls auf der Probenoberfläche mit einer geometrischenSeparierung der erzeugten Kavitäten von 100µm ermöglichte.

Im untersuchten Parameterbereich wurde neben der Grundwellenlänge von 1030nm die
kürzeste zur Verfügung stehende Pulsdauer τH mit 200 fs genutzt. Die Spitzenfluenz H0,
gegeben mit

H0 =

[
2Q

πw 2
0

=
2Pav

f π w 2
0

]
J/cm2 (5.2)

wurde aus der direkt messbaren Laserleistung Pav, dem quadrierten Strahltaillienradius w2
0

und der Pulswiederholfrequenz f bestimmt (Anhang Tabelle A.1). Durch eine Leistungsre-
gulierung wurde ein Spitzenfluenzbereich von 1 J/cm² bis 10 J/cm² gewählt. In dieser Arbeit
sollen Effekte wie z.B. die Wärmeakkumulation auf die Ablation untersucht werden. Um bei
der Nutzung konventioneller Einzelpulse im Vergleich zu MHz- und GHz-Pulsfolgen Akkumula-
tionseffekte zu vermeiden, wurde bei kHz-Pulsfolgen eine Pulsfolgenwiederholfrequenz fint
von 1kHz (kHz-Regime) verwendet. Für die MHz- und GHz-Pulsfolgen wurde die vom Laser
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bereitgestellten Pulswiederholfrequenzen innerhalb der Pulsfolge von 65 MHz (MHz-Regime)
und 2,5 GHz (GHz-Regime) genutzt. Die Anzahl an Laserpulsen pro Pulsfolge wurde von eins
bis zehn variiert. Mit den vorgestellten Parametersätzen wurden mit einzelnen Pulsfolgen
Kavitäten erzeugt. Um diese separat zu untersuchen, wurde ein geometrischer Pulsfolgen-
und Linienabstand von 100 µm verwendet. Die Pulsfolgen mit Pulswiederholfrequenzen im
MHz- und GHz-Bereich werden exemplarisch für sieben Laserpulse in Abbildung 5.3 und 5.4
dargestellt. In den Abbildungen ist erkennbar, dass der letzte Laserpuls der Pulsfolge mehr

Abbildung 5.3: Oszilloskop-Aufnahme einer MHz-Pulsfolge bestehend aus sieben Laserpulsen

Abbildung 5.4: Oszilloskop-Aufnahme einer GHz-Pulsfolge bestehend aus sieben Laserpulsen

Energie besitzt. Um eine wiederholbare und reproduzierbare Energieverteilung der Pulsfolgen
zu gewährleisten, muss bei der Emission einer Pulsfolge der letzte Laserpuls die restliche
Energie des Verstärkers aufnehmen, wodurch dessen Pulsenergie größer ausfällt.
Tabelle 5.2: Übersicht des untersuchten Parameterbereiches mit der Wellenlänge λ, der Pulsdauer τH,der Pulsanzahl pro Pulsfolge N , der SpitzenfluenzH0 und der Pulswiederholfrequenz innerhalb einerPulsfolge fint

λ in nm τH in fs N H0 in J/cm2 fint1030 200 1 bis 10 1 bis 10 1 kHz, 65MHz, 2,5GHz
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5.3 Analysemethoden

Messungen hinsichtlich der Durchmesser der erzeugten Kavitäten erfolgte mittels konfo-
kaler Laserscanning-Mikroskopie (Olympus Lext OLS4100) und einem Auflichtmikroskop
(Keyence VH-Z500). Die Messung erfolgt, wie in der Abbildung 5.5a dargestellt, über die
Falschfarben-Darstellung der Höhe bis zum äußersten ablatierten Bereich. Bei dem von Liu
[69] vorgestelltem Verfahren werden die Durchmesser über die Gleichung

D2 = 2 · w2
0 · ln(

H0

Hthr
) (5.3)

beschrieben. Dabei ist das DurchmesserquadratD2 abhängig von der verwendeten FluenzH0.
Des Weiteren ist w0 der Fokusradius undHthr die Ablationsschwelle. Die Ablationsschwelle
beschreibt die minimale Fluenz, die zur Ablation von Material erforderlich ist. Die Durch-
messerquadrateD² wurden halblogarithmisch als Funktion der SpitzenfluenzH0 dargestellt
(Anhang Abbildung B.1 - B.6). Durch eine Regressionsfunktion erfolgte die Approximation
zum Schnittpunkt der Abszissenachse, bei derD2=0 ist. Dieser Schnittpunkt repräsentiert die
Ablationsschwelle des jeweiligen Parametersatzes.

(a) (b)

Abbildung 5.5: Exemplarische Messung der (a) Ablationsdurchmesser und (b) Ablationstiefen aus denDaten des konfokalen Laserscanning-Mikroskops

Die Ablationstiefe wird in der Mitte der Kavität von der Materialoberfläche bis zum Boden
der Kavität bestimmt (Abbildung 5.5b). Dabei werden die zwei Bezugspunkte über mehrere
Messwerte, in Form eines ausgewählten Bereichs, gemittelt.
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Die Messung der Volumina erfolgte ebenfalls mit dem dreidimensionalen Bild des konfokalen
Laserscanning-Mikroskops. Ausgehend von der unbestrahlten Materialoberfläche, die als
Referenzebene dient, wurden die Volumina der erzeugten Kavitäten gemessen (Abbildung
5.6).

Abbildung 5.6: Exemplarische Darstellung der Volumenmessung aus den Daten des konfokalenLaserscanning-Mikroskops

Dabei wird darauf geachtet, dass die Volumina der Kavitäten bis zum äußersten ablatierten
Bereich gemessen werden. Durch die Messung des Ablationsvolumen V in Abhängigkeit von
der Anzahl an Laserpulsen N ist es möglich, mithilfe der Gleichung

VPuls, N = VN − VN-1 (5.4)
das Volumen pro Laserpuls VPuls zu bestimmen. Dabei bildet sich dies aus der Differenz des
Ablationsvolumen bei N und N -1 Laserpulsen (Abbildung 5.7). Das konfokale Laserscanning-

Abbildung 5.7: Schema zur Darstellung des Volumens pro Laserpuls. Dabei wird exemplarisch dasAblationsvolumen bei Vges(N=2) von Vges(N=3) abgezogen, wodurch das Ablationsvolumen VPuls(N=3)des dritten Laserpulses bestimmt wird.
Mikroskop erzeugt ein dreidimensionales Bild der Probenoberfläche. Die Kavitäten werden
mittels einer Falschfarben-Darstellung, wobei jeder Höhenkoordinate einer Farbe zugeordnet
wird, mit der Analysesoftware des konfokalen Laserscanning-Mikroskopes dargestellt (Anhang
Abbildung D.1-D.6). Über diese Darstellung erfolgt zudem eine qualitative Auswertung in
Bezug auf die Rissbildung, Oberfläche und Form der Kavitäten.
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6 Ergebnisse und Diskussionen

In diesem Kapitel erfolgt die Analyse und Diskussion der experimentellen Resultate. Im ersten
Abschnitt werden die Ablationsschwellen und deren Abhängigkeit von der Laserpulsanzahl
und der Pulswiederholfrequenz diskutiert. Anschließend werden die Ablationstiefen betrach-
tet. Zum Schluss wird das ablatierte Volumen sowie die daraus ermittelten Volumina pro
Laserpuls untersucht, um mögliche Rückschlüsse auf die wirkenden Mechanismen ziehen zu
können. Zudem findet in diesem Abschnitt eine qualitative Auswertung der Kavitäten statt.

6.1 Ermittelte Ablationsschwellen und Inkubationsfaktoren

Für die Bestimmung der Einzel- und Multipulsablationsschwellen wurden Kavitäten mit ver-
schiedenen Fluenzen erzeugt (Tabelle 5.2), vermessen und mit dem Verfahren aus Kapitel
5.3 von Liu [69] ausgewertet. Die Bestimmung der Ablationsschwelle erfolgt mit Hilfe von
mindestens vier Durchmesserwerten pro Parametersatz, wobei jeder Durchmesser aus den
Werten von fünf Kavitäten mit gleichen Ablationskonfigurationen gemittelt wurde (Abbildung
6.1).
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Abbildung 6.1: Durchmesserquadrat D² in Abhängigkeit von der Fluenz H0 für die Ermittlung derAblationsschwelle. Beispielhaft für SiO2 bei einer Pulswiederholfrequenz von fint = 65MHz und einerPulsanzahl von N = 10.

Die weiteren Graphen zur Bestimmung der Ablationsschwelle werden im Anhang in Abbil-
dung B.1 - B.6 festgehalten. Die aus diesen Graphen ermittelten Ablationsschwellen sind in
Abhängigkeit von der Pulsanzahl N und den verschiedenen Pulswiederholfrequenzbreichen
für SiO2 und D263T in der folgenden Abbildung 6.2 dargestellt.
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Abbildung 6.2: Ablationsschwellen von SiO2 (links) und D263T (rechts) in Abhängigkeit von der Pulsan-zahl N mit verschiedenen Pulswiederholfrequenzen fint (1 kHz, 65MHz und 2,5GHz).

Unabhängig von der verwendeten Pulswiederholfrequenz und der Art des untersuchten
Dielektrika konnte grundsätzlich festgestellt werden, dass eine Verringerung der ermittelten
Ablationsschwellen mit zunehmender Pulsanzahl stattfindet. Bei Pulswiederholfrequenzen im
kHz- und MHz-Bereich und einer Pulsanzahl von sechs Laserpulsen bleibt die Ablationsschwel-
le nahezu konstant bei einem niedrigen Niveau. Für SiO2 nähern sich diese Ablationsschwellen
im kHz-Regime einen Wert von 3,5 J/cm² und im MHz-Regime einen Wert von 2 J/cm² an. Bei
D263T liegen die Werte für die Annäherung im kHz-Regime bei 3 J/cm² und imMHz-Regime bei
1,8 J/cm². Im Vergleich dazu konnte im GHz-Regime für beide Materialien keine Sättigung der
Verringerung der Ablationsschwelle im untersuchten Parameterbereich festgestellt werden.
Die Verringerung der Ablationsschwellen gegenüber der Einzelpulsablationsschwelle ist mit
höheren Pulswiederholfrequenzen stärker ausgeprägt.
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Bei einer Pulswiederholfrequenz im kHz-Regime wird die Ablationsschwelle bei beiden Ma-
terialien und zehn Laserpulsen im Vergleich zur Einzelpulsablationsschwelle um ca. 20%
reduziert. Beim Vergleich der Ablationsschwellen der beiden Materialien fällt auf, dass die
Ablationsschwellen von D263T kleiner sind als die von SiO2. D263T hat Aufgrund der zusätz-
lichen Metalloxide eine kleinere Bandlücke, wodurch weniger Photonen für die Anregung
eines Elektrons in das Leitungsband benötigt werden. Daraus folgt, dass die kritische Elek-
tronendichte bei niedrigeren Fluenzen erreicht wird und das Material eher ablatiert werden
kann. Die Verringerung der Ablationsschwelle kann dabei grundsätzlich auf die in Kapitel 4.3
beschriebenen Inkubationseffekte zurück geführt werden. Ausgehend davon wird die Abnah-
me der Ablationsschwelle bei einer Pulswiederholfrequenz von 1kHz durch eine Änderung
der Topographie und die Ansammlung von Gitterdefekten, wie Frenkel-Paaren, ausgelöst.
Die Topographieänderung führt zu einer Erhöhung des Absorptionsgrades, wodurch die
Ablationsschwelle verringert wird, da mehr Energie der Laserstrahlung absorbiert werden
kann. Durch die Gitterdefekte entstehen zusätzliche Anregungszustände innerhalb der Band-
lücke, welche die Anregung der Ladungsträger in das Leitungsband erleichtern. Dies ist mit
einem Anstieg des Absorptionsgrad gleichzusetzen, welcher dazu führt, dass die kritische
Elektronendichte (Kapitel 4.2) bei niedrigeren Fluenzen erreicht und die Ablationsschwelle
somit reduziert werden kann. Mit Zunahme der Defektdichte stagniert die Verringerung
der Ablationsschwelle und der Inkubationseffekt wird ab ca. 6 J/cm² gesättigt. Die Analyse
der Verringerung der ermittelten Ablationsschwellen zur Darstellung der Auswirkungen der
beschriebenen Inkubationseffekte mit zunehmender Pulsanzahl erfolgte unter Hilfenahme
der drei recherchierten analytischen Modellen von Lee et al. [63](Model 1), Di Niso et al.
[64] (Model 2) und Ashkenasi et al. [1] (Model 3) in den folgenden Abbildungen für SiO2
(Abbildung 6.3) und D263T (Abbildung 6.4).
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Abbildung 6.3: Ablationsschwellen in Abhängigkeit von der Pulsanzahl N von SiO2 mit einer Puls-wiederholfrequenz von fint=1 kHz und den daraus ermittelten Modellen von Lee et al. [63](Model 1),Di Niso et al. [64] (Model 2) und Ashkenasi et al. [1] (Model 3).
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Abbildung 6.4: Ablationsschwellen in Abhängigkeit von der Pulsanzahl N von D263T mit einer Puls-wiederholfrequenz von fint=1 kHz und den daraus ermittelten Modellen von Lee et al. [63](Model 1),Di Niso et al. [64] (Model 2) und Ashkenasi et al. [1] (Model 3).

Für die Bestimmung der Eignung eines Modells zur Beschreibung der Messwerte wird auf
das Bestimmtheitsmaß R gemäß der Gleichung

R2 = 1−
∑

(Hthr −Hthr, Modell)
2∑

(Hthr − H̄thr)2
(6.1)

zurückgegriffen.Hthr, Modell ist die theoretische Ablationsschwelle die mit dem jeweiligen Mo-
dell berechnet wird und H̄thr das arithmetische Mittel der experimentellen Ablationsschwel-
len. Sowohl die Abbildung als auch das Bestimmtheitsmaß (Modell 1 und 2: R²(SiO2)=0,89,
R²(D263T)=0,92) verdeutlichen, dass die Modelle 1 und 2 nicht mit den Messwerten überein-
stimmen, da diese Modelle die Bildung von Defektstellen in Dielektrika nicht berücksichtigen.
Außerdem zeigen beide Modelle im untersuchten Parameterbereich keinen Unterschied im
theoretischen Verlauf, da der Unterschied zwischen diesen Modellen in der Berücksichtigung
der Sättigung des Inkubationseffektes von Metallen liegt. Somit tritt ein Unterschied erst bei
einer Vielzahl (ca. 100) von Laserpulsen auf. Im Gegensatz dazu konnte für beide Dielektrika
und dasModell 3 eine hohe Übereinstimmung von 98% festgestellt werden, da nur das Modell
3 die Bildung von Gitterdefekte in Dielektrika und somit die Entstehung von Zwischennive-
aus in der Bandlücke berücksichtigt [1] (siehe Kapitel 4.3). Nachfolgend werden die mittels
der theoretischen Modelle erhaltenen Kenngrößen zur Charakterisierung der Inkubation
tabellarisch dargestellt.

Anhand der Inkubationskoeffizienten (Tabelle 6.1) wird ersichtlich, dass die Inkubation bei
SiO2 stärker zu einer Verringerung der Ablationsschwelle beiträgt im Vergleich zu D263T.
Diese Tendenzen sind in Abbildung 6.2 anhand der Messwerte erkennbar. Außerdem wird
durch die Modellanalyse ersichtlich, dass die Sättigung des Inkubationseffektes für SiO2 bei
höheren FluenzwertenHthr,∞,3 im Vergleich zu D263T stattfindet.
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Tabelle 6.1: Ermittelte Inkubationskoeffizienzen und AblationsschwellfluenzenHthr,∞ für für Modell 1- 3 und Sättigungsfluenzen für Modell 2 und 3 von SiO2 und D263T

SiO2 D263T
SModell 1 0,85 0,90
SModell 2 0,85 0,90
kModell 3 0,65 0,61

Hthr,∞,2 in J/cm² 0,014 0,007
Hthr,∞,3 in J/cm² 3,398 3,066

Bei der Pulswiederholfrequenz imMHz-Regimewird die Ablationsschwelle ebensomit steigen-
der Pulsanzahl reduziert (Abbildung 6.2). Im Vergleich zum kHz-Regime ist die Verringerung
der Ablationsschwelle im MHz-Regime deutlich stärker ausgeprägt, ähnlich den ermittelten
Ablationsschwellen von Metzner et al. [2] und Hendow et al. [17] bei der Untersuchung von
SiO2 mit Pulswiederholfrequenzen im MHz- und GHz-Regime. Die Ablationsschwellen beider
Materialien wird bis unter 2 J/cm² verringert. Eine Begründung für diesen Effekt könnte die in
Kapitel 2.3.2 erläuterte Wärmeakkumulation sein. Sie tritt auf, wenn die Wärmezufuhr durch
die Laserpulse größer als die Wärmeabfuhr/-Verteilung durch thermische Diffusion ist, wo-
durch sich Wärme im Wechselwirkungsbereich akkumuliert. Diese ist grundsätzlich abhängig
von der verwendeten Pulswiederholfrequenz und der Pulsenergie. Die Wärmeakkumulation
tritt bei SiO2 ab einer Frequenz von ca. 400 kHz [37] und bei D263T ab 500 kHz [35] auf. Daraus
folgt, dass die Wärmeakkumulation im Bereich der Wechselwirkung bei den verwendeten
65MHz ebenfalls in den untersuchten Materialien auftritt. Das kann dazu führen, dass bei der
Bestrahlung unterhalb der kHz-Ablationsschwelle die ersten Laserpulse das Material erwär-
men bis zu dem Laserpuls, bei dem genug Energie im Wechselwirkungsbereich vorhanden ist,
um es zu ablatieren. Der Inkubationseffekt ist Aufgrund der Wärmeakkumulation stärker aus-
geprägt, was zu niedrigeren Ablationsschwellen im Vergleich zu den kHz-Ablationssschwellen
führt. Eine analytische Beschreibung mithilfe der Modelle 1 bis 3 kann nicht durchgeführt
werden, da die Wärmeakkumulation in diesen Modellen nicht berücksichtigt wird. Wie in der
Abbildung 6.2 zu sehen, stagniert die Abnahme der Ablationsschwelle ab fünf Laserpulsen
bei SiO2 und D263T. Es wird hierbei die Annahme getroffen, dass ab einer Fluenz H0 von
ca. 2 J/cm² (Q=7,7µJ) die Energiezufuhr pro Pulswiederholzeit tint=16ns durch die Laserpulse
geringer ist, als die Energieabfuhr aus dem Wechselwirkungsbereich durch Wärmeleitung. In-
folgedessen tritt keine bzw. ungenügend Wärmeakkumulation auf und die Ablationsschwelle
sinkt nicht weiter unter diese Fluenz. Da dieWärmeleitfähigkeit beider Dielektrika vergleichbar
klein ist, liegt die Sättigung bei vergleichbaren Fluenzwerten.

Bei einer Pulswiederholfrequenz im GHz-Regime nimmt die Ablationsschwelle mit steigender
Pulsanzahl ebensfalls ab (Abbildung 6.2). Im Vergleich zu den anderen Messergebnissen sind
die Ablationsschwellen deutlich kleiner als im kHz-Regime und vergleichbar mit denen im
MHz-Regime. Die Ablationsschwellen im GHz-Regime von SiO2 sind bei drei bis fünf Laserpul-
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sen höher und tendieren ab sechs Laserpulsen zu niedrigeren Werten. Bei D263T liegen alle
Ablationschwellen tendenziell über denen des MHz-Regimes. Als möglichen Grundmechanis-
mus für die starke Verringerung der Ablationsschwellen mit zunehmender Pulsanzahl kann
bei 2,5GHz ebenfalls die Wärmeakkumulation zur Erklärung heran gezogen werden. Durch
den noch kürzeren zeitlichen Abstand (tint=400ps) zwischen den einzelnen Laserpulsen in
einer Pulsfolge kann auch noch bei geringeren Fluenzen, im Vergleich zu den ermittelten
MHz-Ablationsschwellen, ein Materialabtrag erfolgen. Im untersuchten Parameterbereich
konnte für die verwendeten 2,5GHz noch keine Sättigung der Ablationsschwelle festgestellt
werden. Die höheren Ablationsschwellen für geringe Pulsanzahlen können durch die Ent-
stehung von Plasma und dessen Wechselwirkung mit dem nachfolgenden Laserpuls erklärt
werden. Das Plasma schirmt bei der Interaktion teilweise die Energie des Laserpulses vom
Material ab. Ebenfalls ist es möglich, dass durch die Wechselwirkung mit dem Plasma nachfol-
gende Laserpulse in Abhängigkeit von der Fluenz zu erneuten Ablagerungen von dem bereits
ablatierten Material führen können. Diese Effekte sind ebenfalls Anhand der Veränderungen
in der Form der Kavitäten erkennbar. Hierzu sind in Abbildung 6.5 vertretungsweise die

Abbildung 6.5: Falschfarbenbilder von zwei Kavitäten von D263T mit 6 Laserpulsen, unterschiedlichenPulswiederholfrequenzen fint (links 65MHz und rechts 2,5GHz) und einer Fluenz von 3 J/cm². In derFarbskala stellt rot den höchsten und schwarz den niedrigsten Höhenwert da.

aufgenommenen Kavitäten von D263T bei 65MHz und 2,5GHz mit sechs Laserpulsen und
einer Fluenz von 3 J/cm² gegenübergestellt. Bei diesem Vergleich ist zu erkennen, dass es bei
der Verwendung von 2,5GHz zu einer Ringbildung kommt. Die Anzahl der Ringe ist dabei von
der Fluenz und der Pulsanzahl abhängig. Auf die Prozesse der Abschirmung wird genauer in
Kapitel 6.3 eingegangen. Eine analytische Beschreibung mithilfe der Modelle 1 bis 3 kann, wie
im MHz-Regime, nicht durchgeführt werden, da die Wärmeakkumulation in diesen Modellen
nicht berücksichtigt wird.
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6.2 Gemessene Ablationstiefen

Die Ablationstiefe in der Mitte der Kavität wurden mithilfe der in Kapitel 5.3 vorgestellten
Methode gemessen und über fünf Messwerte pro Parametersatz gemittelt. Die Darstellung
dieser gemittelten Werte erfolgt in Abhängigkeit von der Fluenz sowie von der Pulsanzahl und
vonder Pulswiederholfrequenz der Pulsfolge in der Abbildung 6.6 für SiO2 und in Abbildung 6.7
für D263T.
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Abbildung 6.6: Falschfarbendarstellung der Ablationstiefen zM von SiO2 mit Pulswiederholfrequenz
fint im kHz-, MHz- und GHz-Regime in Abhängigkeit von der PulsanzahlN der Pulsfolge und der Fluenz
H0. Zudem werden die Ablationstiefen innerhalb des dazugehörigen Felder festgehalten.
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Abbildung 6.7: Falschfarbendarstellung der Ablationstiefen zM von D263T mit Pulswiederholfrequenz
fint im kHz-, MHz- und GHz-Regime in Abhängigkeit von der PulsanzahlN der Pulsfolge und der Fluenz
H0. Zudem werden die Ablationstiefen innerhalb des dazugehörigen Felder festgehalten.

In den Abbildungen wird zudem der konkrete Wert für die Ablationstiefen in µm dokumen-
tiert. Bei beiden Dielektrika und den verschiedenen Pulswiederholfrequenzen nimmt die
Ablationstiefe mit zunehmender Pulsanzahl und Fluenz zu. Ausnahmen hierfür sind einige
Parametersätze mit Pulswiederholfrequenzen im MHz- und GHz-Regime bei denen die Ab-
lationstiefe teilweise gleich bleibt oder abnimmt. Zudem beeinflusst der zeitliche Abstand
zwischen den Laserpulsen einer Pulsfolge die Ablationstiefe, ähnlich den Ergebnissen von
Hernandez-Rueda et al. [16]. Dabei nimmt die Ablationstiefe im untersuchten Parameterbe-
reich bei kürzeren Pulsabständen ab. Ein Grund dafür sind die unterschiedlichen Formen der
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Kavitäten. Im kHz- und MHz-Regime ist die maximale Tiefe im untersuchten Parameterbe-
reich immer in der Mitte der Kavität, jedoch ist dies im GHz-Regime nicht überall gegeben
(Abbildung 6.8).

Abbildung 6.8: Falschfarbenbilder von zwei Kavitäten von D263T mit drei Laserpulsen, unterschiedli-chen Pulswiederholfrequenzen fint (links 65MHz und rechts 2,5GHz) und einer Fluenz von 10 J/cm². Inder Farbskala stellt rot den höchsten und schwarz den niedrigsten Höhenwert da.

Durch diesen Unterschied sind die Ablationstiefen im GHz-Regime, aufgrund der Messung in
der Mitte der Kavität, vergleichsweise kleiner. Die maximalen Ablationstiefen sind generell
kleiner als die der im kHz- und MHz-Regime gemessenen Werte. Eine mögliche Erklärung für
die kleineren Ablationstiefen innerhalb der MHz- und GHz-Regime und zwischen den Regimen
kann eine Abschirmung der Materialoberfläche im MHz-Regime durch eine Ablationswolke
oder im GHz-Regime durch das entstandene Plasma sein (Kapitel 2.3.1). Eine genauere Unter-
suchung dieser Phänomene wird im Kapitel 6.3 anhand des Ablationsvolumen pro Laserpuls
durchgeführt. Bei D263T sind die Ablationstiefen größer als die von SiO2, außer bei hohen
Pulsanzahlen und Fluenzen. Eine mögliche Erklärung für die größeren Ablationstiefen ist, dass
D263T durch die kleinere Bandlückenenergie schneller die kritische Elektronendichte erreicht,
ab der das Material mehr Laserstrahlung absorbiert und dadurch mehr Material ablatiert
werden kann. Die kleineren Ablationstiefen von D263T bei hohen Pulsanzahlen und Fluenzen
können durch den in Kapitel 6.1 ermittelten Inkubationsfaktor erklärt werden. Hierbei ist der
Inkubationseffekt stärker bei der Ablation von SiO2 ausgeprägt, wodurch dieser Effekt bei
hohen Pulsanzahlen und Fluenzen gegenüber der kleineren Bandlückenenergie überwiegt.
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6.3 Gemessene Ablationsvolumen und ermittelte

Ablationsvolumina pro Laserpuls

Die Untersuchung des Einflusses der Pulswiederholfrequenz, der Pulsanzahl und der Fluenz
auf das Ablationsvolumen, sowie die Untersuchung der daraus ermittelten Volumina pro
Laserpuls erfolgte über die Messungen der Volumina der erzeugten Kavitäten mit den unter-
schiedlichen Parametersätzen (Kapitel 5, Tabelle 5.2). Dabei wurden jeweils mindestens fünf
Ablationsvolumen pro Ablationskonfiguration gemittelt. Die Ablationsvolumina in Abhängig-
keit von der Pulsanzahl und der Fluenz für SiO2 wird in Abbildung 6.9 und für D263T in 6.10
mittels einer Falschfarbendarstellung der gemittelten Messwert dargestellt.
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Abbildung 6.9: Falschfarbendarstellung der Ablationsvolumen Vges von SiO2 mit Pulswiederholfre-quenz fint im kHz-, MHz- und GHz-Regime in Abhängigkeit von der PulsanzahlN der Pulsfolge und derFluenzH0 Ein graues Feld kennzeichnet hierbei ein effektive Volumina von Null.
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Abbildung 6.10: Falschfarbendarstellung der Ablationsvolumen Vges von SiO2 mit Pulswiederholfre-quenz fint im kHz-, MHz- und GHz-Regime in Abhängigkeit von der PulsanzahlN der Pulsfolge und derFluenzH0. Ein graues Feld kennzeichnet hierbei ein effektive Volumina von Null.

Die im Kapitel 6.1 ermittelten kHz-, MHz- und GHz-Ablationsschwellen stimmen, bis auf einige
Ausnahmen, mit den Fluenzen der kleinst möglichen gemessenen Ablationsvolumen überein.
Diese Ausnahmen treten bei beiden Dielektrika im kHz-Regime bei einer Fluenz von 4 J/cm²
und bei SiO2 im MHz-Regime bei einer Fluenz von 2 J/cm² und 5 Laserpulsen auf, da sich
aufgrund der Wechselwirkung des Dielektrikums mit den Laserpulsen teilweise Material am
Rand der Kavität ansammelt (Abbildung 6.11).

Abbildung 6.11: Schematische zweidimensionale Darstellung der Materialansammlung (grau) unddes Ablationsvolumens (blau) einer Kavität
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Diese Materialansammlungen zählen nicht zu dem Ablationsvolumen, da nur eine Umlage-
rung von Material stattfindet. Deswegen werden, wenn diese Volumen verhältnismäßig groß
(ca. 10% des Ablationsvolumen) gegenüber dem abgetragenem Volumen sind, die Differenz
beider für die weitere Auswertung verwendet. Für den Fall, dass die Differenz aus ablatiertem
und angesammelten Volumen gleich null ist, wird dieses grau in den Abbildungen 6.9 und 6.10
dargestellt. Zum Beispiel wurde bei SiO2 im kHz-Regime, vier Laserpulsen, einer Fluenz von
4 J/cm² ein ablatiertes und aufgewölbtes Volumen von jeweils 0,5µm³ bestimmt.

Die Ablationsvolumina beider Dielektrika bei der Verwendung von Pulsfolgen mit einer Puls-
wiederholfrequenz im kHz-Regime nehmen bei höherer Pulsanzahlen und größeren Fluenzen
zu, da hierbei mehr Energie in das Material eingebracht und somit grundsätzlich mehr Materi-
al ablatiert werden kann. Bei den MHz und GHz-Regimen ist diese Tendenz ebenfalls steigend,
jedoch stagniert das Ablationsvolumen in Abhängigkeit von der Pulsanzahl und Fluenz oder
nimmt im Fall eines Parametersatzes im MHz- und mehreren im GHz-Regimes aufgrund der
Puls-zu-Puls-Wechselwirkungen (Kapitel 2.3.1) wieder ab. Bei 3 J/cm² ist im MHz-Regime zum
Beispiel eine Abnahme des Ablationsvolumen zwischen den Pulsfolgen mit sechs und sieben
Laserpulsen erkennbar. Eine mögliche Erklärung für diese Abnahme ist eine Wechselwirkung
zwischen dem siebten Laserpuls und einer Ablationswolke, wodurch das Material erneut
in der Kavität abgelagert wird. Auf diese Effekte wird genauer in den folgenden Abschnit-
ten bei der Analyse der Ablationsvolumen pro Laserpuls eingegangen. Zum Vergleich der
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Abbildung 6.12: Verleich er Ablationsvolumen Vges von SiO2 bei verschiedenen Pulswiederholfrequen-zen (kHz-, MHz- und GHz-Regime) in Abhängigkeit von der Pulsanzahl bei Fluenzen von H0=5 J/cm²undH0=10 J/cm².
Ablationsvolumen bei verschiedenen Pulswiederholfrequenzen werden in Abbildung 6.12
diese bei 5 J/cm² und 10 J/cm² im kHz-,MHz- und GHz-Regime für SiO2 und im Anhang in
Abbildung C.1 für D263T dargestellt. Im Vergleich zu den anderen Pulswiederholfrequenzen
sind die Kavitäten im kHz-Regime bei beiden Dielektrika hinsichtlich der ablatierten Volumina
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vorherrschend, wenn Fluenzen von 8 J/cm² oder mehr verwendet werden. Bei niedrigeren
Fluenzen sind höhere Pulswiederholfrequenzen im MHz- und GHz-Regime für die Erzeugung
größerer Ablationsvolumina geeignet (Abbildung 6.12).

Die Auswertung und Interpretation der Messwerte wird mit der Darstellung des Ablationsvolu-
mina pro Laserpuls in Abhängigkeit von der Pulsanzahl und bei verschiedenen Fluenzen fortge-
führt, da die Effekte anhand dieser Darstellung eindeutiger erkennbar sind. Die Bestimmung
der Volumen pro Laserpuls erfolgt, wie in Kapitel 5.3 beschrieben, über die Gleichung 5.4 und
wird in den Abbildungen 6.13, 6.15 und 6.17 für SiO2 und in den Abbildung 6.14, 6.16 und 6.18
für D263T im Bereich von 5 J/cm² bis 10 J/cm² dargestellt.
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Abbildung 6.13: Ablationsvolumen pro Laserpuls VPuls von SiO2 mit einer Pulswiederholfrequenz von
fint=1 kHz und FluenzenH0 von 5 J/cm² bis 10 J/cm²
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Abbildung 6.14: Ablationsvolumen pro Laserpuls VPuls von D263T mit einer Pulswiederholfrequenzvon fint=1 kHz und FluenzenH0 von 5 J/cm² bis 10 J/cm²
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Bei beiden Dielektrika und einer Pulswiederholfrequenz im kHz-Regime zeigt sich in den
Abbildungen 6.13 und 6.14, dass das Ablationsvolumen der einzelnen Laserpulse zunimmt,
je mehr Laserpulse zuvor mit dem Material interagiert haben. Bei der Wechselwirkung mit
den Laserpulsen verändert sich einerseits die Topographie der Oberfläche und andererseits
bilden sich Gitterdefekte die zu Zwischenniveaus innerhalb der Bandlücke führen. Durch diese
zwei Effekte erhöht sich, wie in Kapitel 4.3 erklärt, der Absorptionsgrad und infolgedessen
das Ablationsvolumen des jeweils nachfolgenden Laserpulses. Der Absorptionsgrad ist dabei
von der Defektdichte und Topographie von der Pulsanzahl abhängig. Durch den höheren
Absorptionsgrad können somit bei einer weiteren Interaktion mehr Gitterfehler entstehen,
wodurch die Zunahme des Ablationsvolumen pro Laserpuls begründet werden kann. Eine
Ausnahme bildet SiO2 bei einer Fluenz von 5 J/cm², wobei das Ablationsvolumen pro Laserpuls
nahezu konstant bleibt. Hierbei wird angenommen, dass nicht genug Energie in das Material
eingebracht werden kann, um den Absorptionsgrad so zu erhöhen, dass die folgenden
Laserpulse mehr Material ablatieren können. Des Weiteren kann angenommen werden, dass
die Erzeugung von Gitterdefekten bei Fluenzen nahe der Multipulsablationsschwelle nicht
konstant repetitiv ist, was zu den verhältnismäßig großen Fehlern führt.
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Abbildung 6.15: Ablationsvolumen pro Laserpuls VPuls von SiO2 mit einer Pulswiederholfrequenz von
fint=65MHz und FluenzenH0 von 5 J/cm² bis 10 J/cm²
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Abbildung 6.16: Ablationsvolumen pro Laserpuls VPuls von D263T mit einer Pulswiederholfrequenzvon fint=65MHz und FluenzenH0 von 5 J/cm² bis 10 J/cm²

Die Ablationsvolumen pro Laserpuls beider Dielektrika (Abbildung 6.15 und 6.16) bei einer
Pulswiederholfrequenz im MHz-Regime steigt mit zunehmender Pulsanzahl an, jedoch ist
dieser Anstiegt nicht gleichmäßig, wodurch mehrere Maxima pro verwendeter Fluenz entste-
hen können. Zum Beispiel bei SiO2 und 10 J/cm² ablatiert der dritte Laserpuls mit 95µm³ am
meisten Material (Abbildung 6.15). Nach einem solchen Maxima sinkt das Ablationsvolumen
pro Laserpulsmeist auf ein lokalesMinimum ab. Das entspricht bei 8 J/cm² und 10 J/cm² ca. der
Hälfte des Ablationsvolumen pro Laserpuls des vorangegangenen Maximas und bei 5 J/cm²
und 6 J/cm²wird von dem folgendem Laserpuls annähern 0µm³ ablatiert (SiO2). Eine mögliche
Erklärung für die schlagartige Verringerung des Ablationsvolumen pro Laserpuls nach einem
Maximum ist die Abschirmung des nachfolgenden Laserpulses durch eine Ablationswolke,
welche aus ablatierten Partikeln besteht. Dies ähnelt der Abschirmung durch Puls-zu-Puls
Wechselwirkungen bei Metallen (siehe Kapitel 2.3.1). Bei der Ablation von Material entsteht
daraus eine Wolke, deren Dichte und Ausbreitung abhängig vom Ablationsvolumen ist. Die-
se Ablationswolke interagiert, durch die geringe Zeit tint=16ns zwischen den Laserpulsen,
mit dem nachfolgendem Laserpuls und absorbiert teilweise dessen Energie. Wie stark die
Ablationswolke die Laserstrahlung absorbiert, ist abhängig von der Dichte dieser und der
verwendeten Pulsenergie.

Die Ablationsvolumina des GHz-Regimes unterscheidet sich von den kHz- und MHz-Regimen
aufgrund des häufigeren Auftretens von negativen Ablationsvolumen6 pro Laserpuls und
wird in der Abbildung 6.17 bei 5 J/cm² bis 10 J/cm² festgehalten.
6Bei einem negativem Ablationsvolumen wird ablatiertes Material in der Kavität abgelagert.
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Abbildung 6.17: Ablationsvolumen pro Laserpuls VPuls von SiO2 mit einer Pulswiederholfrequenz von
fint=2,5GHz und FluenzenH0 von 5 J/cm² bis 10 J/cm²

50
25

0
25
50

V P
ul

s i
n 

µm
3

H = 10 J/cm² H = 8 J/cm²

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
N

50
25

0
25
50

V P
ul

s i
n 

µm
3

H = 6 J/cm²

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
N

H = 5 J/cm²

Abbildung 6.18: Ablationsvolumen pro Laserpuls VPuls von D263T mit einer Pulswiederholfrequenzvon fint=2,5GHz und FluenzenH0 von 5 J/cm² bis 10 J/cm²

Das Ablationsvolumen pro Laserpuls steigt bei 10 J/cm² zuerst mit dem zweiten Laserpuls
auf ein maximalen Wert (VPuls=2,SiO2=20µm³) an und fällt darauf beim vierten Laserpuls auf
ein Minimum (VPuls=4,SiO2=-8,9µm³) ab. Wie in Abbildung 6.18 zu sehen liegt bei D263T das
Maximum (VPuls=1,D263T=42,7µm³) bei demersten Laserpuls und dasMinimum (VPuls=3,D263T=-
31,7µm³) bei dem dritten Laserpuls. Danach bleibt das Ablationsvolumen bei SiO2 annähernd
konstant zwischen 0µm³ bis 10µm³ und bei D263T zwischen -5µm³ bis 10µm³. Diese Minima
können über die Abschirmung und erneute Ablagerung von Material durch die Wechsel-
wirkung mit dem entstandenen Plasma und den ablatierten Partikeln erklärt werden und
sind vergleichbar mit dem Mechanismus zur Abschirmung und erneute Ablagerung durch
Puls-zu-Puls Wechselwirkungen bei Metallen (Kapitel 2.3.1). Bei der Wechselwirkung zwischen
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dem Laserpuls und dem Dielektrika entsteht nach wenigen Pikosekunden ein Plasma. Dieses
Plasma kann Teile der Laserstrahlung absorbieren und heizt sich dabei auf. Wenn die Dichte
des Plasmas einen bestimmten Wert erreicht, kann das Absorptionsverhalten dazu führen,
dass das Ablationsvolumen eines Laserpulses kleiner ist als das des vorherigen oder dass
Teile des bereits ablatierten Materials erneut in die Kavität abgelagert werden. Bei niedrigeren
Fluenzen kommt es zu einer Verschiebung der lokalen Maxima und der lokalen Minima zu
späteren Laserpulsen. Der Zustand bei dem das Plasma für eine erneute Ablagerung von Ma-
terial sorgt, wird bei niedrigeren Fluenzen ebenfalls erst nach mehreren Laserpulsen erreicht.
Eine Ursache hierfür könnte ein Unterschied in der Dichte des jeweiligen Plasmas sein. Bei
niedrigen Fluenzen wird die erforderliche Plasmadichte, ab der eine erneute Ablagerung das
Material erfolgt, erst nach einer bestimmten Pulsanzahl erreicht.

Die qualitative Auswertung der Kaviäten erfolgt über visuelle Aufnahmen des Auflichtmikro-
skops und die Falschfarbendarstellungen des konfokalen Laserscanning Mikroskops (Abbil-
dung D.1 - D.6 im Anhang).

Abbildung 6.19: Falschfarbendarstellung von Kavitäten auf SiO2 und D263T bei sieben Laserpulsen,
H0=10 J/cm², Pulswiederholfrequenz fint im kHz-, MHz- und GHz-Regime. In der Farbskala stellt rotden höchsten und schwarz den niedrigsten Höhenwert da. Die die Höhenwerte der verschiedenenKavitäten sind unterschiedlich Skaliert und nicht untereinander vergleichbar.

Bei der Strukturierung von SiO2mit Pulsfolgen, die eine Pulswiederholungsrate im kHz-Bereich
besitzen, bilden sich am Rand der Kavität Frakturen7 und es lagert sich Material außerhalb
der Kavität ab (Abbildung 6.19). Bei 65MHz ist eine deutlich glattere Kavität ohne Frakturen
erkennbar, ähnlich den Ergebnissen von Herman et al. [40]. Eine mögliche Erklärung für die
7Unter Frakturen werden in diesem Zusammenhang Risse und die Rückstände von abgeplatztem Materialzusammengefasst.
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Abwesenheit von Frakturen und Rissen, bietet die Betrachtung der Wärme um die Kavität. In
den Bereichen in denen sich die Wärme ansammelt steigt die Duktilität an, was zu einer Ver-
ringerung von Frakturen und Rissen führt, die bei hohen Fluenzen durch den Ablationsdruck
entstehen. Zudem sind bei Pulsfolgen im MHz-Regime mit vier bis sechs Laserpulsen und
einer Fluenz von 5 J/cm² bis 8 J/cm² teilweise selbstorganisierende Nanostrukturen am Boden
der Kavität erkennbar (Abbildung 6.20).

Abbildung 6.20: Auflichtmikroskop-Aufnahme einer SiO2-Kavität mit selbstorganisierenden Nano-strukturen bei vier Laserpulsen undH0=8 J/cm²

Mit Pulswiederholfrequenzen im GHz-Regime sind ebenfalls keine Risse erkennbar (Abbildung
6.19). Auffällig sind jedoch die unregelmäßigen Strukturen innerhalb der Kavität und die Ringe
die sich um die Kavität bilden (Abbildung 6.19). Eine Erklärung für diese gibt die in Kapitel
2.3.1 beschriebenen Puls-zu-Puls Wechselwirkungen. Bei dieser wird ein Laserpuls durch
das Plasma teilweise abgeschirmt und nur an den Rändern des Plasmas wird genug Energie
aufgrund der geringen Plasmadichte imMaterial eingebracht, umneuesMaterial zu ablatieren.
Dieser Vorgang wird Schematisch in Abbildung 6.21 dargestellt.

Abbildung 6.21: Schematische Darstellung der Puls-zu-Puls-Wechselwirkungen mit Pulswiederholfre-quenzen im GHz-Bereich. Hierbei schirmt das Plasma (blau) die Kavität von der Laserstrahlung (rot) abund nur an den Rändern kann Material ablatiert werden (grau).

Bei D263T besitzen die Kavitäten ähnliche qualitative Eigenschaften im Vergleich zu SiO2. Die
Metalloxide in D263T erhöhen die Duktilität von D263T im Vergleich zu SiO2. Infolgedessen ist
D263T deutlich weniger anfällig für Frakturen- bzw. Rissebildung und es erfolgt eine verstärkte
Ablagerung von Material am Rand der Kavität. (Abbildung 6.19).
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7 Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurde die Ablation von SiO2 und D263T unter Variation der Fluenz, der
Pulsanzahl und der Pulswiederholfrequenz quantitativ in Form der Ablationsdurchmesser,
-tiefen und -volumen und qualitativ in Form von grafischen Aufnahmen untersucht. Dafür
wurde der „Carbide CB3-80, Light Conversion “ mit einer emittierten Wellenlänge von 1030nm
verwendet. Die verwendeten Pulsfolgen bestanden aus einem bis zehn Laserpulsen mit einer
Pulswiederholfrequenz von 1 kHz, 65MHz und 2,5GHz.

Die Einzel- und Multipuls-Ablationsschwellen wurden aus den Ablationsdurchmessern in
Abhängigkeit von der Pulsanzahl und der Pulswiederholfrequenz ermittelt. Es wurde fest-
gestellt, dass die MHz- und GHz-Ablationschwelle von SiO2 und D263T geringer sind, als die
kHz-Ablationsschwellen. Diese Verringerung der Ablationsschwelle kann mit der Wärmeakku-
mulation erklärt werden. Aufgrund der geringen Pulsabstände wird die Temperatur in der
Einflusszone erhöht bis sich genug Energie im Material angesammelt hat, um das Material
unterhalb der kHz-Ablationsschwellen zu ablatieren. Im kHz-Regime konnten die ermittelten
Ablationsschwellen mit einer erheblichen Übereinstimmung an das Modell 3 von Ashkenasi
et al. [1] angeglichen werden. Der daraus ermittelte Inkubationskoeffizienten beträgt 0,65 für
SiO2 und 0,61 für D263T. Da die Ablationsschwellen im MHz- und GHz-Regime niedriger sind,
deutet dies darauf hin, dass der Inkubationseffekt stärker ausgeprägt ist. Allerdings ist die
Bestimmung eines Inkubationskoeffizienten aufgrund der Tatsache, dass das Modell keine
Abhängigkeit von der Pulswiederholfrequenz berücksichtigt, nicht möglich. Daher eröffnet
sich die Notwendigkeit weiterer Forschung und Entwicklung eines Inkubationsmodells für
Dielektrika, die die Abhängigkeit von der Pulswiederholfrequenz angemessen berücksichtigen.

Bei der Untersuchung der Ablationstiefen in der Mitte der Kavität in Abhängigkeit der Flu-
enz, Pulsanzahl und Pulswiederholfrequenz wurde festgestellt, dass die maximale Tiefe im
Parameterbereich mit steigender Pulswiederholfrequenz abnimmt. Die kleineren Ablations-
tiefen im MHz-Regime sind hierbei auf die Abschirmung der Materialoberfläche durch eine
Ablationswolke und im GHz-Regime auf ein Plasma zurückzuführen. Ausnahmen hiervon
sind die Ablationstiefen ab einer Fluenz vonH0<5 J/cm² oder einer Pulsanzahl N<3 im MHz-
Regime und ab einer Fluenz von H0<4 J/cm² im GHz-Regime. Bei diesen Parametern sind
die Ablationstiefen im MHz- und GHz-Regime größer als im kHz-Regime. Dies kann mit der
Wärmeakkumulation erklären werden, die bewirkt, dass die Ablation von Material bereits bei
geringeren Fluenzen und Pulsanzahlen beginnt. Dadurch kann bei gleichen Parametern im
MHz- und GHz-Regime eine größere Tiefe gemessen werden als im kHz-Regime. Die Ablati-
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onstiefen bieten zudem eine Grundlage für zukünftige 3D-Strukturierungen, da die ablatierte
Tiefe essentiell für die Maßhaltigkeit bzw. die korrekten Dimensionen der Struktur ist.

Bei der Variation der Pulswiederholfrequenz konnte eine deutliche Beeinflussung auf das
resultierende Ablationsvolumens festgestellt werden. Im kHz-Regime nimmt das Ablationsvo-
lumen imuntersuchten Parameterbereichmit steigender Fluenz und Pulsanzahl kontinuierlich
zu, was ab 8 J/cm² zu größeren Volumina im Vergleich zu denMHz- und GHz-Ablationsvolumen
führt. Die ablatierten Volumina sind imMHz-Regime bei einer Fluenz von 10 J/cm² und zwei bis
sechs Laserpulsen im Vergleich zu den Ablationsvolumina im kHz- und GHz-Bereich dominan-
ter. Bei Fluenzen, die kleiner oder gleich der kHz-Ablationsschwelle sind, übertreffen zudem
die Ablationsvolumina im GHz-Regime diejenigen des kHz-Regimes. Wobei diese Effekte, wie
bei den Ablationstiefen auf die Wärmeakkumulation und die Abschirmung zurückgeführt
werden können.

Dieses Verhalten wurde weiterhin über die Ablationsvolumen pro Laserpuls untersucht. Bei
den daraus resultierenden Verläufen über die Pulsfolge sind Maxima und unmittelbar dar-
auf folgende Minima zu erkennen, welche auf Puls-zu-Puls-Wechselwirkungen hinweisen.
In diesem Zusammenhang führt die Wechselwirkung zwischen dem Laserpuls und dem
Material zur Bildung eines entsprechend dichten Plasmas mit ablatierten Partikeln, die die
Oberfläche abschirmen oder durch Wechselwirkung mit einem nachfolgenden Laserpuls
zu einer erneuten Ablagerung von Material führen können. Diese Erkenntnisse legen nahe,
dass eine detaillierte Untersuchung der Ausbreitung der Ablationswolke und des Plasmas,
zum Beispiel unter Vakuumbedingungen, erforderlich ist, um ein besseres Verständnis dieser
Wechselwirkungen zu erlangen.

Aus der qualitativen Untersuchung der Kavitäten hat sich ergeben, dass sich die Wärme-
akkumualtion des MHz- und GHz-Regimes im Vergleich zum kHz-Regime positiv auf die
Qualität ausgewirkt. In diesem Zusammenhang wird das Material aufgrund der gesteigerten
Temperatur duktiler, wodurch weniger Frakturen und eine glattere Kavität entstehen. Die
positiven Auswirkungen der Wärmeakkumulation im MHz- und GHz-Regime auf die Qualität
der Kavitäten sind besonders bemerkenswert und können zukünftig bei der Herstellung von
3D-Mikrostrukturen Anwendung finden. Zusätzlich zu der besseren Qualität entstanden im
MHz-Regime am Boden der Kavität teilweise selbstorganisierende Nanostrukturen, welche
weitere Möglichkeiten für die Nanostrukturierungen von Dielektrika eröffnet.
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8 Symbolverzeichnis

Griechische Symbole

Symbol Einheit Bedeutung
γ Keldysh-Parameter
λ m Wellenlänge der Laserstrahlung
ϵ0 As/Vm Elektrische Feldkonstante mit 8,85×10-12 As/Vm
τH s Pulsdauer
ω Hz Kreisfrequenz der Laserstrahlung
ωP Hz Plasmakreisfrequenz
ωtunnel Hz Tunnelkreisfrequenz
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Römische Symbole

Symbol Einheit Bedeutung
c0 m/s Lichtgeschwindigkeit in Vakuum mit 3,0×108m/s
d m Ablationsdurchmesser
e As Elementarladung mit 1,60×10-19 As
E V/m Elektrische Feldstärke
E0 V/m Amplitude der elektrischen Feldstärke
Ef eV Photonenenergie
Egap eV Bandlücke des Dielektrikums
Ẽgap eV Effektive Bandlücke des Dielektrikums
f Hz Frequenz der Laserstrahlung
fint Hz Pulswiederholfrequenz innerhalb einer Pulsfolge
f Hz Pulswiederholfrequenz zur Berechnung der Spitzenfluenz

H0

H J/m2 Fluenz
H0 J/m2 Spitzenfluenz
Hthr J/m2 Ablationsschwelle
I W/m2 Intensität
I0 W/m2 Spitzenintensität
me kg Elektronenmasse mit 9,11×10-31 kg
mloch kg Masse des zurückgebliebenen Loches nach der Anregung

eines Elektrons in das Leitungsband
mred kg Reduzierte effektive Elektronenmasse
n Brechungsindex
ne 1/cm3 Elektronendichte
ne,krit 1/cm3 Kritische Elektronendichte
N Anzahl an Laserpulsen
Pav W Mittlere Laserleistung zur Berechnung der SpitzenfluenzH0

S Inkubationsfaktor
Vges m3 Gesamtes Ablationsvolumen
VPuls m3 Ablationsvolumen eines Laserpulses
w0 m Strahltaillienradius zur Berechnung von der Spitzenfluenz

H0

zM µm Ablationstiefe in der Mitte der Kavität
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Anhang A: Leistungsmessung
Tabelle A.1: Verwendete durchschnittliche Leistungen bei 100/1000 kHz Pulswiederholfrequenz unddaraus berechnete Pulsenergien und Fluenzen
fLaser in kHz Leistung in % durchschnittliche Leistung in W Pulsenergie in µJ Fluenz in J/cm²

1000

51,6 38,7 387,2 100
46,1 34,8 348,5 90
40,6 31,0 309,7 80
36,2 27,9 278,8 72
31,8 24,8 247,8 64
29,7 23,2 232,3 60
27,5 21,7 216,8 56
26,4 20,9 209,1 54
24,2 19,4 193,6 50
23,1 18,6 185,8 48
21,4 17,4 174,2 45
19,8 16,3 162,6 42
18,7 15,5 154,9 40
16,5 13,9 139,4 36
16,0 13,6 135,5 35
14,3 12,4 123,9 32
13,2 11,6 116,2 30
12,1 10,8 108,4 28
11,6 10,5 104,5 27
10,5 9,7 96,8 25
9,9 9,3 92,9 24
8,3 8,1 81,3 21
7,7 7,7 77,4 20
6,6 7,0 69,7 18

100

86,4 61,9 61,9 16
80,6 58,1 58,1 15
74,9 54,2 54,2 14
63,3 46,5 46,5 12
51,8 38,7 38,7 10
46,1 34,8 34,8 9
40,3 31,0 31,0 8
34,6 27,1 27,1 7
28,8 23,2 23,2 6
23,1 19,4 19,4 5
17,3 15,5 15,5 4
11,6 11,6 11,6 3
5,8 7,7 7,7 2
2,0 3,9 3,9 1
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Abbildung B.1: Durchmesserquadrat D² in Abhängigkeit von der Fluenz H0 für die Ermittlung derAblationsschwelle. Bei der Ablation von SiO2 mit einer Pulswiederholfrequenz im kHz-Regime.
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Abbildung B.2: Durchmesserquadrat D² in Abhängigkeit von der Fluenz H0 für die Ermittlung derAblationsschwelle. Bei der Ablation von SiO2 mit einer Pulswiederholfrequenz im MHz-Regime.
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Abbildung B.3: Durchmesserquadrat D² in Abhängigkeit von der Fluenz H0 für die Ermittlung derAblationsschwelle. Bei der Ablation von SiO2 mit einer Pulswiederholfrequenz im GHz-Regime.
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Abbildung B.4: Durchmesserquadrat D² in Abhängigkeit von der Fluenz H0 für die Ermittlung derAblationsschwelle. Bei der Ablation von D263T mit einer Pulswiederholfrequenz im kHz-Regime.
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Abbildung B.5: Durchmesserquadrat D² in Abhängigkeit von der Fluenz H0 für die Ermittlung derAblationsschwelle. Bei der Ablation von D263T mit einer Pulswiederholfrequenz im MHz-Regime.
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Abbildung B.6: Durchmesserquadrat D² in Abhängigkeit von der Fluenz H0 für die Ermittlung derAblationsschwelle. Bei der Ablation von D263T mit einer Pulswiederholfrequenz im GHz-Regime.
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Abbildung C.1: Verleich der Ablationsvolumen Vges von D263T bei verschiedenen Pulswiederholfre-quenzen (kHz-, MHz- und GHz-Regime) in Abhängigkeit von der Pulsanzahl bei Fluenzen vonH0=5 J/cm²undH0=10 J/cm².
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Abbildung D.1: Falschfarbenbilder der erzeugten Kavitäten von SiO2 mit einem bis zehn Laserpulsen,einer Pulswiederholfrequenzen im kHz-Regime und einer Fluenz von 5 J/cm² bis 10 J/cm². In der Farbs-kala stellt rot den höchsten und schwarz den niedrigsten Höhenwert da. Gleiche Farbskalierungen beigleicher Pulsanzahl von Ereignissen pro Kavität.

Abbildung D.2: Falschfarbenbilder der erzeugten Kavitäten von SiO2 mit einem bis zehn Laserpulsen,einer Pulswiederholfrequenzen im MHz-Regime und einer Fluenz von 2 J/cm² bis 10 J/cm². In der Farbs-kala stellt rot den höchsten und schwarz den niedrigsten Höhenwert da. Gleiche Farbskalierungen beigleicher Pulsanzahl von Ereignissen pro Kavität.
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Abbildung D.3: Falschfarbenbilder der erzeugten Kavitäten von SiO2 mit einem bis zehn Laserpulsen,einer Pulswiederholfrequenzen im GHz-Regime und einer Fluenz von 2 J/cm² bis 10 J/cm². In der Farbs-kala stellt rot den höchsten und schwarz den niedrigsten Höhenwert da. Gleiche Farbskalierungen beigleicher Pulsanzahl von Ereignissen pro Kavität.

Abbildung D.4: Falschfarbenbilder der erzeugten Kavitäten von D263Tmit einem bis zehn Laserpulsen,einer Pulswiederholfrequenzen im kHz-Regime und einer Fluenz von 4 J/cm² bis 10 J/cm². In der Farbs-kala stellt rot den höchsten und schwarz den niedrigsten Höhenwert da. Gleiche Farbskalierungen beigleicher Pulsanzahl von Ereignissen pro Kavität.
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Abbildung D.5: Falschfarbenbilder der erzeugten Kavitäten von D263Tmit einem bis zehn Laserpulsen,einer Pulswiederholfrequenzen im MHz-Regime und einer Fluenz von 2 J/cm² bis 10 J/cm². In der Farbs-kala stellt rot den höchsten und schwarz den niedrigsten Höhenwert da. Gleiche Farbskalierungen beigleicher Pulsanzahl von Ereignissen pro Kavität.

Abbildung D.6: Falschfarbenbilder der erzeugten Kavitäten von D263Tmit einem bis zehn Laserpulsen,einer Pulswiederholfrequenzen im GHz-Regime und einer Fluenz von 2 J/cm² bis 10 J/cm². In derFarbskala stellt rot den höchsten und schwarz den niedrigsten Höhenwert da. Gleiche Farbskalierungenbei gleicher Pulsanzahl von Ereignissen pro Kavität.
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