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Christian Kalupka

Die Bearbeitung von Glasern ist fur fokussierte, ultrakurz gepulste Laserstrahlung durch hinreichend
groBe Intensitdten fur Wellenlangen maglich, fur die das Glas intrinsisch transparent ist. Durch nicht-
lineare lonisationsmechanismen wird eine Absorption der Laserstrahlung realisiert, sodass bei einer
entsprechend groBBen Energiedeposition eine Materialmodifikation resultiert.

Energiedeposition von
ultrakurz gepulster
Laserstrahlung in Glasern

Im Rahmen dieser Dissertation werden Zusammenhdange der Energiedeposition von ultrakurz gepuls-
ter Laserstrahlung im Volumen von Glasern mit der raumlichen und zeitlichen Intensitatsverteilung
erarbeitet, um eine vergroBerte Energiedeposition bei einer maximalen raumlichen Lokalisierung zu
realisieren.

Zunachst wird ein grundlegendes Verstandnis des Zusammenhangs der zeitlichen Intensitatsver-
teilung mit den lonisations- und Wechselwirkungsmechanismen erarbeitet. Dabei werden Intensi-
tatsregime ermittelt, fur die die Erzeugung einer freien Elektronendichte primar durch Photo- bzw.
Avalanche-lonisation stattfindet. Die lonisationsmechanismen wirken sich maBgeblich auf die Puls-
Plasma-Wechselwirkung aus, die ein zentrales Mal3 fur die Energiedeposition darstellt. Im nachsten
Schritt wird die Energiedeposition im Glasvolumen fur ein GauB-Profil erfasst, indem die Dynamik ei-
ner erzeugten freien Elektronendichte zeitaufgel®st analysiert wird. Zur Quantifizierung der Energie-
deposition werden die sogenannte Amplitude und Lokalisierung der Energiedeposition eingefthrt.
Die Amplitude entspricht dabei der raumlich integrierten freien Elektronendichte und die Lokalisie-
rung der Ausdehnung der freien Elektronendichte in Bezug auf die rdumliche Intensitdtsverteilung.
Eine VergréBerung der Amplitude der Energiedeposition durch die Verwendung hoherer Intensitaten
der Laserstrahlung bedingt dabei fur ein GauB-Profil stets eine Verkleinerung der Lokalisierung. Fur
ein naherungsweise unabhangiges Einstellen von Amplitude und Lokalisierung wird durch raumliche
Strahlformung ein Bessel-Profil erzeugt. In Abhangigkeit der Auspragung der Puls-Plasma-Wechsel-
wirkung werden charakteristische Intensitatsregime der Energiedeposition identifiziert.

Durch ein Anpassen der Puls-Plasma-Wechselwirkung wird eine homogene Energiedeposition mit
transversaler Ausdehnung im Bereich 1 pm und longitudinaler Ausdehnung im Bereich 700 um de-
monstriert. Durch eine gezielt eingestellte homogene Energiedeposition wird ein Trennprozess fir
Glaser realisiert, mit dem Schnittgeschwindigkeiten in der GréBenordnung 10 mm/s maglich sind.
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Kurzfassung

Die Bearbeitung von Glédsern ist fiir die Verwendung fokussierter ultrakurz gepulster La-
serstrahlung durch hinreichend groe Intensitdten fiir Wellenldngen moglich, fir die das
Glas intrinsisch transparent ist. Durch nicht-lineare Ionisationsmechanismen wird eine
Absorption der Laserstrahlung realisiert, sodass bei einer entsprechend grofien Energiede-
position eine permanente Materialmodifikation resultiert. Die raumliche Energiedeposition
der Laserstrahlung wird mafigeblich von nicht-linearen und linearen Wechselwirkungs- und
Propagationseffekten beeinflusst, die Gegenstand aktueller Forschung sind.

Im Rahmen dieser Dissertation werden grundlegende Zusammenhénge der Energiede-
position von ultrakurz gepulster Laserstrahlung im Volumen von Gliasern mit der verwen-
deten raumlichen und zeitlichen Intensitéatsverteilung erarbeitet, um eine VergroBerung der
Energiedeposition bei einer moglichst maximalen raumlichen Lokalisierung zu realisieren.

Zunéchst wird ein grundlegendes Versténdnis des Zusammenhangs der zeitlichen Inten-
sitdtsverteilung, die durch die Pulsdauer und die Spitzenintensitéit charakterisiert ist, mit
den zugrundeliegenden Ionisations- und Wechselwirkungsmechanismen erarbeitet. Dabei
werden in Abhéngigkeit der Pulsdauer Intensitéitsregime ermittelt, fiir die die Erzeugung
einer freien Elektronendichte primédr durch Photoionisation bzw. Avalanche-Tonisation
stattfindet. Die Ionisationsmechanismen Photo- bzw. Avalanche-Ionisation wirken sich
mafgeblich auf die Auspragung der Puls-Plasma-Wechselwirkung aus, welche ein zentrales
Ma$ fiir die Energiedeposition darstellt.

Im néchsten Schritt wird die rdumliche Energiedeposition von ultrakurz gepulster La-
serstrahlung im Volumen von Glisern fiir die Verwendung eines rdumlichen Gauf3-Profils
erfasst, indem die Dynamik einer erzeugten freien Elektronendichte zeitaufgelost analy-
siert wird. Zur Quantifizierung der Energiedeposition werden die sogenannte Amplitude
und Lokalisierung der Energiedeposition eingefithrt. Die Amplitude entspricht dabei der
rdumlich integrierten freien Elektronendichte und die Lokalisierung der Ausdehnung der
ortsabhingigen freien Elektronendichte in Bezug auf die rdumliche Intensitéitsverteilung.
Eine VergroSerung der Amplitude der Energiedeposition durch die Verwendung hoherer
Intensitdten der Laserstrahlung bedingt dabei fiir ein GauB-Profil aufgrund der Kaustik
stets eine Verkleinerung der Lokalisierung der Energiedeposition.

Fiir ein ndherungsweise unabhingiges Einstellen von Amplitude und Lokalisierung der
Energiedeposition in Glésern, wird durch rdumliche Strahlformung ein sogenanntes nicht-
beugendes Bessel-Profil erzeugt. Dabei werden in Abhéngigkeit der Auspriagung der Puls-
Plasma-Wechselwirkung charakteristische Intensitétsregime der Energiedeposition identi-
fiziert. Durch ein gezieltes Anpassen der Puls-Plasma-Wechselwirkung wird eine homogene
Energiedeposition mit einer transversalen Ausdehnung im Bereich ~ 1 gm und einer lon-
gitudinalen Ausdehnung im Bereich ~ 700 pm demonstriert.

AbschlieBend wird auf Grundlage des erarbeiteten Prozessverstandnisses durch eine ge-
zielt eingestellte homogene rdumliche Energiedeposition im Glasvolumen ein Trennprozess
fiir Gléser realisiert, mit dem Schnittgeschwindigkeiten in der Gréfienordnung ~ 10 mm/s

moglich sind.






Abstract

Processing glasses with laser radiation can be achieved by the application of high intensities
for focused ultrashort pulsed laser radiation even for wavelengths for which the glass is
intrinsically transparent. Absorption of the laser pulse is realized by nonlinear ionization
mechanisms, which subsequently can lead to a permanent modification of the glass for
a specific local energy deposition. The spatial distribution of the energy deposition is
strongly influenced by nonlinear and linear interaction and propagation effects, which are
subject of current research.

In this dissertation fundamental correlations of the energy deposition of ultrashort
pulsed laser radiation with the spatial and temporal intensity distribution of the laser
radiation are elaborated to increase the energy deposition while the spatial localization is
as high as possible.

Initially, a fundamental understanding of the correlation of the temporal intensity dis-
tribution, which is characterized by the pulse duration and the peak intensity, with the
underlying ionization and interaction processes is developed. In dependency on the used
pulse duration, intensity regimes are identified for which a dense free electron density
is mainly induced due to Photo and Avalanche ionization, respectively. The underlying
ionization mechanisms Photo and Avalanche ionization have a direct impact on the pulse-
plasma-interaction, which is a central measure of the energy deposition.

In the next step the spatial energy deposition of ultrashort pulsed laser radiation in
the volume of glass is evaluated for the use of a Gaussian intensity profile by time-resolved
investigations of the dynamics of the induced free electron density. To quantify the energy
deposition, the amplitude and the localization of the energy deposition are introduced. The
amplitude corresponds to the spatially integrated free electron density and the localization
is correlated to the spatial dimension of the free electron density with regard to the spatial
intensity distribution. An increase of the amplitude of the energy deposition by an increase
of the applied intensity leads to a decrease of the localization due to the caustic of the
Gaussian beam profile.

For a nearly independent adjustment of amplitude and localization of the energy depo-
sition in glasses, a non-diffracting Bessel beam profile is generated by spatial beam shaping.
In dependency on the pulse-plasma-interaction, different intensity regimes are identified.
By an precise adjustment of the pulse-plasma-interaction, a homogenous energy deposition
is achieved with a transverse dimension ~ 1 pm and a longitudinal dimension ~ 700 pm.

Finally, on the basis of the developed fundamental understanding, a cutting process for
glasses is realized by a precisely controlled and homogenous energy deposition in the glass
volume. With this process, cutting speeds in the order of ~ 10 mm/s can be achieved.






INHALTSVERZEICHNIS

Inhaltsverzeichnis

1 Einleitung

1.1
1.2

Zielsetzung . . . . ...

Vorgehensweise . . . . . . . ...

2 Grundlagen und Stand der Forschung

2.1

2.2

2.3
2.4

Tonisationsmechanismen in Dielektrika . . . . . ... ... ... .00
2.1.1 Photoionisation . . . . . . . . ...
2.1.2  StoB- und Avalanche-Tonisation . . . . . .. .. ... ... ... ...
Tonisations- und Relaxationsdynamik . . . . .. ... ... ... ... . ...
2.2.1 Ratengleichung . . . . . . ... ... o
2.2.2  Abhéngigkeit von Pulsdauer und Intensitdt . . . .. ... ... ...
Puls-Plasma-Wechselwirkung . . . . . .. ... .o 000000
Modifikationen und zugrundeliegende Mechanismen . . . . . .. ... ...
2.4.1 Schmelzen und Verdampfen . . . . .. ... .. ... 0.
2.4.2 Modifikationen im Volumen . . . . .. . ... ... L.
2.4.3 Schwelle fiir die Erzeugung von Modifikationen . . . . . . ... ...
2.4.4  Abhéngigkeit von Pulsdauer und Intensitat . . . ... ... ... ..

3 Quantifizierung der Puls-Plasma-Wechselwirkung

3.1

3.2

3.3

4.1

4.2

Experimentelle Messung der Transmission . . . . . .. ... ... .. ....
3.1.1 Strahlquelle, Versuchsaufbau und Systemkomponenten . . . . . . ..
3.1.2  Experimentelles Vorgehen und Auswertungsmethoden . . . . . . ..
3.1.3 Ergebnmisse. . . . .. ...
Simulation der Transmission der Laserstrahlung . . . . . . .. ... ... ..
3.2.1 Vorgehen und verwendete Parameter . . . . . . .. ... .00
3.2.2  Bestimmung der Absorptionstiefe . . . . . . ... ... L.
3.2.3 Erfassung der dominanten Photoionisationsmechanismen . . . . . . .
3.2.4 Rolle der Avalanche-Tonisation . . . .. ... ... ... ... ....
3.2.5  Giltigkeitsbereich elektronisches Modell . . . . . .. ... ... ...

Zusammenfassung . .. ..o

R&aumliche Energiedeposition im Glasvolumen mit einem Gauf3-Profil

Experimentelle Methoden, Vorgehen und Auswertungsmethoden . . . . . .
4.1.1 Pump-Probe-Schattenfotografie . . . . . .. ... ... ... ... ..
4.1.2  Vorgehen und Auswertungsmethoden . . . . . . ... ... ... ...
Energiedeposition mit minimaler Puls-Plasma-Wechselwirkung . . . . . . .
4.2.1 Dynamik der Energiedeposition und Identifikation von Zeitregimen .
4.2.2  Nicht-lineare Propagationseffekte: Entstehung von Filamenten . . . .
4.2.3 Intensitdtsregime der rdumlichen Energiedeposition. . . . . . .. ..
4.2.4  Amplitude und Lokalisierung der rdumlichen Energiedeposition . . .

4.2.5  Zusammenfassung . . . ...

23
24
24
25
26
29
29
32
33
34
38
39



INHALTSVERZEICHNIS

4.3 Energiedeposition fiir eine VergréBerung der Puls-Plasma-Wechselwirkung . 58
4.3.1 Dynamik der Energiedeposition und Identifikation von Zeitregimen . 58
4.3.2 Energiedeposition fiir eine Variation der Puls-Plasma-Wechselwirkung 61
4.3.3 Amplitude und Lokalisierung der Energiedeposition . . . .. . . .. 62
4.3.4 Zusammenfassung . . ... ..o 63

5 Riaumliche Energiedeposition mit einem Bessel-Profil 65

5.1 Ré&aumliche Strahlformung: Erzeugung eines Bessel-Profils . . . . . .. . .. 66
5.1.1 Prinzip, charakteristische Eigenschaften und verwendetes Optiksystem 66
5.1.2  Charakterisierung des raumlichen Bessel-Profils . . . . .. .. .. .. 68
5.1.3 Experimentelles Vorgehen . . . . . . ... ... 000000 70

5.2 Energiedeposition mit minimaler Puls-Plasma-Wechselwirkung . . . . . . . 71
5.2.1 Dynamik der Energiedeposition und Identifikation von Zeitskalen . . 71
5.2.2  Identifikation von Intensitétsregimen . . . . . . ... ... ... ... 73
5.2.3 Amplitude und Lokalisierung der Energiedeposition . . .. ... .. 75

5.3 Energiedeposition fiir Vergrofierung der Puls-Plasma-Wechselwirkung . . . . 77
5.3.1 Dynamik der Energiedeposition und charakteristische Zeitskalen . . 77
5.3.2 Identifikation von Intensititsregimen . . . . . . . . . ... ... ... 79
5.3.3 Quantifizierung der Plasmadefokussierung . . . . . . ... ... ... 80
5.3.4 Amplitude und Lokalisierung der Energiedeposition . . . . ... .. 86

5.4  Korrelation Energiedeposition und permanente Materialmodifikation . . . . 88
5.4.1 Konische Energiedeposition und Filamente: Farbzentren und Bre-

chungsindexmodifikation . . . . . . ... ... o000 88

5.4.2 Plasmadefokussierung: Modifikation und Risse . . . . .. ... ... 89

5.4.3 Starke Puls-Plasma-Wechselwirkung: Punktformige Modifikation . . 91

5.4.4 Zusammenfassung . . ... ... 92

6 Realisierung eines Trennprozesses fiir Gliaser 95

6.1 Prinzip und prozessrelevante Parameter . . . . . . ... ..o 96
6.1.1 Prinzip des Trennprozesses . . . . . . . .. ... ... ... 96
6.1.2 Erfassung und Diskussion der prozessrelevanten Parameter . . . . . 97

6.2 Verwendete Systemkomponenten und experimentelles Vorgehen . . . . . . . 98
6.2.1 Laserstrahlquelle . . . . . . .. . ... L 98
6.2.2 Optiksystem und Charakterisierung des Bessel-Profils . . . . . . .. 99
6.2.3 Prozessstrategie. . . . . ... ... oo Lo 100

6.3 Prozessfenster fiir die Erzeugung definierter Volumenmodifikationen . . . . 101
6.3.1 Einfluss der Positionierung des Bessel-Profils auf die Modifikation . 102
6.3.2 Einfluss Warmeakkumulation: Wahl des zeitlichen Pulsabstands . . 103
6.3.3 Einfluss Inkubation: Wahl der Anzahl der Pulse . . . . . . .. .. .. 105
6.3.4 Ausprigung der Modifikation: Wahl der Pulsenergie . . . . ... .. 105
6.3.5 Zusammenfassung . . . .. ... Lo 107

6.4 Demonstration des Trennprozesses . . . . . . . o oo vv e e 108

7 Zusammenfassung und Ausblick 113
Literaturverzeichnis 117

11



INHALTSVERZEICHNIS

Symbolverzeichnis

A Anhang
A.1 Ergénzende Beschreibung der Photoionisationsmechanismen . . . . . . . . .
A2 Verwendetes Glas . . . . . . . . ...
A.3 Literaturwerte fiir die Elektronstozeit . . . . . . . .. ... ... ... ...
A.4 Literaturwerte fiir die Rekombination . . . ... ... ... ... ... ...
A5 Lasersystem Libra . . . . . . . . .
A.6 Bestimmung Fokusradius fiir Messungen der Transmission . . . . . .. . ..
A.7 Messung transmittierte Energie mithilfe der Ulbrichtkugel . . . . . . .. ..
A.8 Ermittlung Bandliicke . . . . ... ... oo Lo
A9 Literaturwerte fiir die effektive Elektronenmasse . . . ... ... ... ...
A.10 Literaturwerte fiir die Valenzbandelektronendichte . . . . . . ... ... ..
A.11 Bestimmung der Absorptionstiefe . . . . . . ... ... oo L.
A.12 Erzeugung eines Luftplasmas . . . . . .. . ... ... oL
A.13 Amplitude und Lokalisierung der Energiedeposition fiir ein Gauf3-Profil

129

133
133
133
134
135
135
135
136
137
138
138
138
140

. 140

III






1 Einleitung

Im Zeitalter der Digitalisierung halten spétestens seit der Kommerzialisierung des Smart-
phones Gléser in allen Lebensbereichen wachsenden Einzug. Neben dem Smartphonemarkt
im Privatbereich werden Gléser im industriellen Sektor beispielsweise als Isolierungsmate-
rial fiir komplexe Chipsysteme, integrierte Strahlfiihrungskomponenten und im Bereich der
Medizintechnik eingesetzt. Dabei wichst die Notwendigkeit der Verwendung von hoch pré-
zisen und effektiven Bearbeitungsverfahren zur Verkleinerung von einzubringenden Struk-
turgroBen, die fiir spezifische Anwendungen realisiert werden miissen. Als Beispiel bieten
lithografische Verfahren prinzipiell die Moglichkeit Strukturgréfen im Bereich von wenigen
Nanometern herzustellen, sind allerdings komplex sowie zeit- und kostenintensiv.

Die Verwendung von ultrakurz gepulster Laserstrahlung mit einer Pulsdauer kleiner als
zehn Pikosekunden stellt hierbei prinzipiell eine Moglichkeit zur kontaktlosen und flexiblen
Bearbeitungstechnologie fiir Gliser dar, mit der StrukturgréBen im Mikrometerbereich
erzielt werden kénnen. Durch die lokalen grofien Intensititen fokussierter ultrakurz ge-
pulster Laserstrahlung kann tiber nicht-lineare Ionisations- und Absorptionsprozesse eine
Materialmodifikation sowie ein Abtrag von Glas realisiert werden, die fiir die verwen-
dete Wellenldnge der Laserstrahlung typischerweise transparent sind. Je nach Wahl der
Fokussierung der Laserstrahlung werden die notwendigen Intensitdten ausschlielich im
Fokusvolumen erreicht, sodass eine selektive Modifikation des Glasvolumens ermoglicht
wird.

Durch die groBen Intensitéaten treten nicht-lineare Tonisations- und Absorptionsprozesse
sowie Propagationsphénomene der Laserstrahlung auf, deren Zusammenspiel und Abhén-
gigkeit von den Material- und Prozessparametern Gegenstand aktueller Forschung sind. So
konnen je nach Fokussierungsbedingungen aufgrund von nicht-linearer Selbstfokussierung
hinreichend groBe Intensitéten auch auBerhalb des Fokusvolumens erreicht werden, sodass
eine Anderung der riumlichen Absorption der Laserstrahlung und damit der Energiede-
position resultiert. Durch die Erzeugung von freien Elektronen auf einer Zeitskala, die der
Pulsdauer der Laserstrahlung entspricht, werden die optischen Eigenschaften des Glases
transient verdndert und eine dynamische Wechselwirkung mit der Laserstrahlung resul-
tiert. Neben den materialspezifischen Eigenschaften wie Brechungsindex und Bandliicke
hat die zeitliche Intensitéitsverteilung der Laserstrahlung, die durch die Spitzenintensitét
und die Pulsdauer charakterisiert ist, einen signifikanten Einfluss auf die Puls-Plasma-
Wechselwirkung.

Neben der zeitlichen Intensitétsverteilung ist die Energiedeposition im Volumen von
Gldsern mit der rdumlichen Intensitdtsverteilung korreliert. Fiir die Verwendung eines
konventionellen Gauf3-Profils ist die Energiedeposition direkt mit der Kaustik der Laser-
strahlung verkniipft. Beispielsweise kann je nach Fokussierung und Intensitit eine Ab-
sorption der Laserstrahlung rdaumlich vor dem Fokusvolumen erzielt werden, sodass im

Fokusvolumen die Intensitét zu klein fiir eine hinreichende Energiedeposition ist. Fiir eine



1.1 Zielsetzung

Vergrofierung der Intensitét konnen weitere Effekte wie beispielsweise die Entstehung von
Filamenten oder eine Verstiarkung von Abschirmungseffekten auftreten. Ein unabhéngiges
Einstellen der Energiedeposition und deren rdumliche Lokalisierung ist fiir ein konventio-
nelles GauB-Profil folglich nicht moglich.

1.1 Zielsetzung

Fiir eine kontrollierte Erzeugung von prézisen Modifikationen in der GréBenordnung von
wenigen Mikrometern im Volumen von Glédsern, muss die Abhéngigkeit der Energiedeposi-
tion der Laserstrahlung im Medium von den Prozessparametern umfassend verstanden sein
und beherrscht werden kénnen. Durch eine effiziente und hoch lokalisierte Energiedepo-
sition kénnen dabei neue Anwendungsfelder der Mikrostrukturierung von Glasern mittels
ultrakurz gepulster Laserstrahlung adressiert werden. Das zentrale Ziel dieser Arbeit ist
die VergroBlerung der Energiedeposition im Volumen von Glas bei einer moglichst maxi-
malen rdumlichen Lokalisierung, siche Abb. 1.1. Die Energiedeposition ist direkt mit der
laserinduzierten freien Elektronendichte im Glas korreliert, die experimentell mithilfe von
in-situ Diagnostik ermittelt werden kann. Aufgrund dessen wird im Rahmen dieser Arbeit
die freie Elektronendichte als zentraler Messwert herangezogen. Zum einen korrespondiert
dabei die iiber das Glasvolumen integrierte freie Elektronendichte zur insgesamt deponier-
ten Energie, die im Verlauf dieser Arbeit als Amplitude der Energiedeposition bezeichnet
wird. Zum anderen entspricht die Ausdehnung der ortsabhéngigen freie Elektronendichte
in Bezug zur rdumlichen Intensitéitsverteilung der sogenannten Lokalisierung der Energie-
deposition. Zur Adaption der Energiedeposition soll mithilfe von rdumlicher Strahlformung
ein sogenanntes nicht-beugendes Bessel-Profil erzeugt werden, fiir das die longitudinale
Ausdehnung der Intensitiatsverteilung unabhéngig von der transversalen Ausdehnung ein-
gestellt werden kann. Aufgrund dessen besteht mit einem Bessel-Profil im Vergleich zu
einem konventionellen Gauf-Profil prinzipiell die Moglichkeit einer flexiblen, kontrollier-
baren Energiedeposition, welche als ein Schwerpunkt in dieser Arbeit evaluiert werden soll.

Fiir eine Kontrolle der Energiedeposition im Volumen von Glédsern spielt die Wechsel-
wirkung zwischen Laserstrahlung und der erzeugten transienten freien Elektronendich-
te eine zentrale Rolle. Aufgrund dessen soll zunéchst ein fundamentales Verstdndnis der
Tonisations- und Absorptionsprozesse sowie der Puls-Plasma-Wechselwirkung erarbeitet
werden. Zur Erlangung des Verstindnisses sollen drei zentrale Forschungsfragen beant-
wortet werden:

e Was sind die dominanten Ionisationsmechanismen in Glédser in Abhéngigkeit der
verwendeten Pulsdauer und Intensitét der Laserstrahlung?

o Wie wirken sich die Ionisationsmechanismen auf die Puls-Plasma-Wechselwirkung
aus?

o Welchen Einfluss hat die Puls-Plasma-Wechselwirkung auf die rdumliche Energie-
deposition?



1.2 Vorgehensweise

. VergroRerung der Energiedeposition im Volumen von

Dielektrika mit hoher rdumlicher Lokalisierung

Lokalisierung maximal

Réumliche
Elektronendichte
entspricht dem
Strahlprofil

Effizienz Energiedeposition
Prézision Energiedeposition

Stand der Technik:
GauR-Profil

Stand der Technik:
GauB-Profil
1 1 1 1 L,

Intensitat I(Iy, tpyp,) Intensitat I(Iy, Tpyp,)

o Amplitude der Energiedeposition

Lokalisierung der Energiedeposition

Abbildung 1.1 — Schematische Darstellung der Zielsetzung in Bezug zum Stand der Technik
fiir die Energiedeposition im Volumen von Glasern. Zur Quantifizierung der Energiedeposition
werden die Groflen Amplitude und Lokalisierung der Energiedeposition im Rahmen dieser Arbeit
eingefiihrt, die zum einen mit der raumlich integrierten freien Elektronendichte und zum anderen
der ortsabhingigen Ausdehnung der freien Elektronendichte in Bezug zur Intensitétsverteilung
verkniipft sind.

1.2 Vorgehensweise

Der Aufbau dieser Arbeit sowie die Vorgehensweise sind in Abb. 1.2 schematisch darge-
stellt. In Kapitel 2 wird der Stand der Forschung der Wechselwirkung ultrakurz gepulster
Laserstrahlung mit transparenten Dielektrika dargestellt. Dabei werden zunéichst die fun-
damentalen Ionisationsprozesse vorgestellt und der aktuelle Stand der Forschung zur Rolle
und Einfluss der Ionisationsmechanismen auf die Wechselwirkung mit der Laserstrahlung
diskutiert. AnschlieBend werden eine Beschreibung der Ionisationsdynamik von Elektro-
nen in Dielektrika sowie eine Modellvorstellung fiir die Wechselwirkung von Laserstrahlung
mit der angeregten freien Elektronendichte vorgestellt. Daraufhin werden die dominanten
Schidigungsmechanismen und -phédnomene fiir die Bearbeitung von Dielektrika mittels
ultrakurz gepulster Laserstrahlung diskutiert. In Kapitel 2 wird insgesamt insbesondere
die Abhéngigkeit der vorgestellten Prozesse und Phidnomene von der Wahl der Intensitit
und der Pulsdauer evaluiert.

Auf Grundlage des Stands der Forschung wird in Kapitel 3 mithilfe von experimentellen
Messungen und Simulationen die Puls-Plasma-Wechselwirkung quantifiziert, indem die
zugrundeliegenden Ionisations- und Wechselwirkungsmechanismen in Abhéngigkeit der
Prozessparameter identifiziert werden.

In Kapitel 4 wird die rdumliche Energiedeposition von fokussierter ultrakurz gepulster
Laserstrahlung im Glasvolumen fiir die Verwendung eines rdaumlichen GauB-Profils analy-
siert. Dazu werden zeitaufgeloste Messungen mit Auflésung < 100 fs auf einer Pikosekun-
denzeitskala durchgefiihrt. Insbesondere soll ein Versténdnis fiir die Energiedeposition in
Abhéngigkeit der Prozessparameter bzw. der in Kapitel 3 quantifizierten Auspragung der
Puls-Plasma-Wechselwirkung entwickelt werden. Dadurch soll fir die verwendete Strahl-
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Abbildung 1.2 — Schematische Darstellung des Aufbaus und der Vorgehensweise der Arbeit.

form eines Gauf-Profils die Moglichkeit einer effizienten und lokalisierten Energiedeposi-
tion durch Einstellen der Puls-Plasma-Wechselwirkung evaluiert werden.

In Kapitel 5 wird die rdumliche Energiedeposition durch Anpassung der raumlichen
Strahlform fiir die Verwendung eines Bessel-Profils analysiert. In Abhéngigkeit der ver-
wendeten Prozessparameter bzw. Puls-Plasma-Wechselwirkung wird dabei die Effizienz
sowie Lokalisierung der Energiedeposition in Hinblick auf eine méglichst umfassende Kon-
trolle der rdumlichen Energiedeposition durch gezieltes Einstellen der Prozessparameter
untersucht.

Aufbauend auf den gewonnenen Ergebnissen aus den Kapiteln 3 bis 5 wird in Kapitel 6
ein Glastrennprozess fiir die Verwendung eines mafigeschneiderten Bessel-Profils realisiert.
Dabei wird insbesondere eine Prozesslandkarte fiir die auftretenden Wechselwirkungsef-
fekten und Modifikationen in Abhéngigkeit der verwendeten Prozessparameter erarbeitet
und der Glastrennprozess demonstriert.

AbschlieBend wird in Kapitel 7 die zentralen Ergebnisse dieser Arbeit zusammengefasst
sowie ein Ausblick auf weitere mogliche grundlagen- und anwendungsorientierte Fragestel-
lungen gegeben.



2 Grundlagen und Stand der For-
schung

In diesem Kapitel werden die Grundlagen zum Versténdnis und der Kontrolle der Ener-
giedeposition von ultrakurz gepulster Laserstrahlung in Dielektrika sowie der Stand der
Forschung zu den zugrundeliegenden Mechanismen und Prozessen dargestellt. Dazu wer-
den in Abschnitt 2.1 die relevanten Ionisationsmechanismen Photoionisation sowie Sto-
und Avalanche-Tonisation vorgestellt und deren mathematische Beschreibungen auf Basis
bestehender Modelle aus dem Stand der Forschung préasentiert. In Abschnitt 2.2 wird die
Dynamik der Tonisationsmechanismen und die Relaxation einer freien Elektronendichte in
Form einer Ratengleichung formuliert und die Abhéngigkeit der Dynamik von den Pro-
zessparametern Pulsdauer und Intensitét diskutiert. Auf Grundlage der Ionisations- und
Relaxationsdynamiken wird in Abschnitt 2.3 die Puls-Plasma-Wechselwirkung beschrie-
ben. In Abschnitt 2.4 wird auf die infolge der Energiedeposition induzierten Modifikati-
onsprozesse fiir Dielektrika eingegangen und insbesondere deren urséchliche Mechanismen
diskutiert sowie der Stand der Forschung zur Abhéngigkeit der Modifikationen von der
Pulsdauer und Intensitit dargestellt.

2.1 Ionisationsmechanismen in Dielektrika

Fiir die Erzeugung einer Materialmodifikationen muss im Allgemeinen eine hinreichend
groBe Energie der Laserstrahlung von den Elektronen des Materials absorbiert werden, die
anschlieffend beispielsweise an das Phononensystem iiber Elektron-Phonon-Stéfie trans-
feriert werden kann [1]. Dielektrika sind charakterisiert durch ein unbesetztes Leitungs-
band und einer energetischen Bandliicke im Bereich Egap ~ 3 eV oder groBer zwischen
Valenz- und Leitungsband, wobei die Fermienergie zwischen Valenzbandmaximum und
Leitungsbandminimum liegt. Aufgrund dessen ist eine lineare Absorption von Photonen
in einem Wellenlédngenbereich A > 400 nm und eine daraus resultierende Erzeugung ei-
ner hinreichend grofien freien Elektronendichte nicht mdéglich, da die Photonenenergie
E, = hcy /X kleiner als die Bandliicke Egap ist. Eine Ionisierung der Valenzelektronen ist
fiir Intensititen in der GréBenordnung Iy > 103 W /em? durch nicht-lineare Absorptions-
prozesse moglich [2]. Die Intensitéten konnen durch Fokussierung von ultrakurz gepulster
Laserstrahlung erreicht werden. Fiir zeitlich gauf}formige Laserpulse, die typischerweise
durch modengekoppelte Lasersysteme emittiert werden, ist die zeitliche Intensitétsvertei-
lung durch Gleichung 2.1 beschrieben.

t2 0,94 Ep 2
1(t) = Ipexp <741n(2) 5 > = 727Iexp <741n(2) 5 ) (2.1)
Pump TWHTPump Pump
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Hierbei bezeichnet Iy die Spitzenintensitit, Ep die Pulsenergie, wy der transversale
Radius der Laserstrahlung und 7pymp die Pulsdauer der Laserstrahlung. Somit ist die zeit-
liche Intensitétsverteilung insbesondere durch die Spitzenintensitit Ip und der Pulsdauer
Tpump Charakterisiert, die immer als Kombination betrachtet werden miissen. In diesem
Kapitel wird gezeigt, dass beispielsweise die dominanten Ionisationsprozesse fiir eine kon-
stante Intensitdt aber fiir unterschiedliche Pulsdauern (beispielsweise 100 fs und 1 ps)
unterschiedlich sind, da eine bestimmende physikalische Grofie die Auspriagung der Puls-
Plasma-Wechselwirkung ist, welche sowohl durch die Spitzenintensitat als auch durch die

Pulsdauer eingestellt werden kann.

2.1.1 Photoionisation

Als Photoionisation (PI) wird die direkte Ionisierung von Valenzelektronen durch die Wir-
kung intensiver Laserstrahlung bezeichnet. Ein Ionisationsmechanismus ist die Multipho-
tonenionisation (MPI), die durch eine nahezu simultane Absorption mehrerer Photonen
v durch ein Valenzelektron beschreibt, sieche Abb. 2.1 (a). Damit der Prozess stattfinden
kann, miissen mindestens so viele Photonen N, absorbiert werden, dass die Summe der
Photonenenergien N, hw groBer oder gleich der energetischen Bandliicke Eqyy, ist. [2,3]
Neben der MPI kann fiir groBe Intensititen die sogenannte Tunnelionisation (TI) von
Valenzelektronen auftreten. Durch die grofie elektrische Feldstérke der Laserstrahlung tritt
eine Verzerrung des elektrischen Potentials der Atome auf, was schematisch in Abb. 2.1
(b) dargestellt ist. Dadurch vergréflert sich fiir ein Valenzelektron die Wahrscheinlichkeit,
die Potentialbarriere durch den quantenmechanischen Tunneleffekt zu tiberwinden. [3]

Ungestodrtes Potential
Ny

Leitungsband

]
H Verzerrtes
! Potential

»
>
r

ky,

Abbildung 2.1 - Schematische Darstellung der nicht-linearen Photoionisationsmechanismen in
Dielektrika. (a) Multiphotonenabsorption durch ein Valenzelektron, hier exemplarisch eine Ab-
sorption von drei Photonen. (b) Tunnelionisation durch die Verzerrung des atomaren Potentials,
welche eine groflere Tunnelwahrscheinlichkeit fiir die Ionisierung eines Valenzelektrons bewirkt.

Nachempfunden aus [2].

Eine mathematische Beschreibung der Photoionisationsmechanismen MPI und TT ist
mithilfe der von Keldysh entwickelten theoretischen Formulierung fiir die Photoionisati-
onsrate opy moglich [4]. Die Anderung der Elektronendichte im Leitungsband dp/dt mit

der Photoionisationsrate op; wird mit von Gleichung 2.2 berechnet.
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dtlp M o VK h
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Hierbei bezeichnet w die Kreisfrequenz der Laserstrahlung, m. die Elektronenmasse,

/
o) e ()

h das reduzierte Planck’sche Wirkungsquantum, vx der sogenannte Keldysh-Parameter,
ngip die effektive elektronische Bandliicke fiir das durch die intensive Laserstrahlung
verzerrte Atompotential (siche Gleichung A.1 im Anhang), Nﬁﬂr die notwendige Anzahl an
Photonen fiir eine Ionisierung der Valenzelektronen durch MPI fiir die effektive Bandliicke
E&fgp, sowie ), K und J jeweils Terme, die im Anhang in den Gleichungen A.2 und
A.3 beschrieben sind. Die zeitabhéngige Intensitit I(¢) der Laserstrahlung ist explizit im

Keldysh-Parameter v enthalten, der mithilfe von Gleichung berechnet wird.

coconom* Egap
YK = 2\ 77,

- 1) (2.3)

Dabei ist e die Elementarladung, ¢y die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum, ¢y die Di-
elektrizititskonstante des Vakuums, ng der lineare Brechungsindex des Dielektrikums und
m* die effektive Masse des erzeugten Elektron-Loch-Paares. Somit sind materialspezifi-
sche Eigenschaften im Keldysh-Parameter vx berticksichtigt. In der Literatur wird eine
Einteilung der dominanten Photoionisationsmechanismen héufig anhand des Werts des
Keldysh-Parameters vorgenommen [5]. Demnach tragen fir v < 1 sowohl TT als auch
MPT zur Photoionisationsrate bei, wihrend fiir yx > 1 TI eine untergeordnete Rolle spielt
und die Photoionisationsrate in erster Linie durch MPI gegeben ist. Fiir letzteren Fall kann
die Photoionisationsrate op; mit einer Ndherung nach Kennedy [6] approximiert werden,
die ausschliefllich MPI berticksichtigt und mit Gleichung 2.4 beschrieben wird.

2w [ mew /2 €2 M 2FG, 1/2
o == (== - - xp (2N.) - ® | [ 2N, — ap
MPL= 9n ( h > 16w2coegnom* EGap exp (2N7) ( K hw )

(2.4)
Hierbei bezeichnet ® das Dawson-Integral, siche Anhang Gleichung A.4. Durch einen

Vergleich der beiden Ionisationsraten op; und opp; nach Keldysh bzw. Kennedy kann
demnach auf die Rolle von TT beim gesamten Photoionisationsprozess geschlossen wer-
den. In Abb. 2.2 sind die Photoionisationsraten opy und oypr als Funktion des Keldysh-
Parameters vy bzw. der Spitzenintensitit der Laserstrahlung Iy fiir eine Wellenldnge
A = 800 nm fiir repriasentative Materialparameter von Glas dargestellt, das in dieser
Arbeit verwendet wird. Dabei ist zum einen die Berticksichtigung des vollstandigen Term
opy nach Keldysh und zum anderen die Berechnung unter Verwendung der Naherung nach
Kennedy oypr dargestellt.

Fiir yx > 1,6 bzw. Intensititen Iy < 1- 10" W/cm? ist die PI-Rate durch MPI
dominiert. Fiir v < 1,6 bzw. Iy > 1-10' W/cm? muss zur Beschreibung der PI-Rate
TT durch die Verwendung von Gleichung 2.2 nach Keldysh berticksichtigt werden, da das
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Abbildung 2.2 - Photoionisationsrate op in Abhéingigkeit der Spitzenintensitit der Laserstrah-
lung I bzw. des Keldysh-Parameters yx zum einen unter Beriicksichtigung von sowohl Tunnel- als
auch Multiphotonenionisation mit dem Modell nach Keldysh [4] und zum anderen unter Beriicksich-
tigung von ausschlieflich Multiphotonenionisation mit dem Modell nach Kennedy [6]. Verwendete
Parameter fiir die Berechnungen: Wellenlinge A = 800 nm, Brechungsindex des Dielektrikums
no = 1,5, m* =me/2, Egap = 3,9 €V.

elektrische Feld der Laserstrahlung zu einer Beeinflussung der atomaren Potentiale fiihrt,

sodass die PI-Rate im Vergleich zum Kennedy-Modell insgesamt kleiner ist.

2.1.2 Stof3- und Avalanche-Ionisation

Zeitlich nach der initialen Erzeugung von Elektronen im Leitungsband durch die Pho-
toionisationsmechanismen MPI und TT, kénnen die quasi-freien Elektronen durch inverse
Bremsstrahlung die Laserstrahlung linear absorbieren, sieche Abb. 2.3 (a). Infolgedessen
vergroflert sich die kinetische Energie der Elektronen. Vergrofiert sich die kinetische Ener-
gie auf mindestens Eqiy = 3/2EGap, kénnen die quasi-freien Elektronen durch elastische
StoBe weitere Valenzelektronen ionisieren [7]. Effektiv vergrofert sich die Elektronendichte
im Leitungsband, sieche Abb. 2.3 (b). Der Prozess wird als Stoffionisation bezeichnet.

Die Absorption von Photonen durch inverse Bremsstrahlung und Stofiionisation fithren
folglich zu einer exponentiellen Zunahme der freien Elektronendichte, sodass das Material
lawinenartig ionisiert wird, was als Avalanche-Ionisation (AI) bezeichnet wird. Der AlI-
Mechanismus ist schematisch in Abb. 2.3 (c) dargestellt. Die zeitliche Anderung der freien
Elektronendichte wird aus dem Produkt des Avalanche-Ionisationskoeffizienten aa(t), der
freien Elektronendichte p(t) und der Intensitét der Laserstrahlung I(¢) mithilfe von Glei-
chung 2.5 berechnet.

d,

dl’ = oar = aar(t) - p(t) - I(t) (2.5)
tlar

Fiir eine mathematische Beschreibung der AI-Rate oa1(t) existieren in der Literatur

mehrere diskutierte Ansétze. Die urspriingliche Beschreibung von Kennedy et al. [6] ist
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Abbildung 2.3 — Schematische Darstellung der Mechanismen fir Initiierung der Avalanche-
Tonisation. (a) Lineare Absorption eines Photons von einem freien Elektron im Leitungsband durch
inverse Bremsstrahlung. (b) StoBionisation eines freien Elektrons mit einem Atom oder Molekiil
zur Erzeugung von zwei freien Elektronen. (c) Zeitlicher Aufbau der Avalanche-Ionisation, bei der
nach hinreichender Absorption von Photonen die freien Elektronen sukzessiv eine exponentielle
Zunahme der freien Elektronendichte stattfindet. Nachempfunden nach [5].

von anderen Gruppen sukzessiv erweitert worden [2,8]. Unter der Annahme, dass die
Verluste der freien Elektronen im Leitungsband durch StoSionisation klein gegeniiber der
Gesamtzahl der freien Elektronen und dass die Zeitdauer fiir die inverse Bremsstrahlung
bis zum Erreichen einer kinetischen Energie Ei; klein ist, kann der Al-Koeffizient aa;(t)
durch Gleichung 2.6 beschrieben werden [9].

Te(t) e?

t) = 2.6
aar(t) w2T2(t) + 1 coegnome Erit (2:6)

Dabei bezeichnet 7. die Elektronstofizeit, welche der mittleren Zeit eines freien Elek-
trons im Leitungsband zwischen zwei inelastischen Stoflen entspricht. Nach Gleichung 2.6
hat die Elektronenstofzeit 7. einen mafigeblichen Einfluss auf den Al-Koeffizienten aar
und folglich auf die AI-Rate oar. Der Wert der Elektronstofizeit 7. ist materialspezifisch
und dartiber hinaus von der Dichte der freien Elektronen im Leitungsband p sowie von der
Elektronentemperatur T, abhéngig [10]. Eine quantenmechanisch motivierte Abschitzung
wird in [11,12] durch das Losen der Boltzmann’sche Transportgleichung beschrieben. An-
dere Ansitze ermitteln die Elektronstofizeit 7. empirisch, wobei der Wert iiber circa zwei
Grofienordnungen variieren kann. Beispielsweise werden fiir Quarzglas verschiedene Simu-
lationen der Tonisationsdynamik der freien Elektronendichte mit Werten zwischen 7. = 0,1
bis 5 fs durchgefiihrt [13,14]. Eine graphische Darstellung der ElektronstoBzeit 7. aus re-
prasentativen Literaturquellen befindet sich im Anhang in Abb. A.1. Eine umfassende
Beschreibung von 7, ist Gegenstand aktueller Forschung und ist elementar fiir eine Quan-
tifizierung der Rolle von AI im gesamten Ionisationsprozess [15].

Im Rahmen dieser Arbeit werden zwei Modelle zur Beschreibung der Elektronstof-
zeit 7. detailliert betrachtet und miteinander verglichen. Zum einen wird in [10,16] die
Elektronstoizeit 7. in Abhéngigkeit von der freien Elektronendichte p mit der mittleren
kinetischen Energie der Elektronen FE,, und dem Wechselwirkungsquerschnitt mit den
Coulomb-Potentialen der Atome hergeleitet, siche Gleichung 2.7.

16me/m*E3, |, 4
=i P

Te \/564 xp (2.7)
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Die Abhéngigkeit der Elektronstofizeit 7. von der Elektronentemperatur 7, ist mit diesem
Ansatz implizit in der mittleren kinetischen Energie beriicksichtigt, die als konstant zu
Eqy = 0,1EG,p angenommen wird und somit unabhéingig von der freien Elektronendichte
p ist [16]. Feit et al. verwenden fiir die mittlere kinetische Energie Eq, = 0,5Eqap, [13].
In [15] werden Abtragsschwellen fiir die Verwendung der ElektronstoBzeit 7. mit dem
Ansatz nach Gleichung 2.7 simuliert und mit experimentellen Messdaten verglichen. Da-
bei wird festgestellt, dass die Elektronstofizeit 7. um eine pulsdauerabhingige Konstante
Te,const(Tpump) erweitert werden muss, sodass eine effektive ElektronstoBzeit 7, g mithilfe
von Gleichung 2.8 berechnet werden kann.

16med/m*E3, _;

Te,eff = Te,const (TPump) + 7'5(/)) = Te,const (TPllmp) + T/’ (28)

Die Konstante 7¢ const entspricht dabei dem Grenzwert der Elektronstofzeit fiir eine grofie
freie Elektronendichte und wird empirisch durch einen Vergleich mit den experimentell
ermittelten Abtragsschwellen abgeschitzt. Fiir eine Pulsdauer 7pump = 140 fs betrigt der
Grenzwert Teconst = 1,9 fs. Fiir grofere Pulsdauern 7pymp wird 7¢ const im Allgemeinen

grofer. Die pulsdauerspezifischen Werte fiir 7 const sind in Tabelle 2.1 zusammengefasst.

Pulsdaver 7pump e const

140 fs 1,9 fs
0,5 ps 3,5 fs
1,0 ps 4,9 fs
5,0 ps 9,0 fs
10,0 ps 9.4 fs

Tabelle 2.1 - Grenzwerte der Elektronstofzeit T, const fiir eine grofie freie Elektronendichte p, die
von Sun et al. empirisch ermittelt werden [15].

Ein weiteres Modell nach [17,18] zur Berechnung von 7. impliziert die Abhéngigkeit
von der Elektronentemperatur T, durch Beriicksichtigung einer von der freien Elektronen-
dichte abhéngigen minimalen und maximalen Elektron-Stofifrequenz vy bzw. vmax, sieche
Gleichung 2.9.

-1
Te = (Vmin + VmaxNi) x(1+p)7" (2.9)

Dabei ist Vmin = kBTRaum/h die minimale StoBfrequenz der freien Elektronen bei Raum-
temperatur TRaum = 300 K, mit kp als Boltzmann-Konstante. Die maximale StoBfrequenz
Vmax = Ve/da wird aus v, als mittlere Geschwindigkeit der freien Elektronen und dy4 als
interatomarer Abstand berechnet. N, bezeichnet die Atomdichte des Dielektrikums.

Die mit beiden Modellen nach Gleichungen 2.8 bzw. 2.9 berechnete Elektronstofzeit 7,
ist in Abhédngigkeit der freien Elektronendichte p in Abb. 2.4 (a) dargestellt. Des Weiteren
ist der mit 7.(p) jeweils berechnete Al-Koeffizient aa1(p) in (b) dargestellt.

Die berechnete Elektronstofizeit 7. fiir die beiden Modelle ist insbesondere fiir eine
freie Elektronendichte im Bereich p > 10' - 102! ¢cm™3 unterschiedlich (Abb. 2.4 (a)).
Demnach ist der Al-Koeffizient bzw. die Effizienz der Al fir die beiden Modelle ebenfalls
unterschiedlich (Abb. 2.4 (b)). Fiir das Modell 7, oc p~! [15] liegt 7. ~ 50 fs fiir eine freie

10
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Abbildung 2.4 — (a) Abhéngigkeit der Elektronstofizeit 7. von der freien Elektronendichte p fiir
Berechnung mit zwei verschiedenen Modellen 7, oc p~! bzw. 7, o< (1 + ,0)71 [15,18]. (b) Avalanche-
Tonisationskoeffizient aa; in Abhéngigkeit der freien Elektronendichte p fiir die beiden Modelle
aus (a).

Elektronendichte p in der GréBenordnung p ~ 101® ¢cm™3 und verkleinert sich auf 7, ~ 1,9
ps bis p ~ 102! em™3. Fiir p > 10?' cm ™3 entspricht die Elektronstofizeit der empirisch
ermittelten konstanten StoBzeit 7econst- In diesem Bereich ist aufgrund dessen der Al-
Koeffizient, aa; konstant. Fiir das Modell 7, oc (1 4 p) ™" [18] ist die Elektronstofzeit 7, fiir
p < 10%! cm ™2 nahezu unabhingig von der freien Elektronendichte p und entspricht der
Elektronstofizeit bei Raumtemperatur 7. ~ 30 fs. Fiir eine VergroBerung der freien Elek-
tronendichte p > 10! cm~3 verkleinert sich die Elektronstofzeit bis in die GroBenordnung
Te ~ 0,1 fs bis p ~ 102 em ™3 und folglich wird der AI-Koeffizient aar kontinuierlich bis

p ~ 10?3 em™3 groBer. Fiir das Modell 7, o< p~t

020 -3

ist der AI-Koeffizient aea1 bei einer freien

Elektronendichte p ~ 10%Y em ™ maximal, wihrend sie sich fiir das Modell 7. o (1 + p)_l
fiir eine freie Elektronendichte p > 10%? cm™ stetig vergrofert. Welches der beiden Mo-
delle zur Beschreibung der Elektronstofizeit 7. geeignet ist, wird in Kapitel 3 mithilfe von

Simulationen evaluiert.

2.2 Ionisations- und Relaxationsdynamik

2.2.1 Ratengleichung

Die zeitliche Entwicklung der freien Elektronendichte kann mithilfe von Ratengleichungen
beschrieben werden. Dabei existieren zwei Ansétze zur mathematischen Formulierung von
Ratengleichungen. Zum einen wird eine einfache Ratengleichung (SRE!) verwendet, in
der die im vorherigen Kapitel vorgestellten Ionisationsmechanismen und weitere mogliche
Terme wie Verluste Beitrége zur Dynamik der freien Elektronendichte liefern [2,5,6,8,9,
13,18-26]. Zum anderen wird eine Multi-Ratengleichung (MRE?) zur Beschreibung der
Energiezustinde der freien Elektronen und deren Dynamik innerhalb des Leitungsbandes
verwendet [7,27-30].

'Engl.: Single rate equation
2Engl.: Multiple rate equation
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2.2 Tonisations- und Relaxationsdynamik

Mit Simulationen der Dynamik der freien Elektronendichte durch das Losen von ein-
fachen Ratengleichungen SRE kénnen Phidnomene von experimentell ermittelte Modifika-
tionen fiir den Abtrag einer Glasoberfliche reproduziert werden [9,31]. Aufgrund dessen
wird im Folgenden der Schwerpunkt auf die Diskussion der einfachen Ratengleichung SRE
gelegt. Die zeitliche Anderung der freien Elektronendichte setzt sich dabei aus der Erzeu-
gung durch die Mechanismen PI und AI mit den Ionisationsraten op; bzw. oa1 sowie einer
Verkleinerung der freien Elektronendichte vyeriyste durch beispielsweise Rekombination zu-
sammen. Daraus resultiert die SRE in Gleichung 2.10.

dp(t)

= opi(t) + oar(t) — Werluste (p(t)) (2.10)

Die SRE stellt somit eine gewohnliche Differentialgleichung erster Ordnung dar, wobei
die enthaltenen Terme von der freien Elektronendichte p(t) bzw. der zeitlichen Intensitéts-
verteilung I(t) abhéngig sind, wie im vorherigen Abschnitt 2.1 gezeigt wurde.

In [18,32] werden die PI- und Al-Raten op; bzw. oar in Gleichung 2.10 um einen
Sattigungsfaktor (1 — p(t)/N,) erweitert, der physikalisch einer Limitierung der maximal
erzeugbaren freien Elektronendichte auf die der Atomdichte N, des Materials entspricht.
Somit ist die Ionisierung auf ein Elektron pro Atom limitiert. Vergleichbare Limitierungen
der Ionisierung werden in [29,30] verwendet.

Die Verluste vyeruste sind Relaxationsprozesse der freien Elektronen, beispielsweise
Auger-Rekombination, Elektron-Loch-, Elektron-Phonon- und Elektron-Phonon-Photon-
StoBe oder Diffusion [33,34]. Die Diffusion von freien Elektronen ist im Vergleich zu den
Rekombinationsprozessen durch Sté8e ineffizient und kann demnach fiir eine Beschreibung
der Dynamik der freien Elektronen auf einer Zeitskala der Pulsdauer der Laserstrahlung
Tpump ~ 100 fs - 10 ps vernachléssigt werden [5,15, 35]. Insbesondere die Rekombinati-
on durch Elektron-Loch- und Elektron-Phonon-St68e liefern die dominanten Beitrédge zu
den Verlusten [18, 36]. Eine Abschitzung der Rekombinationsrate mithilfe des Wechsel-
wirkungsquerschnitts eines freien Elektrons mit dem Coulomb-Potential des StoSpartners
ergibt fiir die Verluste vveruste = NRekp(t)? mit 7ge; als Rekombinationskoeffizient [18].
Insgesamt resultiert unter Berticksichtigung der diskutierten Beitrdge fiir die Ratenglei-
chung zur Beschreibung der Dynamik der freien Elektronendichte Gleichung 2.11.

dp(t t
PO on) +en® 1000 | (1-42) = map? 1)
——r —_— a ————
Photoionisation Avalanche-Ionisation Rekombination

Limitierung

Die mit der Ratengleichung 2.11 berechnete zeitabhéngige freie Elektronendichte p(t)
ist in Abb. 2.5 fiir die Verwendung einer Pulsdauer 7pymp = 80 fs und einer Spitzeninten-
sitit Iy = 5- 101 W/em? dargestellt.

Durch die zeitlich steigende Pulsflanke (¢ < 0 fs) findet die initiale Erzeugung der freien
Elektronendichte durch PI statt [2]. Eine Anderung der Erzeugungsrate entspricht dem
Einsetzen von Al, sodass folglich eine weitere Vergrofierung der freien Elektronendichte
stattfindet. Das Einsetzen der Al findet bei einer Elektronendichte in der Ndhe der soge-
nannten kritischen Elektronendichte peit statt, bei der die Plasmafrequenz wp der Kreis-

frequenz der Laserstrahlung w entspricht [3,37]. Fiir die verwendeten Parameter fiir die Be-
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Abbildung 2.5 — Zeitabhingige freie Elektronendichte p(t) zur Darstellung der Erzeugungs- und
Relaxationsdynamik fiir die Verwendung eines Laserpulses mit Pulsdauer 7pymp = 80 fs und einer
Spitzenintensitit Iy = 5-10'® W/cm?. Zusitzlich sind die Werte der Atomdichte N, und der
kritischen Elektronendichte pci; dargestellt.

rechnung der freien Elektronendichte in Abb. 2.5 ist perit = (wW?meeg)/e? = 1,7- 102! em™3
(Details sieche Abschnitt 2.2.2). Beim Erreichen des zeitlichen Pulsmaximums (¢ = 0 fs)
sind die Erzeugungs- und Rekombinationsrate bis ¢ ~ 50 fs in einem Gleichgewicht. Fiir
ein Abklingen der Intensitit (¢ > 50 fs) dominiert Rekombination, sodass sich die freie
Elektronendichte mit der Rekombinationsrate nreip(t)? verkleinert, wobei fiir die Raten-
gleichung 2.11 der Rekombinationskoeffizient nrex = 2-10° cm®/s gewdihlt wird [15]. In der
Literatur werden verschiedene Angaben zur Rekombinationsrate gemacht, die insbesonde-
re vom Material des Dielektrikums abhéngt. Eine Zusammenfassung von Literaturwerten
ist in Tabelle A.3 im Anhang dargestellt.

Die Dynamik der freien Elektronendichte wird insbesondere in Abhéngigkeit der Puls-
dauer und Intensitdt von verschiedenen Gruppen diskutiert. Beispielsweise sind der Zeit-
punkt des Einsetzens von AT und die Lebensdauer der freien Elektronendichte fiir grofiere
Intensititen im Allgemeinen grofier [38]. Die notwendige Intensitit zur Erzeugung einer
freien Elektronendichte grofier als die kritische Elektronendichte peit wird kleiner, je gro-
Ber die Pulsdauer gewéhlt wird, was sowohl experimentell als auch durch Simulation der
freien Elektronendichte nachgewiesen wird [22]. Dies wird durch eine effektivere Erzeugung
der freien Elektronendichte durch AI erklért.

An dieser Stelle wird betont, dass in der Ratengleichung 2.11 neben der freien Elektro-
nendichte p(t) und der zeitlichen Intensitédtsverteilung I(t) weitere Parameter wie beispiels-
weise die reduzierte Elektronenmasse m* oder die kinetische Energie der freien Elektronen
E,, in den Ionisationsraten op; bzw. a1 einen Einfluss auf freie Elektronendichte p(t)
haben. Da die Werte der Parameter im Allgemeinen unbekannt und experimentell nicht
direkt zugénglich sind, werden von verschiedenen Gruppen unterschiedliche Abschétzun-
gen vorgenommen oder als freie Parameter zur Anpassung der Simulationsergebnisse an
experimentelle Messdaten verwendet, was aufgrund der Vielzahl an unbekannten Parame-
ter nicht zielfithrend erscheint. Andere Studien verwenden dariiber hinaus konstante Werte

fiir die Ionisationsraten opy bzw. oy [39,40]. Insbesondere kénnen die unbekannten Para-
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meter von der Intensitit Ip und der Pulsdauer 7pyum;, abhingig sein [15]. Aufgrund dessen
soll im Folgenden der Stand der Forschung zur Abhéngigkeit der Ionisationsmechanismen
von der Intensitdt und Pulsdauer diskutiert werden.

2.2.2 Abhiangigkeit von Pulsdauer und Intensitat

Experimentelle Hinweise auf die dominanten Ionisationsmechanismen in Abhéngigkeit der
Pulsdauer 7pymp werden durch einen Vergleich der Abtragsschwellen fiir einzelne Laserpul-
se fiir eine Variation der Pulsdauer 7pymp abgeleitet [41]. Die Abtragsschwelle entspricht
dabei der mindestens notwendigen Fluenz® Fy,, = Iy,,/0,94 - Tpump der Laserstrahlung,
fiir die eine permanente Materialmodifikation auftritt. Fiir 7pymp < 100 fs wird eine Ver-
kleinerung der Abtragsschwelle im Vergleich zum Pulsdauerbereich 100 fs < 7pymp < 3ps
festgestellt, was zu einer grofieren notwendigen Intensitit Iy, fiir die Erzeugung von Ma-
terialmodifikationen korrespondiert. Dies wird als Hinweis auf Photoionisation als domi-
nanten lonisationsprozess interpretiert. Fiir 7pymp > 100 fs ist AI der dominante Ionisati-
onsmechanismus. Die AI-Rate skaliert dabei linear mit der verwendeten Intensitét Ip, in
Ubereinstimmung mit der formulierten Ratengleichung 2.11 [19].

In Bezug auf die dominanten PI-Mechanismen findet fiir 7pymp > 100 fs die initiale
Erzeugung einer freien Elektronendichte durch MPI statt [42]. Fiir eine Pulsdauer in der
Gréflenordnung 7pymp ~ 10 fs und fiir Intensitaten Iy ~ Iy, findet die Erzeugung einer
freien Elektronendichte in Ubereinstimmung mit der Vorhersage durch das Keldysh-Modell
(s.0.) primér durch TT statt. In anderen Studien wird festgestellt, dass TI fiir 7pump < 1ps
berticksichtigt werden muss [15].

(a) )

100 10™
80 =
_ 1 =43-10°% 2
§. 60 / Faktor ~ 4 it E

e e :1013
% 40 1=11-10"3 s
& Lot 7]
I c
20 - 2
IS

0 s 1012 : o
0 0,5 1 1,5 2 100 fs 1ps 10 ps
Zeit t [ps] Pulsdauer tpymy

Abbildung 2.6 — Simulationen zur Erfassung der dominanten Ionisationsmechanismen Photo-
bzw. Avalanche-Tonisation in Abhéngigkeit der Pulsdauer Tpymp und Intensitit o nach [43].
(a) Zeitabhéingige freie Elektronendichte, die durch AT fiir zwei unterschiedliche Intensititen I
erzeugt wird. (b) Anteile der durch AT erzeugten freien Elektronendichte in Bezug auf die gesamte
freie Elektronendichte in Abhéngigkeit von Pulsdauer 7pm;, und Intensitét I.

Mithilfe von Simulationen kann der durch Al erzeugte Anteil der freien Elektronen-
dichte in Bezug zur gesamten freien Elektronendichte abgeschétzt werden [43]. Dazu wird
die zeitabhéngige freie Elektronendichte zum einen nur unter Beriicksichtigung von AT und
zum anderen unter Beriicksichtigung von sowohl AT als auch PI auf Grundlage einer MRE
berechnet, siehe Abb. 2.6 (a). Die Simulationen werden fiir verschiedene Pulsdauern TPump

3Die Fluenz ist als Flichenenergiedichte definiert.
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2.3 Puls-Plasma-Wechselwirkung

und Intensitdten Iy durchgefiihrt. Insgesamt werden drei Regime identifiziert, siche Abb.
2.6 (b). Im ersten Regime wird insbesondere in einem Pulsdauerintervall mpym, < 1ps
mehr als 95% der freien Elektronendichte durch PI erzeugt. Fiir 7pymp < 100 fs findet
fiir Intensititen I ~ 10'> W/cm? die Ionisierung zum groften Anteil durch PI statt in
Ubereinstimmung mit [19,41]. Im zweiten Regime tragen sowohl PI als auch Al mit ver-
gleichbar grofien Anteilen zur Gesamtionisation bei. Im dritten Regime wird mehr als 95%
der freien Elektronendichte durch Al erzeugt. Demnach ist ndherungsweise fir Intensité-
ten Iy > 10'2 VV/cm2 fir 7pump > 3 ps im gesamten lonisationsprozess Al immer beteiligt.

Der Anteil von Al zur Gesamtionisation vergrélert sich je groBer die Pulsdauer 7pymp ist.

2.3 Puls-Plasma-Wechselwirkung

Die erzeugte freie Elektronendichte p(t) verindert die intrinsischen optischen Eigenschaf-
ten des Dielektrikums, sodass zeitgleich zur Anregung der freien Elektronendichte durch
den Laserpuls eine verinderte Wechselwirkung zwischen Puls und dem Plasma durch
Reflexion und Absorption resultiert, was im Folgenden als Puls-Plasma-Wechselwirkung
bezeichnet wird. Die Beschreibung der Puls-Plasma-Wechselwirkung durch die transien-
ten optischen Eigenschaften des Materials erfolgt auf Basis des Drude-Lorentz-Modells.
Die dielektrische Funktion e(w) des Materials fiir die Kreisfrequenz der Laserstrahlung
w = 2me/ A ist unter Beriicksichtigung der freien Elektronendichte durch Gleichung 2.12
gegeben [44].
€(p,w) = ey + €L (2.12)
Hierbei bezeichnet eyp den Beitrag der Valenzelektronen bzw. erp freien Elektronen zur

dielektrischen Funktion. Mithilfe des Drude-Lorentz-Modell wird €(p,w) durch Gleichung
2.13 analytisch beschrieben [44].

2 2 2

pe 1 _ wp .. 9 pe

5 . o =¢€B — &5 . o nit wWp = (213)
2 W 2 w

eom* w? + 1 ) w® + G ) egm*

e(p,w) = evp —

Dabei ist wp die Resonanzfrequenz der freien Elektronen p, welche im weiteren Verlauf
als Plasmafrequenz bezeichnet wird. An dieser Stelle sei explizit angemerkt, dass die Plas-
mafrequenz wp und die StoBzeit 7, von der zeitabhéngigen freien Elektronendichte p(t)
abhiingen, siehe vorheriges Kapitel. Folglich ist der komplexe Brechungsindex n(p,w) des
Materials eine Funktion der freien Elektronendichte p(t), siche Gleichung 2.14.

n(p,w) = \/€e(p,w) = ny(p,w) +ir(p,w) (2.14)

Mit dem komplexen Brechungsindex kann mithilfe der Fresnel’schen Formeln die Re-
flektivitit des Materials R fir eine Luft-Dielektrikum-Grenzfliche (npus ~ 1) und senk-

rechtem Einfallswinkel der Laserstrahlung berechnet werden, siche Gleichung 2.15.

n—1
n+1

2 (-1 + k2
(ny 4+ 1)* + K2

2
N — NLut |~
N+ NLuft

Rip.w) = (2.15)

Der Real- und Imaginérteil des komplexen Brechungsindex n(p,w) und die Reflektivitét
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2.3 Puls-Plasma-Wechselwirkung

R einer Luft-Dielektrikum-Grenzfliche sind in Abb. 2.7 in Abhéngigkeit der freien Elek-
tronendichte p fiir eine Wellenlénge der Laserstrahlung A = 800 nm bei einem senkrechten
Einfallswinkel dargestellt.

Reflektivitdt des Materials fiir ei-

Abbildung 2.7 - Optische Ei- 5F . T j [
genschaften eines Dielektrikums in  — [ Reatelln; 'Krmfcr(;Elgzk‘"onindicme A7
Abhiingigkeit der freien Elektro- = *[ 7~ mAgindrteiln IELI_ ' o AR
nendichte p fiir eine Wellenldnge § 3l [ e i i
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Fiir eine freie Elektronendichte p < 102! cm™ ist der Brechungsindex mit n = 1,5 re-
ell, sodass die Reflektivitit R = 0,04 betriagt. Fiir eine VergroBerung der Elektronendichte
p > 102! cm ™3 verkleinert sich der Brechungsindex und die Reflektivitit ist bei p ~ 2-102!
em™3 mit R = 0 minimal. Fiir p >3- 102! ecm™ gilt fiir den Imaginrteil des Brechungs-
index k > 0, sodass sich zum einen die Reflektivitéit vergrofert und eine Absorption der
Laserstrahlung stattfindet. Fiir p ~ 1,2 - 1022 em ™3 weist die Reflektivitit R = 0,80 ein
absolutes Maximum auf. Bis p &~ N, verkleinert sich die Reflektivitét auf circa R = 0,70.

Zur Erfassung der Puls-Plasma-Wechselwirkung ist in Abb. 2.8 der Einfluss der Reflek-
tivitdt der zeitabhingigen freien Elektronendichte auf die Intensitiatsverteilung Ir(t) =
I(t)- (1 — R(t)) fir die Verwendung einer Pulsdauer 7pymp = 80 fs und Spitzenintensitét
Ip = 5-10" W/em? dargestellt (oben). Die freie Elektronendichte wird dabei analog zu
Abb. 2.5 berechnet. Zusétzlich sind der zeitabhéngige komplexe Brechungsindex und die
Reflektivitat fir die berechnete freie Elektronendichte p(t) dargestellt (unten).

Die zeitliche Intensitéitsverteilung I(t) wird beim Uberschreiten der kritischen Elektro-
nendichte periy durch die VergroBerung der Reflektivitit bis R ~ 0,60 signifikant modu-
liert. Insbesondere das zeitliche Pulsmaximum (¢ = 0) und die fallende Pulsflanke (¢ > 0)
werden durch die Wechselwirkung mit der freien Elektronendichte verdndert. Die resultie-
rende maximale Intensitdt der Laserstrahlung liegt bei circa 0,61y. Fiir Intensititen, fiir
die eine maximale freie Elektronendichte kleiner als die kritische Elektronendichte pe,it er-
zeugt wird, kann die Puls-Plasma-Wechselwirkung vernachlissigt werden [38]. Fir grofiere
Pulsdauern im Bereich 7pymp ~ 1 - 10 ps beeinflusst Al die Dynamik der freien Elektro-
nendichte maBgeblich und eine ausgepriigte Puls-Plasma-Wechselwirkung resultiert [15].
Des Weiteren spielen, wie bereits oben beschrieben, unbekannte bzw. variable Parameter
wie beispielsweise die Verlustrate vyeuste 0der die Elektronstofzeit 7. eine vordergriindige

Rolle. Die verwendeten Werte von anderen Gruppen fiir die Elektronstofzeit 7. unterschei-
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den sich teilweise um mehr als eine Gréfenordnung bzw. werden als freie Parameter fiir

eine Kalibrierung der Simulation an experimentelle Messdaten verwendet [9].

Mithilfe des Lambert-Beert’schen Gesetzes wird die Extinktion der Intensitit der La-
serstrahlung fiir eine Propagation in z-Richtung um die Distanz dz in einem Medium mit
komplexen Brechungsindex n beschrieben, siehe Gleichungen 2.16.

Atk

mit ¢ = —

dI « —aldz — I(z) = Ipexp (—az) 3

(2.16)
Dabei ist der Absorptionskoeffizient o proportional zum Imaginérteil £ des komplexen
Brechungsindex, welcher als Extinktionskoeffizient bezeichnet wird und Verluste der In-
tensitit der Laserstrahlung unter anderem durch Streuung und Absorption berticksichtigt.
Fiir einen vernachldssighbaren Einfluss von Streuung, kann die Absorption A der Laser-
strahlung durch die freie Elektronendichte mit Gleichung 2.17 abgeschétzt werden.

TR

A(r) = I(k)/Iy = exp <74T52> (2.17)

Dabei wird angenommen, dass die Absorption der Laserstrahlung durch die freie Elek-
tronendichte in einer Schichtdicke J, stattfindet. Durch die Reflexion und Absorption der
Laserstrahlung wird insgesamt die transmittierte Intensitdt der Laserstrahlung fiir die
Propagation durch eine freie Elektronendichte bzw. die Transmission der Laserstrahlung
mithilfe von Gleichungen 2.18 bzw. 2.19 berechnet.

4
Ip=1Iy-(1—R)-exp (—%52) (2.18)

T=Ip/Ip=(1—R)-exp (—?(2) (2.19)
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Durch Messung der Transmission der Laserstrahlung kann nach Gleichung 2.19 demnach
auf die Ausprigung der Puls-Plasma-Wechselwirkung zuriickgeschlossen werden, was von
einigen Gruppen bereits gezeigt wurde [32,45,46] und in Kapitel 3 zur Quantifizierung der
Puls-Plasma-Wechselwirkung verwendet wird.

2.4 Modifikationen und zugrundeliegende Mecha-

nismen

In diesem Abschnitt wird der Stand der Forschung zu den auftretenden laserinduzierten
Modifikationen von Dielektrika dargestellt und mégliche Mechanismen fiir die Umsetzung
der im Dielektrikum deponierte Energie in den Modifikationsprozess diskutiert. Dazu wird
zunidchst auf die fiir Dielektrika relevanten Abtrags- und Modifikationsprozesse einge-
gangen. Daraufhin werden vorgeschlagene Kriterien fiir das Auftreten von Schidigungen
vorgestellt und diskutiert. Abschlieffend wird auf die Rolle der Wahl von Pulsdauer und

Intensitat fiir die auftretende Modifikation eingegangen.

2.4.1 Schmelzen und Verdampfen

Fiir die Erzeugung einer hinreichend grofien freien Elektronendichte an der Oberfliche
von Dielektrika, kann infolge der Absorption der Pulsenergie ein Abtrag tiber Schmelzen
und Verdampfen analog zum Abtrag von Metallen mittels ultrakurz gepulster Laserstrah-
lung realisiert werden [1]. Der Energieiibertrag vom Elektronen- an das Phononensys-
tem wird durch das sogenannte Zwei-Temperatur-Modell beschrieben [47]. Der Energie-
itbertrag hangt von der Pulsdauer und der materialspezifischen Kopplungsstéarke zwischen
Elektronen- und Phononensystem ab. Folglich findet eine Aufheizung des Materials statt,
sodass in Abhéngigkeit der verwendeten Intensitét der Laserstrahlung eine Temperatur
grofler als die Schmelz- bzw. Verdampfungstemperatur erreicht werden kann. Durch die
vorherrschenden grofien Temperaturen und Driicke kann ein Abtrag von Material bei-
spielsweise durch Spallation, Phasenexplosion, normales Sieden oder normales Verdampfen
stattfinden, siehe [48,49].

2.4.2 Modifikationen im Volumen

Fiir Fokussierung von ultrakurz gepulster Laserstrahlung in das Volumen von Dielektrika
treten Modifikationsprozesse auf, die Gegenstand aktueller Forschung sind. In Abhéngig-
keit der verwendeten Prozessparameter wird in der Literatur zwischen zwei charakteristi-

schen Modifikationen, sogenannte Typ-I- und Typ-II-Modifikationen, unterschieden.

Typ-I-Modifikationen: Fiir die Verwendung kleiner Intensitdten werden im Fokusvo-
lumen der Laserstrahlung positive Brechungsindexédnderungen induziert. Mogliche vorge-
schlagene Ursachen sind thermische Mechanismen. Beispielsweise kann ein schnelles Ab-

kithlen? einer laserinduzierten heifien Schmelzphase im Fokusvolumen der Laserstrahlung

“Engl.: ,fast quenching
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zu einer lokalen Dichtevergroferung fithrt, was experimentell in Quarzglas beobachtet
wird [50,51]. Neben dem mdoglichen thermischen Mechanismus kann eine Dichteinderung
auch durch eine lokale Umstrukturierung der Atome, Molekiile und Bindungen in der
Glasmatrix erfolgen. Beispielsweise kann ein gebundenes Exziton® erzeugt werden, wo-
bei durch die Relaxation des Exzitons eine sogenannte nicht-bindende Sauerstoftfehlstel-
leS erzeugt wird, die zu einer Umstrukturierung der lokalen Anordnung der Atome und
Bindungen fiihrt [52,53]. Des Weiteren konnen lokale Brechungsindexénderungen durch
nicht-thermische Mechanismen wie beispielsweise die Erzeugung sogenannter Farbzentren
resultieren [54]. Als Farbzentren werden im Allgemeinen Anionen-Fehlstellen im Materi-
al bezeichnet, die von Elektronen besetzt werden. Die lokale Umverteilung kann durch
die verdnderte elektronische Struktur Licht aus dem sichtbaren Bereich absorbieren und
anschlieffend im sichtbaren Bereich emittieren, sodass ein farblicher Eindruck des Mate-
rials entsteht. Die lokale Dichte des Materials ist fiir die Erzeugung von Farbzentren mit
Pulsdauern im Bereich 7pymp ~ 100 fs unveréndert [55,56].

Im Allgemeinen sind die Typ-I-Modifikationen reversibel, sodass die Modifikationen
beispielsweise durch thermische Behandlung ausgeheilt werden konnen [53]. Reprisenta-
tive Typ-I-Modifikationen im Volumen von Glas sind in Abb. 2.9 mittels Transmissions-
(a) und Phasenkontrastmikroskopie (b) dargestellt.

a Typ-I Typ-Il (b) Typ-l Typ-lI

! P
Jopm I

- An>0
L
12

An<0

Abbildung 2.9 - Laserinduzierte Typ-I- und Typ-II-Modifikationen im Volumen von Glas. Die
Propagationsrichtung der Laserstrahlung ist von oben nach unten. Die Fokusposition befindet sich
am unteren Ende des jeweiligen Bildes. (a) Transmissionsmikroskopie zur Charakterisierung der
Morphologie (Nachdruck aus [57] mit Genehmigung von AIP Publishing). (b) Phasenkontrastmi-
kroskopie zur Quantifizierung der Brechungsindexinderung, aus [58].

Typ-II-Modifikationen: Bei Verwendung grofierer Intensitit im Vergleich zu den Typ-
I-Modifikationen treten irreversible, permanente Modifikationen auf, die durch Zerstérung
der lokalen Bindungsstrukturen und Defektentstehung aufgrund mechanischer Deformati-
onsprozesse resultieren [59]. Durch die Aufheizung des Materials infolge der Energiedeposi-
tion der Laserstrahlung entsteht ein stark ausgepréigter Dichtegradient, der zur Ausbildung
einer MaterialstoBwelle fithrt [57]. Dabei wird die Materialstofwelle als Ausloser fiir die
Entstehung von Rissen im Volumen interpretiert.

Die Modifikationen kénnen zum einen durch eine grole Energiedeposition mittels ei-
ner ausgepriagten Rolle von Al im gesamten Ionisationsprozess erzeugt werden [58]. Zum

anderen konnen die Modifikationen fiir die Verwendung hochrepetierender Laserpulse

SGebundenes Elektron-Loch-Paar
SEngl.: ,non-bridging oxygen hole center*, NBOHC
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2.4  Modifikationen und zugrundeliegende Mechanismen

(fRep ~ 1 MHz) durch Wérmeakkumulation resultieren [60,61]. Hierbei ist der zeitliche Ab-
stand zweier aufeinanderfolgender Laserpulse so klein (typischerweise im Bereich < 5 pus),
dass das Material nicht vollstandig abgekiihlt ist. Folglich findet eine sukzessive Vergro-
Berung der mittleren Temperatur des Materials statt, sodass fiir das Uberschreiten ei-
ner kritischen Temperatur Typ-II-Modifikationen erzeugt werden. Reprasentative Typ-II-
Modifikationen sind in Abb. 2.9 mittels Transmissions- (a) und Phasenkontrastmikroskopie
zur Quantifizierung der relativen Brechungsindexénderung (b) dargestellt.

2.4.3 Schwelle fiir die Erzeugung von Modifikationen

Die Definition einer charakteristischen Schwelle fiir das Auftreten von Modifikationen in
Dielektrika ist Gegenstand aktueller Forschung. In einer Vielzahl an Studien wird die
Erzeugung von Modifikationen einer starken Absorption der Laserstrahlung durch eine
effektive AI zugeordnet, wenn die erzeugte freie Elektronendichte grofier oder gleich der
kritischen Elektronendichte pei ist. Aufgrund dessen wird die kritische Elektronendichte
parit Oftmals als Modifikationsschwelle definiert [5,9,11,13], was im weiteren Verlauf als
elektronische Modifikationsschwelle bezeichnet wird. Ein Vergleich zwischen Simulationen
des Abtrags von Dielektrika und experimentellen Messdaten unterstiitzt dabei die Annah-
me, da experimentell ermittelte Abtragstiefen durch die Simulation fir die Verwendung
des Kriteriums reproduziert werden kénnen [9,31].

Weitere fiir die Modifikation mdoglicherweise beeinflussende Faktoren wie beispielswei-
se die hydrodynamische Umverteilung von aufgeheiztem Material oder die Propagation
von Materialstofiwellen (s.0.) werden von dem Modell der elektronischen Modifikations-
schwelle vernachlissigt. Insbesondere ist die elektronische Modifikationsschwelle empirisch
motiviert ohne eine begleitende modelltheoretische Motivation [62]. Aufgrund dessen wird
in einigen Studien eine alternative Definition fir die Modifikationsschwelle eine Deposition
einer kritischen Energiedichte im Material vorgeschlagen [63,64]. Die kritische Elektronen-
dichte perit stellt dabei die Schwelle fiir das Einsetzen von Absorption dar. Experimentell
werden mithilfe zeitaufgeloster Untersuchungen Hinweise gefunden, dass die Scher- und
Zugspannungen einer laserinduzierten Stofiwelle die Spannungsverteilung die Entstehung
von Typ-II-Modifikationen im Volumen von Dielektrika erkldren konnen [57,65,66]. Dar-
iiber hinaus wirkt sich neben den transienten Spannungen die anisotrope Temperaturver-
teilung im Material direkt auf die Entstehung von Modifikationen aus [67,68].

2.4.4 Abhéangigkeit von Pulsdauer und Intensitat

Die erzeugten Modifikationen sind analog zu den Ionisationsprozessen sowie die Auspri-
gung der Puls-Plasma-Wechselwirkung von der verwendeten Pulsdauer 7pyy,p und Intensi-
tat Iy abhdngig. Insbesondere fiir 7pymp < 1 ps konnen unterschiedliche Modifikationspha-
nomene erwartet werden, da ein Wechsel der dominanten Ionisationsmechanismen von Al
zu PI fir kiirzere Pulsdauern stattfindet, siche Abschnitt 2.2.2.

In [69] wird ein Modell vorgestellt, das die Abhingigkeit der Schwellintensitit von
der Pulsdauer Tpymp beschreibt. Hierbei bezeichnet die sogenannte Schwellintensitét Iip,
die mindestens notwendige Intensitit zur Erzeugung der kritischen Elektronendichte. Die

Schwellintensitét verkleinert sich dabei monoton fiir eine Vergréferung der Pulsdauer
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2.4 Modifikationen und zugrundeliegende Mechanismen

Tpump it verschiedenen charakteristischen Abhdngigkeiten, siche Abb. 2.10 (a). Fiir eine
Pulsdauer mpymp < 100fs ist T, o Tl;u]mw wiahrend fiir 7pymp > 4 ps der Zusammenhang
Tipr T;l?rfp die Abhéngigkeit beschreibt. Der Bereich 100 fs < 7pymp < 4 ps stellt einen
Ubergangsbereich dar. Die Intensitétsschwellen werden ebenfalls in [10] fiir Tpymp = 7 bis
350 fs iiber ein thermisches Modell simuliert, die mit experimentellen Messwerten iiber-
einstimmen.

Mithilfe von Simulationen der freien Elektronendichte wird der Einfluss der Pulsdauer
auf die riumliche Energiedeposition ermittelt [20], die in Abb. 2.10 (b) und (c) dargestellt
ist. Fiir 7pump = 120 fs wird eine Energiedeposition aulerhalb der Achse des geometrischen
Fokus aufgrund von Plasmadefokussierung ermittelt, wihrend die Energiedeposition fir
Tpump = 2 Ps insbesondere im geometrischen Fokus stattfindet. Experimentell wird infolge
der unterschiedlichen Energiedeposition eine stérker ausgepriagte Typ-I-Modifikation fiir
Tpump = 2 ps im Vergleich zu 7pymp = 100 fs festgestellt. Die unterschiedliche Energie-
deposition fiir Verwendung von Pulsdauern in der Gréfienordnung fs- bzw. ps wird durch
zeitaufgeloste Pump-Probe-Schattenfotografie reproduziert [70]. Insgesamt ist demnach die
Auspragung der Modifikation abhéngig von der lokal deponierten Energiedichte, welche

wiederum abhéngig von der verwendeten Pulsdauer und Intensitét ist.
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Abbildung 2.10 - (a) Simulation der Abhéngigkeit der Schwellintensitét Iip, von der Pulsdauer
Tpump fir die Erzeugung einer freien Elektronendichte p gréfer als die kritische Elektronendichte
perit (Nachdruck aus [69] mit Genehmigung von AIP Publishing). (b) und (c) Simulation der
raumlichen Energiedeposition und freien Elektronendichte fiir die Verwendung einer Pulsdauer
TPump = 120 fs (b) und 2 ps (c) (Nachdruck aus [20] mit Genehmigung von AIP Publishing). Die
Propagationsrichtung der Laserstrahlung ist in +z-Richtung, die Fokusposition befindet sich bei
z =90 pm.

Vergleichbare Ergebnisse werden fiir die Verwendung einer zum Gauf-Profil alter-
nativen Strahlform, ein sogenanntes nicht-beugendes Bessel-Profil ermittelt [71]. Dabei
wird durch Simulationen der rdumliche Energiedeposition in Abhéngigkeit der Pulsdau-
er Tpump bei gleicher Pulsenergie eine um einen Faktor 10 gréfiere Energiedeposition fiir
Tpump = 4,7 ps erzielt als fiir Tpymp = 60 fs. Dies wirkt sich direkt auf die Modifikation aus.
Fiir 7pymp = 60 fs wird eine Typ-I-Modifikation nachgewiesen, wihrend fiir 7pymp > 3,7 ps
Typ-1I-Modifikationen auftreten. Der Bereich von 1,7 ps < Tpymp < 2,6 ps stellt einen
Ubergang von Typ-I- zu Typ-1I-Modifikationen dar. Fiir 7pymp = 60 fs sind aufgrund der
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2.4  Modifikationen und zugrundeliegende Mechanismen

vordergriindigen PI nicht-thermische Modifikationsprozesse dominanten, die zu der Erzeu-
gung von Typ-I-Modifikationen zu fithren (s.0.). Fiir 7pump = 4,7 ps ist die Energiedepo-
sition stirker im Fokusvolumen konzentriert, sodass hier durch die ausgepréigte Al eine
signifikante TemperaturvergroBerung und somit Typ-II-Modifikationen resultieren [72,73].
Je nach Wahl der Pulsenergie weisen die Typ-II-Modifikationen eine kontinuierliche oder
periodische Struktur auf. Eine vorgeschlagene Erkliarung ist ein Wechselspiel von Energie-
deposition und hydrodynamischer Bewegung von aufgeheiztem Material.

Dartiber hinaus konnte nachgewiesen werden, dass die elektronisch erzeugten Typ-I-
Modifikationen durch eine resonante Anregung von transienten Exzitonenzustinden mit-
tels Laserdoppelpulsen im zeitlichen Abstand in der Gréfienordnung 600 bis 1000 ps ver-
stérkt werden konnen [74].
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3 Quantifizierung der Puls-Plasma-
Wechselwirkung

Als fundamentale Grundlage fiir die Anpassung der raumlichen Energiedeposition von ul-
trakurz gepulster Laserstrahlung in Glésern, miissen die zugrundeliegenden lonisations-
und Wechselwirkungsprozesse von Laserstrahlung und dem Glas verstanden sein. Die Pro-
zesse sind dabei insbesondere von der zeitlichen Intensitétsverteilung abhéngig, die durch
Pulsdauer 7pymp und Intensitat Iy charakterisiert ist. In diesem Kapitel wird durch das
Erreichen von drei Zielen ein umfassendes Verstindnis des Zusammenhangs von Pulsdauer
Tpump Und Intensitét /o mit den zugrundeliegenden die Ionisations- und Wechselwirkungs-
mechanismen erarbeitet. Die Ziele sind:

o Identifikation der dominanten Ionisationsmechanismen in Abhéngigkeit der verwen-
deten Laserparameter Pulsdauer 7pump und Intensitit Io

o Erfassung des Einflusses der zugrundeliegenden Tonisationsmechanismen auf die Puls-
Plasma-Wechselwirkung

o Ermittlung Gltigkeitsbereich der elektronischen Puls-Plasma-Wechselwirkung

Die Puls-Plasma-Wechselwirkung wird insbesondere durch Reflexion und Absorption
der Laserstrahlung durch die erzeugte freie Elektronendichte bestimmt, sieche Kapitel 2.
Durch experimentelle Messung der Transmission der Laserstrahlung mit unterstiitzenden
Simulationen kann somit mithilfe des Zusammenhangs 1 = A + R + 1" unter Vernach-
lassigung von Streuung auf die zugrundeliegenden Ionisationsmechanismen und die Puls-
Plasma-Wechselwirkung geschlossen werden. Das Vorgehen ist in Abb. 3.1 dargestellt.

Abschnitt 3.1 Abschnitt 3.2

Experimentelle Messung der Simulation der Transmission der

Transmission der Laserstrahlung Laserstrahlung

= Variation der zeitlichen Strahiform = Bestimmung der Absorptionstiefe 5,5
o Pulsdauer 7p,,, = 80 fs - 9 ps = Ermittlung dominante PI-Mechanismen
o Intensitat I, = 102 - 10" W/cm? o Tunnelionisation

o Multiphotonenionisation

Evaluierung Al-Effizienz durch StoRzeit 7,

o 1, x p~1[15]

o T, x (p+1)71[18]

Einfluss Al auf Puls-Plasma-Wechselwirkung
Erfassung Gultigkeitsbereich des Modells

]

!

Beschreibung Puls-Plasma-Wechselwirkung und
zugrundeliegenden physikalischen Mechanismen

Abbildung 3.1 — Vorgehen, Inhalte und Ziel des Kapitels.
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3.1 Experimentelle Messung der Transmission

In Abschnitt 3.1 werden die Messungen der Transmission der Laserstrahlung in Ab-
héngigkeit der Pulsdauer 7pymp und Intensitit Iy dargestellt. Anhand der Ergebnisse wird
die Auspriagung der Puls-Plasma-Wechselwirkung in Abhéngigkeit der Prozessparameter
abgeschétzt und insbesondere die Rolle der Pulsdauer 7pymp auf den Wert der Intensitéts-
schwelle diskutiert. In Abschnitt 3.2 wird auf Basis des Kapitels 2 eine Simulation zur
Berechnung der Transmission der Laserstrahlung entwickelt und mit den experimentel-
len Messdaten verglichen. Somit wird die Ausprigung der Puls-Plasma-Wechselwirkung
modelltheoretisch abgeschétzt und die Rolle der zugrundeliegenden Ionisationsmecha-
nismen quantifiziert. Zur Entwicklung der Simulation wird zunéchst eine Abschétzung
der Absorptionstiefe d,,s der Laserstrahlung getroffen. Im néchsten Schritt werden die
dominanten Photoionisationsmechanismen evaluiert und anschlieBend die Effizienz der
Avalanche-Tonisation durch Wahl eines geeigneten Modells zur Beschreibung der Elek-
tronstofizeit 7. abgeschitzt. Dariiber hinaus wird der Einfluss der AT auf die Auspriagung
der Puls-Plasma-Wechselwirkung diskutiert und quantifiziert. AbschlieBend wird der Giil-
tigkeitsbereich des Modells der elektronischen Puls-Plasma-Wechselwirkung diskutiert.

3.1 Experimentelle Messung der Transmission

In diesem Abschnitt wird die experimentelle Messung der Transmission der Laserstrahlung
in Abhéngigkeit der verwendeten Pulsdauer 7pyyp und Intensitit Iy beschrieben. Zunéchst
wird im Abschnitt 3.1.1 auf die verwendete Laserstrahlquelle, den Versuchsaufbau so-
wie die verwendeten Systemkomponenten eingegangen. Anschliefend werden in Abschnitt
3.1.2 das experimentelle Vorgehen und die Auswertungsmethoden beschrieben. Daraufthin
werden im Abschnitt 3.1.3 die Messergebnisse dargestellt und diskutiert.

3.1.1 Strahlquelle, Versuchsaufbau und Systemkomponen-

ten

Verwendet wird die Ultrakurzpuls-Strahlquelle ,Libra“ von Coherent, welche auf Basis
der CPA-Technik” Laserpulse mit einer minimalen Pulsdauer Tpump = S80fs und einer
Pulsenergie Ep = 2mJ erzeugt. Eine detaillierte Beschreibung der Strahlquelle befindet
sich im Anhang A.5. Die Strahlquelle bietet den Vorteil, dass die Pulsdauer im Bereich
Trump = 80 fs bis 9 ps eingestellt werden kann. Die Eigenschaften der Laserstrahlung sind
in Tabelle 3.1 zusammengefasst.

Der experimentelle Versuchsaufbau zur Messung der Transmission ultrakurz gepulster
Laserstrahlung durch eine erzeugtes freie Elektronendichte ist in Abb. 3.2 schematisch
dargestellt.

Die Intensitét Iy der linear polarisierten Laserstrahlung wird durch Einstellen der Puls-
energie Ep der emittierten Laserstrahlung durch Reflexionsfilter (RF) grob und durch
die Kombination einer A/2-Wellenplatte mit einem Polarisationsstrahlteiler (PST) prizi-
se eingestellt. Die Laserstrahlung wird mithilfe eines Mikroskopobjektivs (MO) mit einer
numerischen Apertur NA = 0,25 fokussiert. Die Glasprobe wird auf die Eintrittsoffnung

"Engl.: ,chirped pulse amplification®
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3.1 Experimentelle Messung der Transmission

Parameter Formelzeichen Wert
Wellenldnge A 800 nm
Pulsdauer TPump 80 fs - 9 ps
Pulsenergie Ep 2 mJ
Puls-Repetitionsrate fRep Einzelpuls, 1 - 1000 Hz
Beugungsmafzahl M? 1,2

Tabelle 3.1 — Spezifikationen der emittierten Laserstrahlung der Strahlquelle ,Libra®, die fiir die
Messung der Transmission verwendet wird.

K BPF PD Oszilloskop
Glasprobe,
Strahlquelle Grobeinstellung Feinjustage
,Libra“ (Coherent) Pulsenergie Pulsenergie —
M2 PST MO
+ .= 800 nm LR g i S \
* Tpymp = 80 fs - 9 ps
e I U

S=SB

=

[ xyz-Achssystem
z

Tvo

Abbildung 3.2 - Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus zur Messung der Transmission ul-
trakurz gepulster Laserstrahlung durch eine Glasprobe mit einer Integrationskugel und Photodiode.
RF: Reflexionsfilter; A\/2: Wellenplatte; PST: Polarisationsstrahlteiler; SB: Strahlblocker; MO: Mi-
kroskopobjektiv mit Brennweite fyo; IK: Integrationskugel; BPF: Bandpassfilter fiir A = 800 nm;
PD: Photodiode.

einer Integrationskugel (IK) befestigt. Die Integrationskugel ist auf einem zyz-Achssystem
montiert, sodass die Oberfliche der Glasprobe in die Fokusebene des Mikroskopobjektivs
positioniert werden kann. Als Glas wird Aluminosilikatglas verwendet, das in Abschnitt
A.2 im Anhang detailliert beschrieben wird. Der Fokusradius wy auf der Glasoberfliche
wird indirekt durch Messung der Modifikationsflichen D? in Abhingigkeit der Pulsener-
gie Ep zu wy = 1,3 £ 0,1 um nach Liu et al. [75] ermittelt, siche Anhang A.6. Die von
der Glasprobe transmittierte Laserstrahlung wird in der Integrationskugel reflektiert und
gestreut. An einer weiteren Offnung ist eine Photodiode® montiert, mit der die transmit-
tierte Laserstrahlung in Form einer Spannung U gemessen und mithilfe eines digitalen
Oszilloskops® aufgenommen wird. Vor der Photodiode befindet sich ein spektraler Band-
passfilter fiir A = 800 &= 10 nm, damit der Einfluss von beispielsweise Hintergrundsignalen

oder Prozessleuchten auf die gemessene Transmission der Laserstrahlung minimal ist.

3.1.2 Experimentelles Vorgehen und Auswertungsmethoden

Fiir die Erzeugung einer grofien freien Elektronendichte werden Einzelpulse der Laser-
strahlquelle verwendet, die iiber einen Computer ausgelost werden. Nach einer einzelnen
Messung wird die Glasprobe mithilfe des Achssystems lateral um circa 20 pm verschoben,
um die Bestrahlung einer unmodifizierten Position der Glasprobe zu gewéhrleisten zur

Vermeidung eines Einfluss von Inkubation auf die gemessene Transmission.

SPDA10A, Thorlabs
9PicoScope 6402D, PicoTech
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3.1 Experimentelle Messung der Transmission

Die relative Transmission 7" fiir eine gewihlte Pulsdauer 7pump und Pulsenergie Ep
wird ermittelt, indem zunéchst die Signale der Photodiode zum einen mit Glas Uiy Glas
und zum anderen ohne Glas Ugppe Glas aufgezeichnet. Von jedem Signal wird der Ein-
fluss von Rauschen und Hintergrundeffekten verkleinert, indem eine Messung ohne die
Laserstrahlung Unintergrand durchgefithrt wird und diese subtrahiert werden. Die relative

Transmission der Laserstrahlung wird anschliefend mithilfe von Gleichung 3.1 ermittelt:

o Unit Glas — UHintergrund

T
Uohnc Glas — UHintcrgrund

(3.1)

Eine représentative Messung der Spannung ist im Anhang in A.7 dargestellt. Fiir eine
gewdhlte Pulsenergie Ep werden mindestens 25 Messungen durchgefithrt und das arith-
metische Mittel der Transmission sowie der Fehler auf den Mittelwert berechnet. Somit
wird der Einfluss von beispielsweise Oberflichendefekten oder Kontaminationen auf die

Transmission der Laserstrahlung reduziert.

3.1.3 Ergebnisse

Nach dem Stand der Forschung in Kapitel 2 ist die Energiedeposition zum einen von der
gewdahlten Intensitat /o und zum anderen insbesondere von der Pulsdauer 7pump abhén-
gig [76,77]. Aufgrund dessen wird die Pulsdauer in einem Bereich von 7pymp = 80 fs bis 9 ps
verwendet, um eine minimale bzw. vergroferte Puls-Plasma-Wechselwirkung einzustellen.
Fiir Intensititen in der GréBenordnung Iy ~ 10" W/cm? kann eine freie Elektronendichte
rdumlich bereits vor dem Fokusvolumen erzeugt werden, da die lokale Intensitét bereits die
Intensitétsschwelle iiberschreitet, siehe Kapitel 2 und [20]. Da die Laserstrahlung auf die
Glasoberfléche fokussiert ist (siche Abschnitt 3.1.1), wird eine Absorption der Laserstrah-
lung durch eine freie Elektronendichte vor dem Fokusvolumen vermieden. Fiir Intensitiaten
Iy 2 2-10" W/em? kann ein Luftplasma induziert werden, das einen Einfluss auf die ge-
messene Transmission und folglich die Puls-Plasma-Wechselwirkung haben kann [40]. Eine
ausfithrliche Diskussion des moglichen Einflusses eines Luftplasmas auf die Transmission
der Laserstrahlung findet im Abschnitt 3.2.3 statt.

Die gemessene Transmission 7" ist fiir die Pulsdauer 7pymp = 9ps und Spitzenintensi-
téiten von circa Iy = 2- 10" W/cm? bis 6 - 10"® W /cm? in Abb. 3.3 dargestellt. Dabei wird
die Abhéngigkeit der Transmission von der Intensitét in drei charakteristische Intensitéts-
regime I bis IIT eingeteilt, die im Folgenden beschrieben werden.

o Intensitidtsdomaine I:
Fiir Intensititen kleiner als eine Intensitétsschwelle Iy, =~ 1,6 - 1012 W / em? entspricht
die gemessene Transmission 7"~ 0,95 #+ 0,03 im Rahmen der Messgenauigkeit!® der
mit 7' = (1 — R)? = 0,92 fiir zwei Luft-Glas-Grenzflichen berechneten Transmission,
wobei die Reflexion R mithilfe der Fresnel’schen Formel 2.15 berechnet wird (Bre-
chungsindex Glas nglas = 1,5, Wellenldnge A = 800 nm, senkrechter Einfallswinkel).
Somit wird geschlussfolgert, dass fiir I < Iy, eine Absorption der Laserstrahlung
durch eine freie Elektronendichte vernachlissigbar ist und demzufolge nicht-lineare

Ionisationsprozesse in diesem Regime eine untergeordnete Rolle spielen.

19Die Transmission 7'~ 0,95 + 0,03 fiir I < Iy, weist auf eine systematische Messabweichung hin, die
beispielsweise durch die Kalibrierung der Photodiode resultieren kann (siehe Anhang A.3).
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3.1 Experimentelle Messung der Transmission

7 Abbildung 3.3 — Transmission 7" eines ein-
1,0 5/ %/ / / // / / // ////- zelnen Laserpulses in Abhéngigkeit der In-
T v 3 - tensitét Io fiir eine Pulsdauer 7pymp = 9 ps.
— o8l : O ?iteongfzp‘:’::’e;n:’on E‘: o~ Drei charakteristische Intensititsregime I
= e . Intensitatsschwelle ]m bis III der Transmission sind markiert.
'; ! "1 Die nach Fresnel berechnete Transmission
'% 0,6 : o 1 T =092 fir zwei Luft-Glas-Grenzflichen
2 H ¢ ist als gestrichelte Linie markiert (Bre-
§ 04l : | chungsindex nglas = 1,5, A = 800 nm, senk-
o . rechter Einfallswinkel).
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Intensitat I, [W/cm?]

o Intensitatsdomine II:
Fir I > Iy, verkleinert sich die Transmission 7' monoton bis zu einem Mini-
mum 7}iy. Die Verkleinerung der Transmission kann durch ein Einsetzen von nicht-
linearen Tonisationsprozessen PI und Al sowie der darauffolgenden linearen Absorpti-
on der Laserstrahlung durch inverse Bremsstrahlung durch die erzeugte freie Elektro-
nendichte erklart werden. Fiir grofiere Intensitiaten Iy wird die freie Elektronendichte

grofler, sodass die Absorption grofler und folglich die Transmission kleiner wird.

o Intensitdtsdoméne III:
Die Transmission ist fiir etwa I > 10, konstant, was durch die Erzeugung einer
maximalen freien Elektronendichte pymax = N, erkliart werden kann, siehe Kapitel 2
[18,32]. Des Weiteren kann die konstante Transmission durch eine VergroBerung der
Reflektivitdt aufgrund der freien Elektronendichte erkldart werden, die eine Vergro-
Berung der Absorption durch Abschirmung begrenzt [46].

Die gemessene Transmission 7" ist fiir Pulsdauern von 7pymyp = 80 fs bis 9 ps in Abhén-
gigkeit der Intensitdat Iy in Abb. 3.4 dargestellt. Die qualitative Abhéngigkeit der Trans-
mission von der Intensitét ist fiir alle untersuchten Pulsdauern 7pump, vergleichbar. Der
Wert der Intensititsschwelle Iin, (Tpump) ist dabei abhéngig von der Pulsdauer mpymp. Die
Ergebnisse sind zum Teil in [78] publiziert worden.

Fiir Intensititen I ~ Ithr(Tpump) kann aufgrund des vernachlissigbaren Einflusses von
Reflexion und Streuung durch die gemessene Transmission T = 0,88 die Absorption zu
A~ —AT ~ 0,04 abgeschiitzt werden, wobei AT = T(Iyn,) — T(I < Iiny) [32,46]. Da
die Intensitétsschwelle fast ausschlieflich im Zentrum des rdumlichen Gauf-Profils iiber-
schritten wird, findet eine Absorption der Laserstrahlung in einem kleinen Raumbereich
statt, sodass die Transmission in Bezug auf den gesamten Fokus 2wq insgesamt grof ist.
Die Intensitatsschwelle Iy, fiir das Einsetzen von Absorption ist im Rahmen der Messge-
nauigkeit gleich der Modifikationsschwelle [46]. Eine Verkleinerung der Transmission fiir
groBere Intensitéiten in der Intensitédtsdoméne IT kann neben einer effektiveren Absorption

der Laserstrahlung durch Streuung und die Erzeugung eines Weiflichtkontinuums erklért
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3.1 Experimentelle Messung der Transmission
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Abbildung 3.4 — Transmission 7" eines einzelnen Laserpulses in Abhéngigkeit der Intensitit I
fiir Pulsdauern 7pymp = 80 fs bis 9 ps (A = 800 nm). Fiir jede Pulsdauer ist eine charakteristische
Intensititsschwelle Iiny(Tpump) als Strich-Punkt-Linie eingezeichnet. Die nach Fresnel berechnete
Transmission 7' = 0,92 fiir zwei Luft-Glas-Grenzflichen ist als gestrichelte Linie markiert (Bre-
chungsindex nglas = 1,5, A = 800 nm, senkrechter Einfallswinkel.

werden. Beispielsweise kann durch nicht-lineare Selbstfokussierung der Laserstrahlung eine
so groBe Intensitit erreicht werden, dass durch Selbstphasenmodulation etwa ~ 10% der
Pulsenergie fiir die Erzeugung eines WeiBlichtkontinuums umgesetzt wird [45]. Dariiber
hinaus kann fiir grofe Intensititen (Intensitdtsdoméne III) Streuung durch das Plasma
eine Rolle spielen [32].

Im Folgenden wird die Abhéngigkeit der Intensitétsschwelle Iine(Tpump) von der Puls-
dauer Tpump diskutiert, die in Abb. 3.4 markiert sind. Die Intensitatsschwelle wird dabei
als Mittelwert der Intensitéten definiert, fiir die die Transmission im Rahmen der Mess-
genauigkeit noch 7" > 0,92 und gerade 7' < 0,92 betragt.

In Abb. 3.5 sind die ermittelten Intensitéitsschwellen Iy, fiir die verwendeten Pulsdau-
ern Tpymp dargestellt. Die Intensitétsschwelle Iy, betrdgt fiir die Pulsdauer 7pymp = 80 fs
etwa Iy, = 15,4+ 7,4- 1012 W/ ¢m? und wird im Rahmen der Messgenauigkeit fiir eine Ver-
groBerung der Pulsdauer 7pymp im Allgemeinen kleiner in Ubereinstimmung mit Ergebnis-
sen aus anderen Studien [41,79,80]. Im direkten Vergleich von mpump = 80 fs zu 9 ps verklei-
nert sich die Intensitétsschwelle um circa einen Faktor 10 auf Iy, = 1,6 + 0,3 - 1012 W / em?.
Der Zusammenhang von Intensitéatsschwellen und Pulsdauer kann im Rahmen der Mess-
genauigkeit fir das untersuchte Pulsdauerintervall von 7pymp = 80 fs bis 9 ps durch

Tinr o Tl, beschrieben werden, in Ubereinstimmung mit Simulationen der freien Elek-

um]
tronendlcht}e)z aus [69], siehe Kapitel 2. Aufgrund dessen wird geschlussfolgert, dass in dem
Pulsdauerintervall 7pym,p = 80 fs bis 9 ps die Intensitédtsschwellen und die Transmissi-
on der Laserstrahlung mit einem elektronischen Modell der Puls-Plasma-Wechselwirkung
beschrieben werden kann. Im Folgenden Abschnitt werden Simulationen auf Basis der
elektronischen Puls-Plasma-Wechselwirkung (siehe Kapitel 2) durchgefithrt, mit denen
der Einfluss der unterschiedlichen Ionisationsmechanismen auf die Abhéngigkeit der In-

tensitatsschwelle quantifiziert werden soll.
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3.2 Simulation der Transmission der Laserstrahlung

T T T Abbildung 3.5 — Ermittelte Intensitéts-
schwellen  Iip (Tpump) filr das Einsetzen
von Absorption in Abhéngigkeit der Puls-
dauer fir Tpum, = 80fs bis 9ps fiir
die Verwendung von Einzelpulsen mit
A =800nm. Zusitzlich ist eine angepasst
Kurve an die Messdaten mit der Abhéngig-
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3.2 Simulation der Transmission der Laserstrah-

lung

In diesem Abschnitt wird mithilfe von Simulationen die Transmission der Laserstrahlung
durch die erzeugte freie Elektronendichte berechnet. Dazu wird die zeitabhéngige freie
Elektronendichte p(t) durch das Losen der Ratengleichung 2.11 (siehe Abschnitt 2.2) und
daraus die Puls-Plasma-Wechselwirkung mit der Laserstrahlung nach Gleichungen 2.15
und 2.17 berechnet. Damit soll durch die Beantwortung von drei zentralen Fragestellungen
zum einen der Einfluss der Pulsdauer 7pynyp auf die dominanten Ionisationsmechanismen
und zum anderen die Ausprigung der Puls-Plasma-Wechselwirkung beschrieben werden.
1. Welche Tonisationsmechanismen erkldaren die Abhéngigkeit der Transmission 7' von
der Intensitat Iy und Pulsdauer 7pum? Wie wirken sie sich auf die Puls-Plasma-
Wechselwirkung aus?
2. Was ist die Ursache fiir die Abhéngigkeit der Intensitétsschwelle Ithr(Tpump) von der
Pulsdauer?
3. Wie grof} ist der Giiltigkeitsbereich des elektronischen Modells zur Beschreibung der
Puls-Plasma-Wechselwirkung?
Das elektronische Modell zur Beschreibung der Puls-Plasma-Wechselwirkung bezeichnet
dabei die in Abschnitt 2.3 vorgestellte Wechselwirkung des Laserpulses mit der freien
Elektronendichte, die durch die transienten optischen Eigenschaften durch Reflexion R
und Absorption A gegeben ist.

3.2.1 Vorgehen und verwendete Parameter

Die Ratengleichung 2.11 wird fiir jede lokale Intensitit eines zweidimensionalen Gauf3-
Profils mit Fokusdurchmesser 2wq gelost und somit die zeitabhéngige freie Elektronen-
dichte ermittelt. Im néchsten Schritt wird der zeitabhingige, komplexe Brechungsindex
und daraus die Reflexion und Absorption der Laserstrahlung durch die freie Elektronen-
dichte fiir jeden Raumpunkt berechnet. Die Propagation der Laserstrahlung durch das
Glasvolumen kann fiir die Rayleigh-Linge zp ~ 8 um néherungsweise vernachlissigt wer-
den. Aufgrund dessen wird angenommen, dass die Puls-Plasma-Wechselwirkung auf eine
spezifische Absorptionstiefe d,ps beschrinkt ist, die in der Grofienordnung daps ~ 100 nm
liegt. Eine detaillierte Diskussion findet im Abschnitt 3.2.2 statt.
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3.2 Simulation der Transmission der Laserstrahlung

Das Vorgehen zur Simulation der zweidimensionalen, zeitlich und rdaumlich integrierten

Transmission T' der Laserstrahlung, ist in Abb. 3.6 schematisch dargestellt.

Spitzenintensitit I,

2D-Intensitétsverteilung
Iij (xi;,¥;) €Dy x Dy,

I
A 2

T - Raumbereich dx-dy bei (i,j)
B Lokale Intensitit [;; l—

Losen Ratengleichung dp;;/dt
- Elektronendichte p;;(t)

Kompl. Brechungsindex n;;(t), 1;;(t)

Wirkung p;;(t) auf zeitliche Pulsform /;;(t)
durch Reflexion, Absorption:

I (@) = I5(8) - [1 = Ri;(8) — Ay (0]

vi,j

v v
Zeitliche Integration: Transmittierte Fluenz Eingestrahlte Fluenz:
+o0 +oo
Fgans = f Ip(dt Fgn = f I ()t
— —o0
v v
Raumliche Integration: Transmittierte Energie Eingestrahlte Energie:
Egrans = z ,Fitjra"s Egn = Z vFij'in
i, i

Transmission T
_ ptrans spein
T = Ep*™/Ep

Abbildung 3.6 — Schematische Darstellung des Vorgehens zur Simulation der Transmission 7" fiir
eine zweidimensionales GauB3-Profil I(z,y) fokussiert auf eine Glasoberfliche.

Die Glasoberflidche wird dabei in diskrete Raumbereiche mit Grofle der Ortseinheitszelle
d, - d, fiir einer gesamte Raumgréfe von [—D,/2, D, /2] und [-D, /2, D, /2] eingeteilt. Fiir
eine Spitzenintensitit Iy wird die zweidimensionale Intensitéitsverteilung Iij(zi,yj) liber
Gleichung 3.2 fiir jeden Raumpunkt 7,5 berechnet.
2
Iij(xiyj) = Io - exp <—2M) mit Iy = (J’QZ;%QEP (3.2)
wg TWGTPump
Als nédchstes werden fiir jeden Raumpunkt 4,7 die folgenden Schritte 1 bis 5 zur Ermittlung
der eingestrahlten und transmittierten Fluenz durchgefiihrt, die einer Fldchenenergiedichte
entspricht und aus zeitlicher Integration der Intensitétsverteilung [;;(t) ermittelt wird.

1. Berechnung der zeitabhéngigen freien Elektronendichte p;; durch numerisches Losen
der Ratengleichung 2.11.

2. Ermittlung des zeitabhéngigen komplexen Brechungsindex n;;(t) nach Gleichung
2.14 und daraus der Reflexion R;;(t) sowie des Absorptionskoeffizienten a;;(t) =
47ki;(t) /A mithilfe von Gleichungen 2.15 und 2.16.

3. Beriicksichtigung der Puls-Plasma-Wechselwirkung durch Reflexion R;;(t) und Ab-
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3.2 Simulation der Transmission der Laserstrahlung

sorption A;;(t) nach Gleichung 2.17.
4. Berechnung transmittierte Fluenz FT™ = [0 I7;;(t)dt
5. Berechnung der eingestrahlten Fluenz Fjj" = i n(tdt
Nachdem die Schritte 1 bis 5 jeweils fiir alle Raumpunkte ,j durchgefithrt wurden, wird
die relative Transmission der Laserstrahlung durch rdumliche Integration berechnet:

6. Berechnung der transmittierten Pulsenergie E%2S = i Fga“s bzw. der einge-
strahlten Pulsenergie Ep" =37, ; FZ"

7. Berechnung der relativen Transmission T = Ef™ / Ef"
Zur Berticksichtigung der Propagation der Laserstrahlung durch die Glasriickseite, wird
die simulierte relative Transmission durch die erzeugte freie Elektronendichte nach Schritt
7 mit 0,96 multipliziert. Die Simulation wird fiir Spitzenintensititen von Iy = 5 - 10™ bis
5-10'* W /cm? fiir Pulsdauern von 7pymp = 80 fs bis 9 ps durchgefiihrt, um einen Vergleich
mit der experimentell ermittelten Transmission zu ermoglichen, siehe Abschnitt 3.1.3. Die
Parameter der Laserstrahlung werden analog zu den verwendeten Parametern zur experi-
mentellen Messung der Transmission der Laserstrahlung in Abschnitt 3.1.1 gewéhlt. Die
fiir die Simulation verwendeten Laserparameter sind zusammen mit den materialspezifi-

schen Parametern in Tabelle 3.2 zusammengefasst.

Parameter Formelzeichen ‘Wert
Wellenlénge A 800 nm
Fokusradius auf der Glasoberfliche wo 1,3 pm
Linearer Brechungsindex Glas [70] NGlas 1,5
Bandliicke (Anhang A.8) Egap 3,94 eV
Effektive Elektronenmasse [9] m* me/2
Atomdichte [46] N, 6,6 - 10?2 cm~3
Rekombinationsrate [15] TRek 21071 m3/s

Tabelle 3.2 — Verwendete Parameter der Laserstrahlung und des Materials fiir die Simulation.

Die effektive Elektronenmasse m*, atomare Teilchendichte N, sowie die Rekombinati-
onsrate nrekx werden anhand von Literaturwerten fiir Quarzglas abgeschétzt. Dabei existie-
ren fiir alle Grofen teilweise stark unterschiedliche Werte. Eine Ubersicht ist im Anhang
A4, A9 bzw. A.10 zusammengefasst. Fir die Simulationen im Rahmen dieser Arbeit
werden Werte verwendet, fiir die andere Gruppen Ubereinstimmungen von Simulationen
und Experiment feststellen [9,15,46,70]. Die verwendeten numerischen Parameter fiir die
Simulation sind in Tabelle 3.3 zusammengefasst. Die Simulationen werden mithilfe der
Software MATLAB durchgefiihrt.

Parameter Formelzeichen Wert
Grofe der Oberflache in x, y D, D, 6,0 pm
Grofle Ortseinheitszelle in z, y dy, dy 0,5 pm
Zeitlicher Bereich fiir Simulation von p(t) Dy [=5, 5]TPump
Zeitschrittweite dy 0,17pump

Tabelle 3.3 — Verwendete numerische Parameter fiir die Simulation.
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3.2 Simulation der Transmission der Laserstrahlung

3.2.2 Bestimmung der Absorptionstiefe

Zur Berechnung der Absorption A mithilfe des simulierten Absorptionskoeffizienten aus
Gleichung 2.17, muss eine endliche Absorptionstiefe d,ps > 0 abgeschétzt werden. Die rela-
tive Absorptionstiefe kann mit daps/A ~ A/4m nach Gamaly et al. abgeschétzt werden [81].
Fiir die verwendeten Wellenldnge A = 800 nm folgt demnach fiir die relative Absorptions-
tiefe daps/A ~ 64 nm. Dabei sind die Absorptionstiefe d,,s und das Absorptionsvermogen
A von der verwendeten Pulsdauer 7pymp und Pulsenergie Ep abhingig [82], was in die Ab-
schitzung von Gamaly et al. vernachléssigt wird. Aufgrund dessen wird die Absorptions-
tiefe G,ps mithilfe von eigenen experimentellen Messungen fiir alkalifreiem Borosilikatglas!'!
indirekt mithilfe von Messungen der Abtragstiefe pro Puls in Abhéngigkeit der verwende-
ten Pulsdauer 7pymp fiir Pulsenergien Ep in der Néhe der Intensitétsschwelle Ithr(Tpump)
abgeschétzt [83]. Die Absorptionstiefen werden fiir alle Pulsdauern von 7pymp, = 80 fs
bis 9 ps ermittelt, fiir die die Intensitdtsschwellen experimentell ermittelt wurden, siehe
Abb. 3.5. Die Messergebnisse der Abtragstiefen sind im Anhang in Abschnitt A.11 fiir
alle verwendeten Pulsdauern dargestellt. Tendenziell vergrofert sich die Absorptionstiefe
fiir groBere Pulsdauern. Die ermittelten Absorptionstiefen dp,, die fiir die Simulationen
verwendet werden, sind in Tabelle 3.4 zusammengefasst.

Pulsdauer 7pymp ~ Absorptionstiefe dan,s  Anmerkung

80 fs 80 + 5 nm -
0,5 ps 137 £+ 21 nm Interpoliert zwischen
Oabs (80 fs) und 0,ps(1 ps)
1,0 ps 204 £+ 29 nm -
5,0 ps 287 + 77 nm Ermittelt fiir 7pymp ~ 5,1 ps
9,0 ps 193 + 30 nm Ermittelt fiir 7pymp ~ 9,7 ps

Tabelle 3.4 - Experimentell ermittelte Absorptionstiefen Jup,¢ filr Pulsdauern 7pymp = 80 fs bis
9ps, die fiir die Simulationen in diesem Kapitel zur Berechnung der Absorption A der Laserstrah-
lung verwendet werden.

Die Werte befinden sich im Intervall §,,s = 80 nm bis 287 nm. Die ermittelte Absorpti-
onstiefe daps = 8045 nm fiir die Pulsdauer 7pymp = 80 fs liegt in derselben Gréfenordnung
wie die Abschitzung von Gamaly et al. dans = 64 nm [81]. Fiir grofiere Pulsdauern 7pymp
werden fiir Absorptionstiefen in der Grofenordnung d,ps ~ 100 nm ermittelt, sodass hier
eine Abweichung zur Abschiitzung von Gamaly et al. vorliegt. In Ubereinstimmung mit den
fiir die Simulationen verwendeten Werten wird in [84] fiir eine Pulsdauer mpyyp = 0,5 ps
eine Absorptionstiefe in der Grofienordnung d,ps &~ 100 nm ermittelt. Eine mogliche Erkla-
rung der VergroBerung der Absorptionstiefe daps fiir grofere Pulsdauern 7pymp ist Diffusion
der freien Elektronen aus dem Fokusvolumen durch ballistischen Elektronentransport, der
nach dem Zwei-Temperaturmodell fiir grofere Pulsdauern in Abhéngigkeit der Kopplungs-
stiarke zwischen Elektronen- und Phononensystem eine Rolle spielt [1].

Willow®, Corning®
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3.2 Simulation der Transmission der Laserstrahlung

3.2.3 Erfassung der dominanten Photoionisationsmechanis-

men

In diesem Abschnitt werden dominante Intensitétsregime der PI-Mechanismen TT und MPI
in Abhéngigkeit der verwendeten Pulsdauer 7pump durch einen Vergleich von Simulatio-
nen und experimentell ermittelter Transmission identifiziert. Nach Abschnitt 2.1 wird fir
Intensitéiten Iy ~ 1-10" W/cm? der Keldysh-Parameter vx < 1,6, sodass fiir diese Inten-
sitdten sowohl TT als auch MPI jeweils einen vergleichbaren Beitrag zur Gesamtionisation
liefern kénnen. Da die experimentell ermittelten Intensitdtsschwellen Ithr(Tpump) fir die
Tpump < 1 ps in derselben GréBenordnung liegen, miissen fiir eine hinreichende Energie-
deposition Intensititen in der GréBenordnung Iy ~ 10 - 101 W/cm? verwendet werden,
fiir die v < 1,6 gilt. Aufgrund dessen wird insbesondere fiir Tpyp,p < 1 ps ein signifikan-
ter Beitrag von TI und PI auf die Gesamtionisation erwartet, der die Transmission der
Laserstrahlung beeinflusst.

Fiir die Identifikation der dominanten PI-Mechanismen werden Simulationen jeweils un-
ter Berticksichtigung des Keldysh-Terms nach Gleichung 2.2 bzw. der Kennedy-Naherung
in Gleichung 2.4 fiir die PI-Rate opy durchgefiihrt, sodass die PI-Rate opy zum einen so-
wohl durch TT als auch MPI und zum anderen nur durch MPI gegeben wird. In Abb. 3.7
ist die simulierte Transmission fiir die beiden PI-Raten fiir die Pulsdauern 7pyp, = 80 fs,
0,5 ps und 1 ps mit den experimentell ermittelten Werten der Transmission dargestellt.
Dabei sei angemerkt, dass die ElektronstoBzeit 7. fiir die dargestellten Pulsdauern 7pymp
durch den Zusammenhang 7. « (1 + p)~! nach Gleichung 2.9 berechnet wird (siche Ab-
schnitt 2.1), da mit der Wahl des Modells eine Ubereinstimmung von Simulation mit den
Messdaten erreicht wird. Der Einfluss der beiden Modelle fiir die Elektronstofizeit 7, auf

die simulierte Transmission wird im nédchsten Abschnitt detailliert diskutiert.

Transmission T [1]
o o o -
Y ®© ® ©

2
N

10% 0% 10" 10" 10 10"
Intensitat I, [W/cm?]

Abbildung 3.7 - Simulierte Transmission (Linien) fiir Pulsdauern mpymp = 80 fs, 0,5 ps und 1 ps
fiir Beriicksichtigung von sowohl MPI als auch TI (Keldysh-Term nach Gleichung 2.2, gepunktet)
bzw. nur MPI (Kennedy-Néherung nach Gleichung 2.4, gestrichelt) fiir den Photoionisationskoef-
fizienten opy. Zusatzlich sind die Messdaten als Datenpunkte eingezeichnet.

Fiir 7pymp = 80 fs wird fiir die Beriicksichtigung von sowohl MPI als auch von TT im
Vergleich zur Berticksichtigung von ausschlieflich MPI eine um etwa einen Faktor 3 grofiere
Intensititsschwelle simuliert. Die groflere Intensitétsschwelle kann dabei durch die kleinere
Photoionisationsrate fir Keldysh-Parameter yx < 1,6 um etwa eine Gréfenordnung im
Vergleich zur Tonisation durch MPT erkliart werden, siche Abb. 2.2 in Abschnitt 2.1. Eine
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3.2 Simulation der Transmission der Laserstrahlung

mogliche Ursache ist die VergréSerung der effektiven Bandliicke, sodass mehr Photonen
fiir MPI benotigt werden. Demnach verkleinert sich die Rate der MPI. Durch die grofie
vorherrschende elektrische Feldstirke vergrofiert sich die Tunnelwahrscheinlichkeit der Va-
lenzelektronen, sodass insgesamt der relative Anteil an erzeugten freien Elektronen durch
TT vergrofert wird [4, 10, 85]. Die Beriicksichtigung von sowohl MPI als auch TI fihrt
zu einer Ubereinstimmung der Simulation mit den experimentellen Messdaten. Eine To-
nisation des Materials durch MPI alleine beschreibt die Transmission der Laserstrahlung
fir alle Intensitdten unzureichend. Sowohl MPI als auch TI sind somit die dominanten
PI-Mechanismen fiir 7pymp = 80 fs fiir Intensititen Iy = 2 - 10%3 - 10" W/cm?.

Fiir eine Vergroflerung der Pulsdauer zu 7pymp = 0,5 ps und 1 ps sind die Intensitats-
schwellen fiir Simulationen mit MPI und TI bzw. nur MPI gleich. Das bedeutet, dass MPI
der dominante PI-Mechanismus ist, wihrend TT eine zweitrangige Rolle spielt. Fiir Inten-
sitdten Iy > 2 - 1013 W/cm2 ist die Differenz zwischen Simulation und experimentellen
Daten im Vergleich zu Tpymp = 80 fs klein. Aufgrund dessen wird geschlussfolgert, dass
MPI der dominante PI-Mechanismus fiir 7pymp = 0,5 ps und 1 ps im gesamten untersuch-
ten Intensitdatsbereich ist. Da die Intensititsschwellen fiir eine weitere Vergrofierung der
Pulsdauer 7pymp > 1 ps kleiner und somit fiir den Keldysh-Parameter v > 1,6 gilt, (siche
Abb. 2.2), wird fiir Tpymp > 1 ps ein vernachlissigbarer Einfluss von TI auf die PI-Rate
opr erwartet. Insgesamt ist MPI somit der dominante PI-Mechanismus fiir 7pymp > 0,5 ps

im gesamten untersuchten Intensitétsbereich.

Einfluss eines laserinduzierten Luftplasmas auf die Transmission

Fiir 7pymp = 80 fs wird bei Spitzenintensititen Iy > 1,7 £0,1 - 10" W/ecm? fiir Fokussie-
rung der Laserstrahlung in Luft ein Luftplasma mittels koaxialer Pump-Probe-Mikroskopie
beobachtet, siche Abb. A.7 im Anhang. Der Wert der kritischen Intensitéit fiir die Er-
zeugung eines Luftplasmas ist in Ubereinstimmung mit Abschétzungen aus der Litera-
tur [40]. Die experimentell ermittelte Transmission der Laserstrahlung wird fiir Intensité-
ten Ip > 2- 101 W/ ¢m? durch die simulierte Transmission reproduziert. Aufgrund dessen
wird geschlussfolgert, dass ein erzeugtes Luftplasma fiir die verwendeten Fokussierungs-
bedingungen eine untergeordnete Rolle fiir eine zusétzliche Absorption bzw. Reflexion der
Laserstrahlung im Intensitdtsbereich 2 - 10 VV/crn2 < Iy <10 W/crn2 einnimmt und
die Transmission der Laserstrahlung insbesondere durch die Wechselwirkung mit der freien
Elektronendichte des Glases gegeben ist.

3.2.4 Rolle der Avalanche-Ionisation

‘Wahl des Modells fiir die Elektronstofizeit

Die Elektronstofzeit 7. bestimmt mafigeblich den Wert der AI-Rate a4 und somit den
Beitrag von Al zur gesamten lonisation von freien Elektronen p, siche Kapitel 2. In die-
sem Abschnitt werden Simulationen der Transmission mit zwei verschiedenen Modellen zur
Berechnung der Elektronstofizeit 7. nach Gleichungen 2.8 bzw. 2.9 durchgefiihrt, fiir die
unterschiedliche Ausprigungen der Al in Abhéngigkeit der freien Elektronendichte resul-
tieren [15,18]. Fiir das Modell nach Gleichung 2.8 mit 7. oc p~! ist die Al bei vergleichsweise
kleinen freien Elektronendichten in der Gréfenordnung p ~ 10%° cm™3 bereits ausgeprigt,

wihrend nach Gleichung 2.9 mit 7. oc (1 + p)’1 die AT bei freien Elektronendichten grofer
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3.2 Simulation der Transmission der Laserstrahlung

der kritischen Elektronendichte p > peiy =~ 1,7 - 102! ¢cm—3 einen wesentlichen Beitrag zur
Gesamtionisation liefert. Durch einen Vergleich der Simulationen mit der experimentell
ermittelten Transmission kann ein geeignetes Modell zur Beschreibung der Elektronstof3-
zeit 7. in Abhéngigkeit der Pulsdauer 7pym;, ermittelt werden. Durch eine Quantifizierung
des Anteils der durch Al erzeugten freien Elektronendichte kann dariiber hinaus die Rolle
von Al in Hinblick auf die Puls-Plasma-Wechselwirkung bewertet werden.

In Abb. 3.8 sind fiir die Pulsdauern 7pymp = 80 fs, 0,5 ps und 1 ps Simulationen fiir die
Verwendung der beiden Modelle zusammen mit der experimentell gemessenen Transmis-
sion dargestellt. Die PI-Rate opr wird fiir alle Pulsdauern 7pymp mit dem Keldysh-Term
nach Gleichung 2.2 berechnet, sodass sowohl TT als auch MPI fiir die Berechnung der

PI-Rate beriicksichtigt werden, siche Abschnitt 3.2.3.
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Abbildung 3.8 — Simulierte Transmission (Linien) fir Pulsdauern 7pm, = 80 fs, 0,5 ps und 1ps
mit zwei verschiedenen Modellen zur Berechnung der ElektronstoBzeit: 7. o< p~! nach Gleichung
2.8 bzw. 7, o (1+ p) " nach Gleichung 2.9 [15,18]. Die Photoionisationsrate op; wird jeweils unter
Berticksichtigung des Keldysh-Terms nach Gleichung 2.2 berechnet. Zusétzlich sind die Messdaten
eingezeichnet.

Fiir 7pump = 80 fs wird fiir das Modell 7, o (1+ p)~" im Bereich Iy ~ 5-10' bis
101 W/ em? eine kleinere Transmission simuliert als experimentell gemessen. Fiir Intensi-
téten in der Nihe der Intensititsschwelle Iy ~ Iy, und fiir Iy > 104'W/ em? wird eine
Ubereinstimmung von Simulation und experimenteller Messdaten festgestellt. Mit dem

Modell 7, x p’1

wird dagegen fiir alle untersuchten Intensititen eine grofiere Transmissi-
on simuliert als experimentell gemessen. Somit kann die Elektronstoizeit im Wesentlichen
iiber den Zusammenhang 7. o< (1 + p)_1 beschrieben werden. In Bezug auf die Auspriagung
der AT wird deshalb geschlussfolgert, dass fiir die Pulsdauern mpum, = 80 fs die Al fiir eine
freie Elektronendichte p ~ 10%2 cm™ > peie eine Rolle spielt. Dies wird qualitativ durch
vergleichbare Studien festgestellt, die der Al fiir Pulsdauern 7pump < 80 fs in Bezug auf
die PI eine sekundére Rolle zuordnen [10,72]. Folglich ist die Puls-Plasma-Wechselwirkung
fir 7pump = 80 fs fiir Intensitédten Iy ~ Iy, durch AI schwach ausgeprégt.

Fir die Pulsdauern 7pymp = 0,5 und 1 ps wird fiir das Modell 7. o< (1 + p)*1 eine Uber-
einstimmung der simulierten mit der experimentell gemessenen Transmission festgestellt.
Die simulierte Intensititsschwelle und die Transmission mit dem Modell 7, oc p~! sind fiir
alle untersuchten Intensitidten zu grofi. Aufgrund dessen wird analog zur Argumentation
fiilr Tpump = 80 fs geschlussfolgert, dass die Al fiir 7pymp = 0,5 und 1 ps fiir eine freie

1

Elektronendichte p > perit eine Rolle spielt. Mit dem Modell 7. & p~" nach Gleichung 2.8

in [15] werden demnach im Allgemeinen zu grofe Elektronstofizeiten 7, und somit eine zu
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3.2 Simulation der Transmission der Laserstrahlung

kleine AI-Rate fiir grofie freie Elektronendichten berechnet.

Die Simulation der Transmission wird fiir die Pulsdauern 7py,p = 5 und 9 ps analog zu
den diskutierten Pulsdauern durchgefiihrt. Die Simulationen sind unter Beriicksichtigung
des Modells 7. o (1 + p)71 im Wesentlichen in Ubereinstimmung mit den experimentellen
Messdaten, sodass fiir Tpymp = 5 und 9 ps ebenfalls geschlussfolgert wird, dass die AI-Rate
fiir freie Elektronendichten p > perit eine Rolle spielt.

Rolle der AI und Auswirkung auf die Puls-Plasma-Wechselwirkung

Im néchsten Schritt wird die Rolle der Al in Bezug zum gesamten Ionisierung quantifiziert,
um insbesondere den Einfluss von Al auf die Puls-Plasma-Wechselwirkung zu beschreiben.
Dazu wird zunéchst die freie Elektronendichte p = ppy + par mithilfe der Ratengleichung
2.11 unter Beriicksichtigung von PI und AI berechnet. Anschliefend wird die Elektronen-
dichte nur fiir Berticksichtigung von PI ppr berechnet, indem die AI-Rate o1 = 0 gesetzt
wird. Uber (p — pp1)/p = pa1/p wird anschlieBend der relative Anteil der freien Elektro-
nendichte berechnet, der durch AI erzeugt wird. Die Ergebnisse sind fiir alle Pulsdauern
Tpump = 80 fs bis 9 ps in Abb. 3.9 dargestellt. In der Darstellung ist die Intensitét jeweils
auf die pulsdauerspezifische Intensitatsschwelle Iy, normiert.

Abbildung 3.9 - Berechne- Anteil erzeugte freie Elektronendichte durch Al
ter Anteil der erzeugten frei-

en Elektronendichte durch Al I j ! j
pa1/p im Bezug zur gesamten 1,0 Pulsdauer TPump 7
freien Elektronendichte p fiir —80fs — — 05ps
Pulsdauern 7pymp = 80 fs bis 0,8 wemn 1.0 ps —=— 5,0 ps..|
9 ps. Die Intensitéten sind je- —---9,0ps
weils auf die pulsdauerspezi- (n"’s 0.6
fische Intensitiatsschwelle Iy, a 2] o A S I .
fiir das Einsetzen von Absorp- = ol
tion normiert. 0,4 p il <= el i =
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Der Anteil von Al ist fiir 7pymp = 80 fs im Vergleich zu den anderen Pulsdauern am
kleinsten und liegt je nach Wahl der Intensitit Iy zwischen 10% fiir Iy ~ Iy, und 30% fiir
Iy = 101y, Je groBer die Pulsdauer 7pyuyp gewéhlt wird, desto grofer ist der Anteil und
damit der Einfluss von Al im gesamten Ionisationsprozess in Ubereinstimmung mit den
Ergebnissen in [19,41,43], siche Abschnitt 2.2.2. Fiir 7pymp > 80 fs ist fiir Intensititen in
der Nihe der Intensititsschwelle Iy > Iy, der Anteil von Al mit circa 35% im Vergleich
ZU Tpump = 80 fs groB und fiir fy > 31y, maximal sowie fiir eine weitere Vergrofierung der
Intensitét konstant. Fiir die grofte verwendete Pulsdauer 7pymp = 9 ps werden bis zu 60%
der freien Elektronen durch AI erzeugt.

Die AT ist insbesondere fiir Intensititen im Bereich der Intensitatsschwelle Iy, fiir die
untersuchten Pulsdauern unterschiedlich ausgepriagt. Aufgrund dessen soll im Folgenden

der Einfluss der AT auf die Puls-Plasma-Wechselwirkung untersucht werden. Dazu ist in
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3.2 Simulation der Transmission der Laserstrahlung

Abb. 3.10 der durch die freie Elektronendichte transmittierte Anteil der Laserstrahlung
fiir die Spitzenintensitit Iy = Iy, und lo = 3y, filr zwei Pulsdauern 7pymp = 80 fs und
1 ps dargestellt, der jeweils mithilfe von Gleichung 2.18 berechnet wird. Zuséatzlich ist die
berechnete zeitabhéingige freie Elektronendichte dargestellt (oben).
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Abbildung 3.10 — Einfluss der Pulsdauer und Intensitét auf die Puls-Plasma-Wechselwirkung fiir
die Pulsdauern 7pymp = 80 fs und 1 ps jeweils fiir zwei Intensititen Iy = Iy, bzw. Iy = 3y,
Oben: Berechnete zeitabhéngige freie Elektronendichte p. Unten: Modulierte zeitliche Intensitéits-
verteilung I (t) durch Reflexion und Absorption durch die erzeugte freie Elektronendichte.

Fiir die Spitzenintensitét Iy = Iy, wird fiir die Pulsdauer 7pymp = 80 fs etwa 90% trans-
mittiert und die zeitliche Intensitdtsverteilung ist vernachlissighar durch Reflexion und
Absorption modifiziert. Im Gegensatz dazu wird fiir 7pump = 1 ps bei Ip = Iy, in etwa 69%
transmittiert und eine signifikante Modulation der fallenden Pulsflanke (¢ > 0) berechnet.
Aufgrund dessen wird geschlussfolgert, dass die fiir 7pymp = 1 ps ausgeprigte Al zu ei-
ner signifikanten Puls-Plasma-Wechselwirkung fir Intensitédten ab der Intensitétsschwelle
fithrt. Wird die Intensitdt Iy = 3/, gewéhlt, ist fiir beide Pulsdauern 7pump = 80 fs und
1 ps die Transmission mit 35% bzw. 31% in etwa gleich gro und eine Reflexion und Ab-
sorption des Pulses findet bereits fiir die steigende Pulsflanke (¢ < 0) statt. Vergleichbare
Ergebnisse werden in [86] berichtet. Somit wird fiir Iy = 3[4, geschlussfolgert, dass auf-
grund des vergroflerten Anteils der Al im gesamten Ionisationsprozess fiir die Pulsdauer
Tpump = 80 fs eine signifikante Puls-Plasma-Wechselwirkung resultiert.

Zwischenfazit

Durch einen Vergleich der Simulation der Transmission mit der experimentell ermittelten
Transmission der Laserstrahlung durch die erzeugte freie Elektronendichte wird festge-
stellt, dass die Elektronstofzeit 7. nach dem Modell 7, o (1 + p)71
2.9 gewdhlt werden muss. Das Modell beschreibt eine ausgeprigte Rolle der Al fiir freie

in [18] bzw. Gleichung

Elektronendichten groer als die kritische Elektronendichte p > perit. Fiir p < perit spielt
die AT im Vergleich zum Modell in [15] bzw. Gleichung 2.8 eine untergeordnete Rolle. Die
Abhéngigkeit des Al-Koeffizienten aa; wird in [87] experimentell abgeschitzt und stimmt
mit dem Al-Koeffizienten fiir die Verwendung der Abhéangigkeit 7. o (1 + p)71 iiberein,
sodass die Wahl des Modells 7, o« (14 p)~' zur Beschreibung der ElektronstoBzeit 7
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3.2 Simulation der Transmission der Laserstrahlung

weiter unterstiitzt wird.

Die Auspriagung der Al ist sowohl von der Pulsdauer 7pymp als auch von der Intensi-
tét Ip abhéngig, wobei sich der Anteil der durch AT erzeugten freien Elektronendichte in
Bezug zum gesamten Ionisationsprozess fiir grofiere Pulsdauern und fiir grofiere Intensi-
téten bis zu 60% vergrofert. Die Al ist korreliert mit der Auspriagung der Puls-Plasma-
Wechselwirkung, was mit der zeitlichen Dauer des Absorptionsprozesses der Laserstrah-
lung durch die freie Elektronendichte erklirt werden kann [84]. Fir Tpump = 80 f5 ist die
AT fiir Intensitédten nahe der Intensitiatsschwelle untergeordnet, sodass eine vernachléssig-
bare Puls-Plasma-Wechselwirkung resultiert und der Puls zu 90% transmittiert wird. Im
Gegensatz dazu liefert die Al fiir 7pymp > 1 ps fiir Intensitédten in der Néihe der Intensi-
tétsschwelle einen signifikanten Beitrag zur gesamten Ionisation, sodass eine ausgeprégte
Puls-Plasma-Wechselwirkung resultiert.

3.2.5 Giiltigkeitsbereich elektronisches Modell

In diesem Abschnitt wird durch einen Vergleich der Simulation mit der experimentell er-
mittelten Transmission der Giiltigkeitsbereich der Beschreibung der elektronischen Puls-
Plasma- Wechselwirkung abgeschétzt. Dazu sind in Abb. 3.11 Simulationen der Transmis-
sion filr 7pymp = 5 und 9 ps zusammen mit der experimentell ermittelten Transmission
dargestellt. Dabei werden fiir die PI-Rate sowohl TT als auch MPI berticksichtigt und
die AI-Rate iiber Gleichung 2.9 mit dem Modell 7. < (1 + p)_1 fiir die Elektronstofizeit
berechnet.

TPumE =5 ps Tpum| =9 ps
1,0 W//— 3 2 2
— 2. YWy N 2000, . , ”
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Abbildung 3.11 — Simulierte Transmission (gestrichelte Linien) fiir Pulsdauern 7pymp = 5 und
9 ps zur Uberpriifung des Giiltigkeitsbereichs der elektronischen Beschreibung der Puls-Plasma-
Wechselwirkung. Fiir beide Pulsdauern wird fiir die PI sowohl MPT als auch TI beriicksichtigt

und fiir die AI das Modell 7, o (1 + p)~" fiir die ElektronstoBzeit verwendet. Zusitzlich sind die
Messdaten eingezeichnet.

Die simulierte Transmission stimmt mit der experimentellen Intensitétsschwelle und in-
tensitdtsabhéngigen Transmission fiir 7pymp = 5 ps im Rahmen der Messgenauigkeit tiber-
ein. Fiir 7pymp = 9 ps wird mit der Simulation zum einen eine zu grofie Intensitétsschwelle
und zum anderen fiir alle Intensitéten eine zu grofie Transmission im Vergleich zu der expe-
rimentellen Transmission festgestellt. Die Transmission wird demnach von der Simulation

systematisch {iberschétzt. Insbesondere die simulierte Intensitétsschwelle I5M = 2,0 40,2
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3.3  Zusammenfassung

10'2 VV/cm2 ist deutlich grofler als experimentell ermittelt ]a)](f =12%+0,1-10"? VV/Cm2
und unterscheidet sich kaum von der Intensitatsschwelle fiir 7pymp = 5 ps. Im Folgenden
werden zunéchst mogliche physikalische Ursachen und anschlieBend mégliche messtechni-
sche Ursachen fiir die systematische Abweichung diskutiert.

Diskussion physikalische Ursachen fiir die Abweichung

Durch die Ubereinstimmung von Simulation und Experiment fiir Tpump = O Ps wird ge-
schlussfolgert, dass die Puls-Plasma-Wechselwirkung im Wesentlichen mit dem elektro-
nischen Modell der Puls-Plasma-Wechselwirkung beschrieben werden kann. Das Modell
ist demzufolge fiir Tpymp < 5 ps giiltig. Zur Beriicksichtigung einer weiteren Wechselwir-
kung der Laserstrahlung mit weiteren transienten Zustédnden, kann die Ratengleichung
um zusitzliche Terme erweitert werden, siehe [34]. Von Grojo et al. werden Hinweise auf
erzeugte transiente Exzitonen ermittelt, die durch eine Anderung der optischen Eigen-
schaften des Materials einen weiteren Einfluss auf die Transmission der Laserstrahlung
haben konnen [88] (siche Kapitel 2). Eine Erweiterung des Modells wird an dieser Stelle
nicht weiter verfolgt, da der Schwerpunkt im Rahmen dieser Arbeit auf der Analyse der

elektronischen Puls-Plasma-Wechselwirkungsprozesse liegt.

Diskussion mogliche messtechnische Ursachen fiir die Abweichung

Das Einstellen der Pulsdauer wird durch die entsprechende Positionierung des spektralen
Reflexionsgitters in der Kompressor-Einheit der Strahlquelle realisiert, siehe Anhang A.5.
Die Pulsdauer mpymp = 9 ps kann mit dem verwendeten Autokorrelator'? aufgrund der Li-
mitierung des Messbereichs nicht direkt gemessen werden. Stattdessen wird die Pulsdauer
Tpump €xtrapoliert, nachdem die Pulsdauer 7py,p, in Abhéingigkeit des Abstands von Refle-
xionsgitter und Retroreflektor in der Kompressor-Einheit der Strahlquelle kalibriert wur-
de. Fiir 7pymp < 3 ps wird eine Vergroflerung der Pulsdauer 7pymp um A7pymp = 0,64 ps
gemessen, wenn der Abstand zwischen dem Reflexionsgitter und dem Retroreflektor um
Ag.rr = 1 mm vergroBert wird. Somit muss beispielsweise fiir die Ausgangspulsdau-
er Tpump = 2 ps der Abstand Ag.rr um circa 11 mm vergroBert werden, damit eine
Tpump = 9Ps resultiert. Der Abstand zwischen Reflexionsgitter und dem Retroreflektor
kann mit einer Genauigkeit von 0,5 mm {iber eine motorisierte Linearachse eingestellt
werden. Somit betrdgt aufgrund der linearen Abhéngigkeit zwischen zeitlicher Pulsverlan-
gerung die Genauigkeit der Pulsdauer o, = 0,32 ps [89]. Eine messtechnische Ursache

durch eine ungenau eingestellte Pulsdauer kann daher nahezu ausgeschlossen werden.

3.3 Zusammenfassung

In Abb. 3.12 sind zusammenfassend die in diesem Kapitel durchgefithrten Simulationen
fiir alle Pulsdauern 7pymp = 80 fs bis 9 ps zusammen mit der experimentell ermittelten
Transmission der Laserstrahlung aus Abb. 3.4 in Abhéngigkeit der Intensitét Iy dargestellt.

Des Weiteren sind in Abb. 3.13 die experimentell ermittelten und simulierten Intensi-

téitsschwellen IS fiir einen direkten Vergleich zusammengefasst. Dariiber hinaus ist die

12Carpe Mini, APE
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3.3  Zusammenfassung
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Abhéngigkeit der Intensitatsschwelle Iy, o T;&I‘;’p von der Pulsdauer dargestellt. Durch
systematische Vergleiche von Simulationen der Transmission mit den experimentellen Da-
ten sind die dominanten Regime sowie Giiltigkeitsbereiche der fundamentalen Ionisations-
und Puls-Plasma-Wechselwirkungsprozesse evaluiert worden. Die erarbeiteten zentralen
Ergebnisse hinsichtlich der PI-Mechanismen sowie der Rolle der AI im gesamten Ionisati-
onsprozess sind in Abb. 3.13 schematisch zusammengefasst.

Des Weiteren ist der Einfluss von der AI auf die Puls-Plasma-Wechselwirkung so-
wie der Giiltigkeitsbereich des elektronischen Modells zur Beschreibung der Puls-Plasma-
Wechselwirkung evaluiert worden. Die zu Beginn des Kapitels formulierten Fragestellungen
konnen folgendermaflen beantwortet werden:

1. Dominante Ionisationsmechanismen und Auspridgung der Puls-Plasma-
Wechselwirkung: Fiir 7pyy, = 80 fs sind TI und MPI die dominanten PI-Me-
chanismen. Fiir 7pymp > 0,5 ps spielt TI im gesamten lonisationsprozess fiir In-
tensitdten Iy < 10
PI-Mechanismus MPI ist. Die Auspriagung der Al ist direkt mit der Puls-Plasma-
Wechselwirkung korreliert. Fiir 7pymp = 80 fs und fiir Intensitdten in der GroSien-

VV/cm2 eine vernachldssigbare Rolle, sodass der dominante

ordnung der Intensitédtsschwelle spielt Al eine untergeordnete Rolle, sodass eine ver-
nachlédssigbare Puls-Plasma-Wechselwirkung resultiert. Fiir grofiere Intensitaten und
fiir Pulsdauern 7pymp > 0,5 ps ist der Anteil von Al im gesamten Ionisationsprozess
> 30%, sodass eine ausgeprigte Puls-Plasma-Wechselwirkung auftritt. Insbesondere
fiir 7pump > 1 ps kann eine freie Elektronendichte groier als die kritische Elektronen-
dichte nur durch einen signifikanten Beitrag von AI im gesamten Ionisationsprozess

erzeugt werden.

2. Abhéngigkeit der Intensitdtsschwelle iy, von der Pulsdauer: Der Wert der
Intensitétsschwelle Jiny (Tpump) ist mit der AI-Rate korreliert. Je grofier die Pulsdauer
TPump, desto groBer ist aufgrund der ausgepriagten Puls-Plasma-Wechselwirkung die
Al-Rate und folglich findet eine vergrofierte Absorption der Laserstrahlung durch
inverse Bremsstrahlung statt. Folglich wird die Intensitidtsschwelle durch die effizi-

ente Erzeugung von freien Elektronen durch AT fiir grofiere Pulsdauern kleiner.
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Abbildung 3.13 — Ubersicht der erarbeiteten Ergebnisse in Abhéingigkeit der Pulsdauer 7pump
und Intensitéit Iy. Die Datenpunkte entsprechen der pulsdauerspezifischen Intensitétsschwelle Iy,
die dem Einsetzen von linearer Absorption der Laserstrahlung infolge nicht-linearer Ionisations-
prozesse entspricht. Dartiber hinaus sind die simulierten Intensitétsschwellen sowie die Abhéngig-
keit Ly o Tl;ifp dargestellt. Hinsichtlich der Photoionisation (PI) sind dominante Bereiche der
Multiphotonen- bzw. Tunnelionisation eingezeichnet. Fiir Intensitéten in der Ndhe und deutlich
groBer als die Intensitéitsschwelle ist der Anteil von Avalanche-Ionisation (AI) im gesamten Ioni-
sationsprozess angegeben, welcher ein Ma$ fiir die Auspragung der Puls-Plasma-Wechselwirkung
darstellt.

3. Giiltigkeitsbereich: Das verwendete elektronische Modell zur Beschreibung der
Puls-Plasma-Wechselwirkung ist fiir Tpump < 5 ps geeignet. Fiir mpymp = 9 ps wer-
den Hinweise auf eine zusétzliche Wechselwirkung des Laserpulses beispielsweise mit
angeregten transienten Exzitonen festgestellt. Zusétzlich wird fiir 7pymp = 80 fs fiir
Intensititen Iy > 2 - 10" W/cm? ein Luftplasma erzeugt, wobei eine zusitzliche
Absorption oder Reflexion der Laserstrahlung vernachléssigbar ist und folglich das
elektronische Modell zur Beschreibung der Puls-Plasma-Wechselwirkung fiir Inten-
sititen Ip < 1-10'® W/cm? die experimentellen Messdaten hinreichend beschreibt.
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4 Raumliche Energiedeposition im

Glasvolumen mit einem GauB3-
Profil

In diesem Kapitel wird ein grundlegendes Verstindnis der rdumlichen Energiedepositi-
on im Volumen von Glas fiir die Verwendung eines GaufB-Profils in Abhéngigkeit der
Puls-Plasma-Wechselwirkung erarbeitet. Dabei wird auf das im vorherigen Kapitel 3 er-
arbeitete Grundlagenverstidndnis aufgebaut und die Modellvorstellung der Puls-Plasma-
Wechselwirkung auf die Propagation der Laserstrahlung und die darauffolgende Erzeugung
einer freien Elektronendichte im Glasvolumen erweitert. Die Ziele sind:
o Ermittlung von charakteristischen Zeitregimen fiir die Erzeugung und Relaxation
einer freien Elektronendichte im Volumen
o Identifikation nicht-linearer Propagationseffekte
o Erfassung charakteristischer Phinomene der rdumlichen Energiedeposition und Ein-
ordnung in Intensitatsregimen
o Quantifizierung der Amplitude und Lokalisierung der raumlichen Energiedeposition
in Abhéngigkeit der Puls-Plasma-Wechselwirkung
o Identifikation der Korrelationen von Amplitude und Lokalisierung der Energiedepo-
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Abbildung 4.1 — Vorgehen und Ziele des Kapitels fiir die Energiedeposition von ultrakurz gepuls-
ter Laserstrahlung im Glasvolumen mit einem rédumlichen Gauf-Profil.
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Das Vorgehen und die Ziele sind in Abb. 4.1 schematisch dargestellt. Geméfl Kapitel
3 kann die Auspragung der Puls-Plasma-Wechselwirkung durch die Pulsdauer 7pymp ein-
gestellt werden und spielt insbesondere fiir 7pymp > 0,5 ps eine vordergriindige Rolle. In
diesem Kapitel wird die rdumliche Energiedeposition der Laserstrahlung zunichst mog-
lichst isoliert von einer ausgepriagten Puls-Plasma-Wechselwirkung untersucht, sodass im
ersten Schritt in Abschnitt 4.2 die Energiedeposition fiir die Verwendung einer Pulsdauer
Tpump = 80 fs analysiert wird. Im néchsten Schritt wird in Abschnitt 4.3 die Puls-Plasma-
Wechselwirkung durch eine Vergroferung der Pulsdauer 7pym,, angepasst und der Einfluss

auf die rdumliche Energiedeposition untersucht.

4.1 Experimentelle Methoden, Vorgehen und Aus-

wertungsmethoden

In diesem Abschnitt werden die experimentellen Methoden sowie das Vorgehen und die
verwendeten Auswertungsmethoden zur Untersuchung der rdumlichen Energiedepositi-
on im Glasvolumen beschrieben. Zunéchst wird im ersten Abschnitt die Pump-Probe-
Schattenfotografie vorgestellt, die fiir die Analyse der rdumlichen Energiedeposition ver-
wendet wird sowie die Eigenschaften des verwendeten Systems und der Versuchsaufbau
erldutert. Anschliefend werden das experimentelle Vorgehen zur Messdatenakquise sowie

die zugehorigen Auswertungsmethoden beschrieben.

4.1.1 Pump-Probe-Schattenfotografie

Die rdumliche Energiedeposition von fokussierter ultrakurz gepulster Laserstrahlung im
Glasvolumen ist direkt mit der lokal erzeugten freien Elektronendichte korreliert, siche Ka-
pitel 2 [20]. Die Erzeugung einer freien Elektronendichte findet in erster Naherung auf einer
Zeitskala der Pulsdauer ¢ ~ Tpump nach initialer Erzeugung der freien Elektronendichte
statt. Die Lebensdauer der freien Elektronendichte liegt je nach Material im Bereich einiger
10 bis 100 ps [90-92]. Mithilfe der Methode der zeitaufgelosten Pump-Probe-Mikroskopie
kann die Dynamik der freien Elektronendichte mit einer zeitlichen Auflosung ~ 100 fs
abgebildet werden, wobei die Zeitauflosung der Pulsdauer des verwendeten Lasersystems
entspricht. Aufgrund dessen eignet sich die transversale Pump-Probe-Schattenfotografie
fiir die zeit- und ortsaufgeloste Analyse der Dynamik der laserinduzierten freien Elektro-
nendichte im Volumen. Dabei wird die freie Elektronendichte mit dem sogenannten Pump-
Puls erzeugt, die eine Verkleinerung der transmittierten Intensitdt eines dazu senkrecht
propagierenden Probe-Pulses bewirkt, welche optisch detektiert wird. Mit der Methode
kann beispielsweise die Lebensdauer der freien Elektronendichte ermittelt, nicht-lineare
Selbstfokussierung durch den optischen Kerr-Effekt und die Entstehung von Filamenten
beobachtet werden [66,70,93-95].

Der Versuchsaufbau fiir die Pump-Probe-Schattenfotografie ist in Abb. 4.2 schematisch
dargestellt. Als Strahlquelle wird wie in Kapitel 3 das Lasersystem ,Libra“ eingesetzt, mit
dem eine Zeitauflosung von 7prone = 80 fs erzielt wird. Die Eigenschaften der Strahlquelle

sind im Detail in Kapitel 3.1.1 beschrieben.
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Abbildun 4.2 — Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus fiir Pump-Probe-
g g

Schattenfotografie fiir die zeitaufgeloste Analyse der rdumlichen Energiedeposition im Glas-
volumen. STW: Strahlteilerwiirfel; G1, G2: Reflektierende Goldgitter; RR: Retroreflektor; PST:
Polarisationsstrahlteilerwiirfel; SB: Strahlblocker; B-SB: Beweglicher Strahlblocker; MO 1, MO
2: Mikroskopobjektive; BBO: Beta-Bariumborat Kristall; HR800: Dielektrischer Spiegel fiir
A = 800 nm; Diff: Glasdiffuser; BPF: Bandpassfilter.

Die emittierten Laserpulse werden durch einen Strahlteilerwiirfel (STW) in einen Pump-
und einen Probe-Puls aufgeteilt. Im Folgenden werden die Propagationsstrecken nachein-
ander beschrieben.

Der Pump-Puls kann durch eine zweistufige Propagation durch zwei parallel angeord-
nete, reflektierende Goldgitter (G1, G2) analog zur Pulsstreckung bzw. Kompression im
Lasersystem zeitlich gestreckt werden. Die Position des zweiten Gitters G2 kann vari-
iert werden, sodass durch die verdnderte Propagationsdistanz des spektral aufgespalteten
Pulses zwischen den Gittern die Pulsdauer 7pymp eingestellt wird. Mit dem verwendeten
Pulsstrecker kénnen Pulsdauern 2 ps < 7pump < 9 ps eingestellt werden. Fiir 7pymp = 80 fs
wird der zeitliche Pulsstrecker durch einen optionalen Spiegel im Strahlengang tiberbriickt.
Fiir 80 fs < Tpuymp < 2 ps wird die emittierte Pulsdauer mithilfe der internen Kompressor-
Einheit der Strahlquelle angepasst, sieche Anhang A.5.

Die Pulsenergie E'p des Pump-Pulses wird analog zu Kapitel 3.1.1 durch die Kombina-
tion einer A/2-Wellenplatte (A/2) mit einem Polarisationsstrahlteilerwiirfel (PST) einge-
stellt. Durch einen ansteuerbaren beweglichen Strahlblocker (B-SB) kann der Pump-Puls
unabhéngig vom Probe-Puls geblockt oder transmittiert werden. Der Pump-Puls wird
mithilfe eines Mikroskopobjektiv (MO 1) in die Mitte des Glasvolumens fokussiert (siche
Abb. 4.3 (a)). Dabei wird analog zu Kapitel 3.1.1 ein Objektiv mit VergréSerung 10x und
numerischer Apertur NA = 0,25 verwendet, sodass der Fokusradius wg = 1,3 £ 0,1 pm
betrigt.

Der Probe-Puls wird in einem Beta-Bariumborat-Kristall (BBO) zu einer Wellenlinge
Aprobe = 400 nm transformiert, um eine spektrale Unterscheidung von Pump- und Probe-
Puls in der Arbeitsebene des Beobachtungsobjektivs (MO 2) zu ermdoglichen. Der durch
den Kristall transmittierte Anteil mit Apymp = 800 nm wird durch einen dielektrischen
Spiegel (HR800) reflektiert, sodass nur der Probe-Puls mit Apyobe = 400 nm transmittiert
wird. Die Propagationsdistanz des Probe-Pulses kann relativ zum Pump-Puls iiber eine
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Verzogerungsstrecke eingestellt werden, sodass die Zeitpunkte ¢p nach der initialen Erzeu-
gung einer freien Elektronendichte eingestellt werden kénnen. Die Zeitpunkte kénnen von
tp = 0 bis 15 ns mit einer Positioniergenauigkeit von oy, = +3fs gewéhlt werden. Die
Zeitauflosung ist direkt durch die Pulsdauer des Probe-Pulses 7pyobe gegeben, welche in der
Regel 7prone = 80 fs betrdgt. Wird die Pump-Pulsdauer im Intervall 80 fs < 7pymp < 2ps
mithilfe der internen Kompressor-Einheit der Strahlquelle eingestellt (s.o.), entspricht die
Zeitauflosung der Pump-Pulsdauer Tprobe = Tpump. Der Probe-Puls wird iiber Spiegel senk-
recht zur Bearbeitungsebene des Pump-Pulses abgelenkt. Fiir eine homogene, vollstandige
Beleuchtung der Arbeitsebene, wird der Probe-Puls durch einen Glasdiffuser (Diff) vor der
Glasprobe vergrofiert. Dadurch wird die feste Phasenbeziehung benachbarter Teilstrahlen
aufgehoben, sodass eine Anderung der transmittierten Amplitude durch Absorption des
Probe-Pulses gemessen wird [96]. Die Prozessebene wird durch Kombination eines 20x
Mikroskopobjektivs (MO 2) mit NA = 0,42 und eine plan-konvexe Linse f = 150 mm
auf den Chip einer 8bit CMOS Kamera abgebildet. Vor der Kamera befindet sich ein
Bandpassfilter (BPF) fiir den Spektralbereich A = 405 &+ 10 nm, sodass nidherungsweise
ausschlieflich die Probe-Wellenldnge Apyobe als Signal detektiert wird. Ein moglicherwei-
se erzeugtes breitbandiges Prozessleuchten durch die Experimente ist demnach nahezu
vernachldssigbar. Das rédumliche Auflosungsvermogen des verwendeten Systems betrigt
daufl = Aprobe/(2NA) ~ 0,5 pm.

Die zentralen Eigenschaften des verwendeten Systems fiir die Pump-Probe Schattenfo-

tografie sind in Tabelle 4.1 zusammengefasst.

Beschreibung Formelzeichen Wert, Bereich
Wellenldnge Pump-Puls APump 800 nm
Pulsdauer Pump-Puls TPump 80 fs - 9 ps
Maximale Pulsenergie Pump-Puls Ep max 1mJ
Fokusradius Pump-Puls wo 1,3+0,1 pm
Rayleigh-Lange Pump-Puls (in Luft) ZR,Luft 5,5+ 0,4 pm
Wellenlénge Probe-Puls AProbe 400 nm
Pulsdauer Probe-Puls TProbe 80 fs fiir Tpump = 80 fs, > 2 ps;
TProbe = TPump SONSt
Zeitpunkt nach initialer Anregung tp 0-15ns
einer freien Elektronendichte
Réaumliche Auflosung der Abbildung dauft 0,5 pm
Dynamikbereich CMOS Kamera - 8 bit

Tabelle 4.1 — Zusammenfassung der zentralen Eigenschaften des verwendeten Systems fiir die
Pump-Probe-Schattenfotografie.

Die Bearbeitungsebene, in der Pump- und Probe-Puls im Glasvolumen rdumlich iiber-
lagert werden, ist in Abb. 4.3 (a) schematisch dargestellt. Im Rahmen dieser Arbeit
ist die Propagationsrichtung des Pump-Pulses von links nach rechts, sofern nicht an-
ders angegeben. Bei der Fokussierung des Pump-Pulses in das Volumen von Glas muss
die Brechung der Laserstrahlung durch den Brechungsindexunterschied an der Luft-Glas-
Grenzfliache berticksichtigt werden. Aufgrund dessen vergréfiert sich Rayleigh-Lénge auf

2R = NQlas * ZR,Luft ~ 8,3 £ 0,6 pm.
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Abbildung 4.3 — (a) Schematische Darstellung der Propagation der Laserstrahlung in der Bearbei-
tungsebene, in der Pump- und Probe-Puls im Volumen von Glas tiberlagert werden. (b) Berechnete
rdumliche Intensitétsverteilung fiir ein GauB-Profil, dessen Fokus in die Mitte des Glasvolumens
z = 350 pm positioniert wird.

In Abb. 4.3 (b) ist die berechnete Intensitétsverteilung im Volumen von Glas mit einer
Glasdicke dglas = 700 pm fiir die oben beschriebene Fokussierungsbedingungen dargestellt.
Die Position des Fokus wird dabei in die Mitte des Volumens zy = 350 um eingestellt. Die
Fokusldnge zp = 2zp ist definiert als die doppelten Rayleigh-Léinge zr und das Fokusvo-

lumen VF als nédherungsweise zylindrisches Volumen mit Vp = zp - wwg.

4.1.2 Vorgehen und Auswertungsmethoden

Im Folgenden wird zunéchst das Vorgehen zur Messdatenakquise fiir die zeitaufgeloste
Schattenfotografie beschrieben. Anschliefend wird auf die Auswertungsmethoden insbe-
sondere die Bildverarbeitung der Schattenfotografie eingegangen.

Um mogliche Artefakte bei der Abbildung beispielsweise durch Kontaminationen der
Glasprobe oder der verwendeten Optiken fiir die Abbildung auf der Kamera zu minimie-
ren, wird die relative Anderung der transmittierten Intensitit des Probe-Pulses durch die
erzeugte freie Elektronendichte in Bezug auf den Ausgangszustand des Glases dargestellt.
Das Vorgehen ist in Abb. 4.4 schematisch dargestellt.

Wiederholung bis zum gréBten gewahlten zeitlichen Pump-Probe-Abstand ty

|
4.} Emission H Offnen bewegl. ‘_4 Emission H Translation Pvg:fg;{::;;s_
Puls Blocker (B-SB) Puls xy-Achse strecke
Pump geblockt Anregung Plasma

Aufnahme Bild Aufnahme Bild
Bildverarbeitung

Abbildung 4.4 — Schematische Darstellung des experimentellen Vorgehens zur Messdatenakquise
mittels Pump-Probe-Schattenfotografie zur Berechnung der relativen Transmissionsinderung des
Probe-Pulses.

PC Aus- SchlieBen bewegl|
16sung Blocker (B-SB)

Die Messdatenakquise fiir einen ausgewéhlte Satz an Prozessparametern (Pulsdauer
TPump, Pulsenergie Ep), wird durch ein elektronisches Signal am Ansteuerungs-Computer
gestartet. Zur Akquisition der relativen Transmission, wird zunéchst ein Bild des un-
angeregten Glases aufgenommen, indem im ersten Schritt mit dem beweglichen Strahl-
blocker (B-SB) ein von der Strahlquelle emittierter Pump-Puls blockiert wird und eine

Beleuchtung der Kamera durch den Probe-Puls stattfindet. Das akquirierte Bild wird
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abgespeichert. Anschlieend wird der bewegliche Strahlblocker entfernt und ein weiterer
Puls emittiert, sodass sowohl Pump- als auch Probe-Puls die Glasprobe bestrahlen. Das
Bild wird abgespeichert. Anschliefend wird die Glasprobe um einen wihlbaren Abstand
verfahren, damit die nédchste Bestrahlung auf einer unmodifizierten Position stattfindet,
um Inkubation zu vermeiden. Die Verzégerungsstrecke wird um einen definierten Ab-
stand As bewegt, um im néchsten Schritt einen neuen Zeitpunkt ¢p zu untersuchen.
AnschlieBend wird die Schleife wieder durchlaufen, solange bis der Endzeitpunkt ¢p max
nach Nytessungen = tDmax - ¢/As Wiederholungen erreicht ist.

Das Signal der Kamera wird als 8bit Graustufe in einem Datenarray mit Dimension
1920 - 1280 Pixel gespeichert. Um den Einfluss von Bildartefakten auf die Messung zu
minimieren, wird mithilfe der beiden akquirierten Signale (siche Abb. 4.4) die relative

Transmissionséinderung der Intensitét des Probe-Pulses pro Pixel berechnet. Dazu wird

fiir jeden Pixel die Intensitét mit Pump-Puls Ig}l\fnops
Hintergrund I$MO8 (2,2) mithilfe von Gleichung 4.1 berechnet.

(z,2) durch die Intensitdt mit nur dem

AT(z,2)  |Thamp (#:2) = Iine (2.2)

CMOS (.
Pump I ( z )

Pump

- , = | -1 (4.1)
To(w,2) IGMOS (,2) IGNOS (,2)

Die lokale relative Transmissionsdnderung entspricht einem Wert der freien Elektronen-
dichte p(x,z), wobei die Berechnung eines absoluten Werts der Elektronendichte p(x,z)
mithilfe der relativen Transmissionsdnderung mithilfe des Drude-Lorenz-Modells in Ka-
pitel 2 prinzipiell moglich ist [72,97]. Dabei miissen unbekannte Parameter wie die Ab-
sorptionstiefe senkrecht zur Propagationsrichtung der Laserstrahlung abgeschétzt werden.
Aufgrund dessen wird im Rahmen dieser Arbeit die relative transmittierte Probe-Intensitét
zur Quantifizierung der freien Elektronendichte in Bezug auf eine maximale freie Elektro-
nendichte ppax verwendet. In Kapitel 2 wird fiir die grofiten verwendeten Intensitidten
Ip > 10" W/cm? eine maximale Transmissionsinderung von circa 80% ermittelt, die mit
einer vollstandigen Ionisierung des Materials erklért werden kann. Somit wird angenom-
men, dass die maximale freie Elektronendichte pmax &~ N, einer relative Transmissionsén-
derung von AT/Ty = 0,80 entspricht.

Die Verarbeitung der Messdaten findet mithilfe der Software MATLAB statt. Die er-
mittelte relative Transmissionsianderung AT /Ty bzw. freie Elektronendichte p/pmax wird
in Graustufen dargestellt. Das Vorgehen und ist in Abb. 4.5 schematisch anhand einer
Messung mittels Pump-Probe-Schattenfotografie fiir Fokussierung eines Gauf-Profils im
Glasvolumen dargestellt. Fiir eine optimierte Darstellung der relativen Transmissionsén-
derung bzw. der freien Elektronendichte, wird der Kontrast der ausgewerteten Bilder gege-
benenfalls maximiert, indem die obere bzw. untere Grenze der Graustufenskala angepasst
wird. Im weiteren Verlauf dieser Arbeit wird aufgrund dessen die Graustufenskala jeweils
in den ausgewerteten Messungen angegeben. Durch leichte Vibrationen des Versuchsauf-
baus kénnen trotz Auswertungsmethode Bildartefakte auftreten. Aufgrund dessen werden

gegebenenfalls die Messungen hinreichend oft wiederholt.
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Abbildung 4.5 — Schematische Darstellung des Vorgehens zur Auswertung der mittels Pump-
Probe-Schattenfotografie akquirierten Messdaten zur Berechnung der relativen Transmissionsén-
derung bzw. der freien Elektronendichte.

4.2 Energiedeposition mit minimaler Puls-Plasma-

Wechselwirkung

In diesem Abschnitt wird die rdumliche Energiedeposition mit einem Gaufl-Profil fiir Fo-
kussierung in das Glasvolumen mit einer minimalen Puls-Plasma-Wechselwirkung fiir die
Verwendung einer Pulsdauer 7pymp = 80 fs analysiert. In Abschnitt 4.2.1 wird zeitaufgelost
die Erzeugung einer freien Elektronendichte dargestellt und Zeitregime der Anregungs- und
Relaxationsdynamik identifiziert. In Abschnitt 4.2.2 werden auftretende nicht-lineare Pro-
pagationsphidnomene diskutiert und anschlieffend in Abschnitt 4.2.3 die Abhéngigkeit der
rdumlichen Energiedeposition von der Intensitét Iy durch die Identifikation von charakte-
ristischen Intensititsregimen diskutiert. Abschlieend wird in Abschnitt 4.2.4 quantitativ
die Amplitude und die Lokalisierung der rdumlichen Energiedeposition quantifiziert und
durch Identifikation der Korrelation der beiden Groflen die Moglichkeiten der Kontrolle
der Energiedeposition fiir eine minimalen Puls-Plasma-Wechselwirkung fir die Verwen-
dung einer Pulsdauer 7pymp = 80 fs erarbeitet.

4.2.1 Dynamik der Energiedeposition und Identifikation von
Zeitregimen

In Abb. 4.6 ist die zeitliche Entwicklung der Erzeugung einer freien Elektronendichte
fiir Verwendung eines rdaumlichen Gauf-Profils mit 7pyy,p = 80 fs fiir eine Pulsenergie
Ep = 30 pJ durch zeitaufgeloste Pump-Probe-Schattenfotografie fiir Zeitpunkte ¢t p < 10 ps
dargestellt. Dies entspricht einer Spitzenintensitéit im Fokusvolumen Iy = 595 - 10 VV/(;m2
berechnet fiir Fokussierung in Luft. Die Intensitét ist so gewéhlt, dass nicht-lineare Effekte
wie beispielsweise Selbstfokussierung auftreten kénnen [19,98]. Die Pulsspitzenleistung im
Fokusvolumen betrigt Py = Ipmwé = 316 MW, sodass die notwendige kritische Pulsspit-
zenleistung fiir das Einsetzen von Selbstfokussierung Py = 3,77A%/(87ngns2) = 3,3 MW
iiberschritten ist, wobei ng = 21071 cm?/W den nicht-linearen Brechungsindex bezeich-
net [95,99)].

Auf Grundlage der zeitlichen Entwicklung der freien Elektronendichte werden drei cha-
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Abbildung 4.6 - Riumliche Energiedeposition und Identifikation von Zeitregimen der Erzeugung
und Relaxation einer freien Elektronendichte im Glasvolumen fiir die Verwendung eines Gauf-
Profils mit 7pump = 80 fs, Ep = 30 pJ, wo = 1,3 pm, Intensitit im Fokus Iy = 595 - 10" W /cm?
fiir Fokussierung in Luft. Zeitauflosung 7pyone = 80 fs.

rakteristische Zeitregime identifiziert, die im Folgenden einhergehend mit der phédnomeno-
logischen Analyse der rdumlichen Energiedeposition beschrieben werden. In Zeitregime I
(tp < 2 ps) findet der initiale Aufbau der freien Elektronendichte und die Propagation
des Pump-Pulses durch das Glasvolumen statt. Die Erzeugung einer freien Elektronen-
dichte wird initial bei tp = 0,3 ps an der Eintrittsseite beobachtet. Die lokale Intensitét
der Laserstrahlung an der Eintrittsseite des Glasvolumens ist bereits so grof}, dass die In-
tensitatsschwelle fir das Einsetzen von nicht-linearen Ionisationsprozessen iiberschritten
ist und infolgedessen eine freie Elektronendichte erzeugt wird. Die freie Elektronendichte
absorbiert iiber inverse Bremsstrahlung einen Grofiteil der Pulsenergie des Pump-Pulses,
sodass die Energiedeposition rdaumlich bereits deutlich vor dem Fokusvolumen stattfindet.

Im Zeitregime II (2 ps < tp < 5 ps) findet der vollstéindige Aufbau der freien Elektro-
nendichte bis zum Fokusvolumen durch die Propagation des Pump-Pulses statt. Dariiber
hinaus werden Filamente beobachtet, die jeweils ein lokales Maximum der rdumlichen frei-
en Elektronendichte darstellen. Die Filamente treten initial fiir tp = 2 ps auf und bilden
sich bis tp = 3,8 ps aus. Die Filamente konnen durch nicht-lineare Propagationseffekte
Selbstfokussierung und Plasmadefokussierung erkliart werden, die im néchsten Abschnitt
4.2.2 diskutiert werden.

Die Erzeugung einer freien Elektronendichte hinter dem Fokusvolumen (z 2 335 pm)
wird nicht festgestellt, da die Energiedeposition im Wesentlichen vor dem Fokusvolumen
z < 335 pm stattfindet. Vergleichbare Ergebnisse werden in [66, 70] berichtet. Im Folgen-
den wird spezifisch auf die Ergebnisse eingegangen, die fiir das Verstédndnis des weiteren

Vorgehens zur Quantifizierung der rdumlichen Energiedeposition notwendig sind. Fiir eine

50



4.2 Energiedeposition mit minimaler Puls-Plasma-Wechselwirkung

Abschétzung der anteiligen Energiedeposition innerhalb des Fokusvolumens in Bezug zur
gesamten Energiedeposition, wird fiir die freie Elektronendichte zum Zeitpunkt tp = 3,8 ps
die Transmissionsanderung AT'(x,z)/Tp fir jede z-Position iiber alle laterale Positionen
2 summiert. Die ermittelten Werte sind in Abb. 4.7 (a) in Abhéngigkeit der z-Position
dargestellt. Die Transmissionsédnderung innerhalb der Fokusldnge zp = 2zp (rot markiert)
betrigt circa 1% der gesamten Transmissionsinderung, sodass abgeschitzt wird, dass die
Energiedeposition zu 99% aufierhalb des Fokusvolumens stattfindet.

(a) Raumliche Energiedeposition (b) | Zeitliche Energiedeposition
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Abbildung 4.7 — (a) Vergleich der Anteile der raumlichen Energiedeposition aufierhalb des Fokus-
volumens mit der Energiedeposition im Fokusvolumen 2zp fiir eine freie Elektronendichte, die mit
Tpump = 80 fs, Ep =30 uJ, tp = 3,8 ps erzeugt wird. (b) Zeitliche Entwicklung der Energiedepo-
sition und Identifikation der Anregungs- bzw. Relaxationsdynamik fiir 7pymp = 80fs, Ep = 30 uJ
(vgl. Abb. 4.6). Die Linien entsprechen jeweils einer an die Messdaten geglétteten Kurve.

In Zeitregime III (tp > 5 ps) ist die raumliche Energiedeposition abgeschlossen und der
Relaxationsprozess der freien Elektronendichte beginnt. Fiir eine quantitative Erfassung
der Dynamik der freien Elektronendichte ist in Abb. 4.7 (b) die iiber alle Positionen (z;, z;)
integrierten Transmissionsanderung AT /Ty fiir Zeitpunkte bis tp = 10 ps dargestellt. Bis
circa tp ~ 5,5 ps findet eine Vergroferung der integrierten Transmissionséinderung statt,
was zu der Erzeugung der freien Elektronendichte und die Entstehung der Filamente kor-
respondiert. Fiir tp > 5,5 ps wird eine Verkleinerung der integrierten Transmissionsidnde-
rung ermittelt. Die zeitliche Anderung der integrierten Transmissionsinderung ist ein Maf
fiir die Erzeugungs- bzw. Relaxationsdynamik. Aufgrund dessen wird festgestellt, dass die
Relaxationsdynamik deutlich kleiner als die Erzeugungsdynamik ist in Ubereinstimmung
mit vergleichbaren zeitaufgelosten Studien mittels Pump-Probe-Mikroskopie [90,91, 100].
Zeitpunkte tp > 10 ps werden an dieser Stelle nicht dargestellt, damit die Transmissions-
dnderung groftenteils durch die erzeugte freie Elektronendichte identifiziert werden kann.
Fiir tp > 10ps ist nach dem Zwei-Temperatur-Modell ein wesentlicher Anteil der Energie
des Elektronensystems an das Phononensystem iibertragen worden, siehe Kapitel 2 [1,47].
Aufgrund dessen kann die Transmissionsédnderung fiir tp > 10 ps sowohl durch weitere
Faktoren wie Dichte- und Temperaturdnderungen beeinflusst werden.
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4.2 Energiedeposition mit minimaler Puls-Plasma-Wechselwirkung

4.2.2 Nicht-lineare Propagationseffekte: Entstehung von Fi-

lamenten

In diesem Abschnitt werden die zugrundeliegenden physikalischen Effekte fiir die Entste-
hung der Filamente diskutiert. In der Literatur wird das Auftreten von Filamenten durch
Selbstfokussierung aufgrund des optischen Kerr-Effekts sowie einer Defokussierung durch
eine grofle freie Elektronendichte, was im Folgenden als Plasmadefokussierung bezeichnet
wird, erklart [93,101]. In Abb. 4.8 ist fiir eine représentative Messung der Filamente fir
Tpump = 80 fs und Ep = 30 pJ in (a) eine schematische Darstellung der Selbstfokussierung
sowie Plasmadefokussierung in (b) dargestellt. Dariiber hinaus ist in (c) schematisch die
ortsabhéngige effektive Brechungsindex gezeigt, der sich aus dem linearen Brechungsindex
fiir Glas ngras und den Anteilen der Selbstfokussierung no-I und der Plasmadefokussierung
npp zusammensetzt.

0 0,8pmax
]

(@) Experiment: Filamente

r

z=0pm 100 um 200 pm 300 ym 400 um

X
16 um T .

Intensitat zu klein fur
Erzeugung von p

Schema: Nicht-lineare Propagationseffekte
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Einsetzen Selbst— Plasma- Selbst- Plasma-
fokussierung  defokussierung fokussierung defokussierung
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(c) Schema: Effektiver Brechungsindex ng
ne!f“

NGlas

Selbst- Plasma- Selbst- Plasma-
fokussierung  defokussierung fokussierung defokussierung

Abbildung 4.8 — Schematische Darstellung der nicht-linearen Propagationseffekte Selbstfo-
kussierung und Plasmadefokussierung fiir die Entstehung von Filamenten. (a) Pump-Probe-
Schattenfotografie einer erzeugten freien Elektronendichte fiir 7pymp = 80 fs, Iy = 595 - 1013 W/ em?
zum Zeitpunkt tp = 4 ps. (b) Schematische Darstellung der Selbstfokussierung durch den opti-
schen Kerr-Effekt und Plasmadefokussierung. Orange: Laserstrahlung; plan-konvexe Linse: Selbst-
fokussierung durch den optischen Kerr-Effekt dominiert; rot: Lokales Maximum der freien Elek-
tronendichte; plan-konkave-Linse: Plasmadefokussierung dominiert gegeniiber Selbstfokussierung.
(c) Schematische Darstellung des ortsabhéingigen effektiven Brechungsindex des Materials und der
Raumbereiche, bei denen entweder Selbstfokussierung oder Plasmadefokussierung dominieren.

Im Folgenden wird mithilfe von Abb. 4.8 (a), (b) und (c) die Entstehung der Fila-
mente erlautert. Im lateralen Zentrum des GauB-Profils wird bei z = 50 pm eine so grofie
Intensitét erreicht, dass durch den optischen Kerr-Effekt eine lokale VergréSerung des Bre-

chungsindex induziert wird, siche Schema in (c). Aufgrund dessen werden einzelne Teil-
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4.2 Energiedeposition mit minimaler Puls-Plasma-Wechselwirkung

strahlbiindel der Laserstrahlung stérker fokussiert (schematisch dargestellt in (b) durch
eine plan-konvexe Linse). In den einzelnen, fokussierten Strahlbiindeln wird jeweils eine so
grofle freie Elektronendichte erzeugt, dass die Selbstfokussierung durch die defokussieren-
den optischen Eigenschaften der freien Elektronendichte die Laserstrahlung kompensiert
wird (schematisch dargestellt in (b) durch eine plan-konkave Linse). Folglich verkleinert
sich die freie Elektronendichte und aufgrund des Kerr-Effekts findet anschlieBend erneut
Selbstfokussierung statt. Durch die Alternierung beider Effekte entsteht ein selbstorga-
nisiertes, geradliniges Filament [101]. Durch die Absorption der Laserstrahlung bereits
deutlich vor dem Fokusvolumen verkleinert sich die lokale Intensitit der Laserstrahlung,

sodass die erzeugte freie Elektronendichte im Fokusvolumen vergleichsweise klein ist.

4.2.3 Intensititsregime der raumlichen Energiedeposition

Im Folgenden wird die Abhéngigkeit der raumlichen Energiedeposition von der Intensitit
Ip der Laserstrahlung fiir 7pymp = 80 fs untersucht. Dabei soll insbesondere ein Intensitéts-
regime ermittelt werden, fiir das eine Energiedeposition moglichst nur im Fokusvolumen
der Laserstrahlung stattfindet.

Fiir die Erzeugung der freien Elektronendichte werden Spitzenintensititen im Bereich
von Iy = 6 - 10" bis 595 - 103 W/cm? verwendet, wobei die kleinste Intensitéit empirisch
so gewahlt wird, dass gerade noch eine freie Elektronendichte detektiert werden kann. Als
Zeitpunkt tp wird fiir alle Intensitéiten tp = 6 ps gewdhlt, sodass die Propagation des
Pump-Pulses durch das Glasvolumen vollstandig abgeschlossen ist und eine weitere Er-
zeugung einer freien Elektronendichte sowie eine signifikante Puls-Plasma-Wechselwirkung
vernachléssigt werden kann. Dartiber hinaus spielt die Relaxation der freien Elektronen-
dichte durch die vergleichsweise kleine Dynamik fiir ¢p ~ 10 ps eine untergeordnete Rolle,
siche Abb. 4.7. Die erzeugte freie Elektronendichte fiir die verschiedenen Intensititen ist
jeweils in Abb. 4.9 dargestellt.

Fiir die kleinste verwendete Intensitit /o = 6 - 101> W/cm? wird eine freie Elektronen-
dichte nédherungsweise ausschlielich im Fokusvolumen erzeugt, sodass die Lokalisierung
der Energiedeposition in Bezug auf das Fokusvolumen grof} ist, wihrend die freie Elek-
tronendichte insgesamt klein ist. Eine quantitative Beschreibung der Amplitude und der
raumlichen Lokalisierung der Energiedeposition erfolgt im néchsten Abschnitt. Fiir eine
Vergrofierung der Intensitit Iy = 20 bis 60 - 10'3 W/em? wird eine freie Elektronendich-
te vor dem Fokusvolumen erzeugt, wobei sich die Energiedeposition insgesamt vergrofiert.
Fiir Intensitéten Iy > 218-101 W / cm? wird eine freie Elektronendichte bereits an der Ein-
trittsseite des Glasvolumens erzeugt und Filamente treten auf. Anhand der Beobachtungen
werden drei Intensitétsregime identifiziert, mit denen die charakteristische Energiedeposi-
tion fiir die Verwendung eines Gauf-Profils charakterisiert wird.

Im Intensitatsregime I findet die Energiedeposition im Fokusvolumen statt. Die Ener-
giedeposition ist hoch lokalisiert wihrend die Amplitude kleine Werte aufweist. Im In-
tensitédtsregime II findet die Energiedeposition vor dem Fokusvolumen mit einer kleinen
Amplitude statt. Im Intensitdatsregime III findet die Energiedeposition iiber eine noch gro-
Bere Distanz statt und Filamente treten auf, sodass die Lokalisierung der Energiedeposition
insgesamt sehr klein und die Amplitude gro8 ist.

Im néchsten Abschnitt wird die qualitative Beschreibung der rdumlichen Energiede-
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Abbildung 4.9 — Erzeugung ein freien Elektronendichte in Abhéngigkeit der Intensitit I circa
tp = 6 ps nach der initialen Anregung mit 7pym,p = 80 fs. Die Ergebnisse werden in drei Intensi-
téatsregime I bis III eingeteilt, die unterschiedliche Phédnomene der rdumlichen Energiedeposition
aufweisen. Die Lage und Ausdehnung des Fokusvolumens 2zr = 16 pum ist mit gestrichelten Linien
markiert.

position fiir die in Abb. 4.9 dargestellten Intensitétsregime quantitativ aufgearbeitet und
dabei die Amplitude sowie die Lokalisierung der rdumlichen Energiedeposition definiert.
Die Amplitude und Lokalisierung werden im weiteren Verlauf dieser Arbeit als quantita-
tive Vergleichsgrofien zur Bewertung der Energiedeposition verwendet. Die Grofien stellen
dabei ein Maf fiir die freien Elektronendichte bzw. die rdumlichen Verteilung der freien

Elektronendichte in Bezug auf die Intensititsverteilung dar.

4.2.4 Amplitude und Lokalisierung der rdumlichen Energie-
deposition

In diesem Abschnitt wird das Vorgehen zur quantitativen Analyse der rdumlichen Ener-
giedeposition vorgestellt. Dazu werden die sogenannte Amplitude und Lokalisierung der
Energiedeposition definiert, die ein Ma8 fiir den Wert und die rdumliche Verteilung der
freien Elektronendichte darstellen.

Im ersten Schritt wird fiir jede longitudinale Position z eine Gauf-Funktion an die
relative Transmissionsdnderung AT'(x,z)/Ty bzw. die freie Elektronendichte p(x,2)/pmax
angepasst und der Wert im lateralen Zentrum AT (z = 0, z) sowie die laterale Breite w, der
freien Elektronendichte'? ermittelt. In Abb. 4.10 ist fiir die Intensitéten Iy = 6 bis 595-10'3
W/cm? aus dem vorherigen Abschnitt (siche Abb. 4.9) die so ermittelte freie Elektronen-
dichte p sowie die Breite der Elektronendichte w, fiir z-Positionen von z = 0 bis 400 pm
dargestellt. Zusitzlich ist der berechnete Strahlradius w(z) = woy/1+ (z — 20)2/2% des
fokussierten Gauf-Profils im Glasvolumen dargestellt. Fiir eine ausfiihrliche qualitative
Beschreibung der ermittelten Daten in Abb. 4.10 (a) und (b) wird auf den vorherigen
Abschnitt 4.2.3 verwiesen.

3Definiert als ,Full Width Half Maximum*(FWHM) des Maximalwertes
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Abbildung 4.10 - Freie Elektronendichte p im lateralen Zentrum freien Elektronendichte z = 0
(a) und Breite der freien Elektronendichte w, (b) in Abhéngigkeit der z-Position fiir verschiedene
Intensitéaten fir 7pymp = 80 fs bei tp = 6 ps (vgl. Abb. 4.9) zur Ermittlung der Amplitude und
Lokalisierung der Energiedeposition. Zusétzlich ist in (b) der Strahlradius w(z) dargestellt. Fir
die Quantifizierung der Abweichung der Breite der freien Elektronendichte w),(z) vom berechneten
Strahlradius w(z) sind in (b) zusétzlich die Residuen dargestellt.

Im zweiten Schritt wird die Amplitude der Energiedeposition berechnet, indem die
ermittelte freie Elektronendichte p/pmayx tiber alle longitudinale Positionen z summiert und
anschlieflend durch die maximale Ausdehnung der freien Elektronendichte in z-Richtung

l, geteilt wird, siehe Gleichung 4.2.
lp
Amplitude = 4 = Z AT(z =0,2)/Ty /l,] (4.2)
i=1

Die Amplitude entspricht demnach der mittleren freien Elektronendichte normiert auf die
maximale freie Elektronendichte pmax in Bezug auf die longitudinale Ausdehnung I,. Je
grofler der Wert der Amplitude, desto grofer ist die freie Elektronendichte in Bezug auf
die Ausdehnung in z-Richtung [,. Fiir eine maximale Energiedeposition konvergiert die
Amplitude gegen den Maximalwert der freien Elektronendichte pmax.

Zur Berechnung der Lokalisierung der Energiedeposition wird zunéchst fiir jede longi-
tudinale Position z; der Betrag von der Differenz der Breite der freien Elektronendichte
wp(z;) und der Breite der Intensitétsverteilung w(z;) berechnet. Die resultierenden Resi-
duen |w,(z;) — w(z;)| sind exemplarisch in Abb. 4.10 (b) unten dargestellt. Anschliefend
werden die ermittelten Residuen tiber alle Positionen z; summiert und der resultierende
Wert mit —1 multipliziert, damit grole Werte einer hohen Lokalisierung bzw. kleine Werte
einer kleinen Lokalisierung entsprechen, sieche Gleichung 4.3.

IP
Lokalisierung = L = —1 - Z [wp(2i) — w(z)] (4.3)
i=1
Fiir eine maximale Lokalisierung der Energiedeposition konvergiert der Wert der Lokali-

sierung demnach gegen 0, sodass die transversale Breite der freien Elektronendichte w,(z)

im Wesentlichen der Breite der Intensititsverteilung w(z) an allen z-Positionen entspricht,
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4.2 Energiedeposition mit minimaler Puls-Plasma-Wechselwirkung

an denen die Energiedeposition stattfindet.

Hierbei sei angemerkt, dass durch die Definition der Amplitude und Lokalisierung der
rdumlichen Energiedeposition in zwei skalaren Werten ein Informationsverlust iiber ein-
zelne Phidnomene der rdumlichen Energiedeposition resultiert. Beispielsweise werden die
Filamente (siche Abschnitt 4.2.2) aufgrund der Definition von Amplitude und Lokalisie-
rung nur indirekt berticksichtigt. Im weiteren Verlauf werden die auftretenden Phénomene
in den quantitativen Auswertungen qualitativ aufgegriffen.

Die quantitativ erfassten Werte der Amplitude und Lokalisierung der rdumlichen Ener-
giedeposition mit einem GaufB-Profil mit minimaler Puls-Plasma-Wechselwirkung fiir die
Pulsdauer Tpymp = 80 fs sind in Abb. 4.11 fiir die verwendeten Intensititen von Iy = 6 bis
595 - 1013 W/cm? zusammengefasst. Als MaB fiir eine prizise Energiedeposition werden
Werte mit L, > —1 markiert. Fiir eine groBe Amplitude bzw. Effizienz der Energiedeposi-
tion sollen fiir die Amplitude Werte A > 0,6 erreicht werden.

Intensitatsregime 111

e

Intensitatsregime 1 Intensitatsregime 11

- --u : o
HIN H
10 = : .

—_ Lokalisierung i o i -1 0

3 maximal: L > —1 ; S ; .

OE.E 0,84 ! N ! 2.:.
= i O. i m ‘o c
c () : A g - s =
Ol T 0,6+ C E ! - c 2
N =] ’ i RN P- -3 @ R‘i‘
£ = i S % S
bl & i | - -< 2 a

g 04+ : — m- " N -4 &

< g // : = o

02 i o : \\ 5_1
] P i N L -
B g o
0 . N R P -6

5 10 50 100 500

Intensitat I, [10" W/em?]

Abbildung 4.11 — Amplitude und Lokalisierung der rdumlichen Energiedeposition fiir die Verwen-
dung eines Gauf-Profils mit minimaler Puls-Plasma-Wechselwirkung 7pymp = 80 fs fiir Intensitéten
Iy = 6 bis 595 - 10'3 W/cm?. Im markierten Bereich befinden sich Messwerte, die einer hoch loka-
lisierten Energiedeposition entsprechen. Zusétzlich sind die Intensitétsregime I bis III dargestellt,
die in Abschnitt 4.2.3 definiert sind.

Fiir Intensitaten im Intensititsregime I findet die raumliche Energiedeposition im We-
sentlichen im Fokusvolumen statt, sodass eine hohe Lokalisierung L > —1 resulticrt. Die
Amplitude ist mit A ~ 0,1 klein. Fiir eine VergroBerung der Intensitét vergréBert sich im
Intensitiatsregime IT die Amplitude bis A 0,4, wihrend durch Plasmadefokussierung die
Lokalisierung L < —1 kleiner wird. Fiir eine weitere Vergrofierung der Intensitét findet im
Intensitatsregime IIT aufgrund der Filamente eine weitere Verkleinerung der Lokalisierung
statt, wihrend sich die Amplitude auf A~07 vergrofiert.

Insgesamt bedingt die Verwendung grofierer Intensitiaten zur Vergrofierung der Ampli-
tude der Energiedeposition eine Verkleinerung der Lokalisierung aufgrund der Erzeugung

einer freien Elektronendichte deutlich vor dem Fokusvolumen, was qualitativ in Abb. 4.9

56



4.2 Energiedeposition mit minimaler Puls-Plasma-Wechselwirkung

gezeigt ist. Somit sind die Amplitude der Energiedeposition und die Lokalisierung durch
das rdumliche Strahlprofil korreliert. Fiir eine Vergroferung der Amplitude geht stets eine
Verkleinerung der Lokalisierung einher. Die Moglichkeiten der Kontrolle der Amplitude
und Lokalisierung der rédumlichen Energiedeposition sind demnach fiir die Verwendung

einer Pulsdauer 7pymp = 80 fs eingeschrinkt.

4.2.5 Zusammenfassung

Im Folgenden werden die Ergebnisse der rdumlichen Energiedeposition fir die Verwendung
eines Gauf3-Profils mit einer Pulsdauer 7pymp = 80 fs in Hinblick auf die eingangs definierte
Ziele zusammengefasst:

o Hinsichtlich der Zeitskalen der Erzeugung und Relaxation der freien Elektronendich-
te werden drei Zeitregime identifiziert: Im Zeitregime I findet die initiale Erzeugung
der freien Elektronendichte sowie die Propagation des Laserpulses durch das Glas-
volumen statt. Im Zeitregime II findet wéhrend der weiteren Propagation des Pulses
die Ausbildung von Filamenten statt und die freie Elektronendichte ist maximal. Im
Zeitregime IIT ist die Erzeugung abgeschlossen und Relaxation setzt ein, was zu einer
Verkleinerung der freien Elektronendichte fiihrt.

o Die Dynamik der Erzeugung der freien Elektronendichte (GroSenordnung der Erzeu-
gung ~ 5 ps) ist grofer als die die Dynamik der Relaxation (Grofenordnung ~ 100 ps
in Ubereinstimmung mit [90]).

o Auftretende Filamente werden durch die intensitétsabhéngigen, nicht-linearen Effek-
te Selbstfokussierung durch den optischen Kerr-Effekt sowie Plasmadefokussierung
erklart.

o Die rdumliche Energiedeposition wird in drei Intensitétsregime eingeteilt: Im Inten-
sitdtsregime I findet die Energiedeposition hoch lokalisiert im Fokusvolumen mit
kleiner Amplitude statt. Im Intensitiatsregime II findet aufgrund der grofieren In-
tensitit eine Energiedeposition bereits vor dem Fokusvolumen statt, sodass sich die
Lokalisierung verkleinert und die Amplitude vergrofiert. Im Intensitétsregime 111
vergrofert sich die Amplitude weiter wihrend die Lokalisierung durch das Auftreten
von Filamenten sich signifikant verkleinert.

¢ Das raumlichen GauB-Profil bedingt eine lineare Korrelation von Amplitude und Lo-
kalisierung der Energiedeposition: Fiir eine Vergroflerung der Amplitude verkleinert
sich stets die Lokalisierung.

Fiir eine minimale Puls-Plasma-Wechselwirkung 7pymp = 80 fs miissen fiir die Erzeugung
einer hinreichend grofien Elektronendichte A>05 aufgrund der ausgeprigten Energiede-
position vor dem Fokusvolumen so grofle Intensitéiten verwendet werden, dass nicht-lineare
Phénomene Selbstfokussierung sowie Plasmadefokussierung zur Ausbildung von Filamen-
ten fithren. Folglich wird die Lokalisierung der Energiedeposition signifikant verkleinert.
Aufgrund dessen soll im néchsten Schritt die notwendige Intensitét zur Erzeugung einer
freien Elektronendichte verkleinert werden, indem die Puls-Plasma-Wechselwirkung durch

eine Vergréferung der Pulsdauer 7pymp eingestellt wird, siehe Kapitel 3.
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4.3 Energiedeposition fiir eine Vergroflerung der

Puls-Plasma-Wechselwirkung

Fiir eine Vergroferung der Puls-Plasma-Wechselwirkung durch Einstellen der Pulsdauer
TPump = 0,5 ps wird aufgrund der dominanten Avalanche-Ionisation die notwendige Inten-
sitdt zur Erzeugung einer freien Elektronendichte grofier als die kritische Elektronendichte
perit verkleinert, siche Kapitel 3. Aufgrund dessen konnen bei geeigneter Wahl der Puls-
dauer 7pymp und Pulsenergie Ep intensitdtsabhéngige Phanomene wie das Entstehen von
Filamanten vermieden werden, sodass die Lokalisierung der Energiedeposition im Vergleich
21 Tpump = 80 fs prinzipiell vergréfert werden kann.

In diesem Abschnitt wird die rdumliche Energiedeposition fiir die Verwendung eines
rdumlichen Gauf-Profil fiir die Fokussierung in das Glasvolumen fiir eine vergréfierte Puls-
Plasma-Wechselwirkung mit 7pymp > 0,5 ps quantitativ erfasst. Dabei wird insbesondere
auf Unterschiede zu der Energiedeposition fiir eine minimale Puls-Plasma-Wechselwirkung
Tpump = 80 fs aus dem vorherigen Abschnitt eingegangen. In Abschnitt 4.3.1 wird die An-
derung der initialen Anregungsdynamik der freien Elektronendichte in Abhéngigkeit der
Ausprigung der Puls-Plasma-Wechselwirkung erfasst und die Auswirkung auf die Zeit-
skalen der Erzeugung bzw. Relaxation evaluiert. In Abschnitt 4.3.2 wird fiir ausgewéhlte
Pulsdauern 7pyyp die Anderung der rdaumlichen Energiedeposition fiir eine Variation der
Intensitat Iy beschrieben. In Abschnitt 4.3.3 werden die Amplitude und die Lokalisierung
der rdumlichen Energiedeposition quantitativ analysiert, um die Korrelation von Ampli-
tude und Lokalisierung zu erfassen sowie die Moglichkeit einer prézisen und effizienten

Energiedeposition fiir die Verwendung eines rdumlichen Gauf-Profils zu evaluieren.

4.3.1 Dynamik der Energiedeposition und Identifikation von

Zeitregimen

In diesem Abschnitt wird die Dynamik der Erzeugung einer freien Elektronendichte im
Glasvolumen orts- und zeitaufgelost fiir Pulsdauern 7pymp > 0,5 ps erfasst. Dabei wird
insbesondere die Anregungsdynamik der freien Elektronendichte analysiert und die An-
derung der Zeitregime der Anregungs- und Relaxationsdynamik in Abhdngigkeit von der
Puls-Plasma-Wechselwirkung bzw. der Pulsdauer 7pm;, diskutiert.

In Abb. 4.12 ist die zeitliche Entwicklung der Erzeugung einer freien Elektronendich-
te mit einer Pulsdauer 7pymp = 5 ps fiir eine Pulsenergie Ep = 30uJ fiir Zeitpunk-
te bis tp = 13 ps dargestellt. Die Spitzenintensitit fiir Fokussierung in Luft betrigt
Ip=4,5-10" VV/(’,mz7 sodass fiir den Strahlradius wy = 1,3 pm eine Pulsspitzenleistung
von Py = 2,4 MW resultiert, die kleiner als die notwendige Pulsspitzenleistung fiir nicht-
lineare Selbstfokussierung Py = 3,3 MW ist, sieche Abschnitt 4.2.3. Aufgrund dessen kann
das Auftreten von Filamenten prinzipiell vermieden werden.

Die initiale Erzeugung der freien Elektronendichte wird im Gegensatz zu Tpymp = 80 fs
im Fokusvolumen zum Zeitpunkt ¢{p = 0,3 ps beobachtet. Fiir Zeitpunkte bis tp = 1,8 ps
findet eine weitere Erzeugung raumlich vor dem Fokusvolumen in —z-Richtung entgegen

der Propagationsrichtung des Pump-Pulses statt. Fir 1,8 < tp < 4,8 ps findet die Er-
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Abbildung 4.12 - Réumliche Energiedeposition und Identifikation von Zeitregimen der Er-
zeugung und Relaxation einer freien Elektronendichte im Glasvolumen fiir ein Gauf-Profil mit
Thump = 5 ps, Ep = 30 puJ, wo = 1,3 pm, Spitzenintensitit Iy = 4,5-10'* W /cm? fiir Fokussierung
in Luft.

zeugung der freien Elektronendichte sowohl in +z- als auch in —z-Richtung statt, wobei
die Ausdehnung in —z-Richtung gréfler als in +z-Richtung ist. Fir tp > 4,8 ps ist die
freie Elektronendichte rdumlich vollstindig aufgebaut und eine grofie freie Elektronen-
dichte wird insbesondere in der Umgebung des Fokusvolumens festgestellt. Fiir grofiere
Zeitpunkte tp setzt Relaxation ein.

Die Dynamik der Erzeugung und Relaxation fiir 7pymp = 5 ps kann im Wesentlichen
in die Zeitregime aus Kapitel 4.2.3 eingeordnet werden. Die initiale Anregung findet im
Zeitregime I statt. Im Zeitregime II findet fiir 7pymp = 5 ps durch die Propagation der
Laserstrahlung durch das Glasvolumen die Erzeugung der freien Elektronendichte sowohl
in +2z- als auch in —z-Richtung statt. Im Zeitregime III fir tp > 4,8 ps ist die Erzeu-
gung der freien Elektronendichte abgeschlossen und Relaxation mit einer vergleichsweise
kleinen Dynamik in Bezug auf die initiale Anregungsdynamik setzt ein. Eine weitere Puls-
Plasma-Wechselwirkung wird auf dieser Zeitskala aufgrund der auftretenden Relaxation
ausgeschlossen.

Eine Interpretation der unterschiedlichen Richtungen der Erzeugung der freien Elektro-
nendichte ist iber das sogenannte ,moving breakdown“-Modell méglich [102,103], das im
Folgenden vorgestellt wird. Durch die Pulsdauer 7pymp = 5 ps ist der Laserpuls rdaumlich
in longitudinaler z-Richtung mit I, = 7pymp - co = 1500 pm um mehr als zwei GroBenord-
nung linger als fiir Tpymp = 80 fs mit [, = 24 pm!*. Infolgedessen kann eine hinreichend
grofie Intensitit im Fokusvolumen der Laserstrahlung bereits durch die zeitlich steigende
Flanke der Laserstrahlung resultieren, die zu einer Erzeugung einer freien Elektronendich-
te fithrt. Fir spétere Zeitpunkte propagiert das zeitliche Pulsmaximum in +z-Richtung
zum geometrischen Fokus, sodass vor dem Fokusvolumen durch die grofiere Intensitét eine
freie Elektronendichte erzeugt wird. Die Laserstrahlung wird zum grofiten Teil vor dem
Fokusvolumen absorbiert, sodass die Intensitiatsschwelle an longitudinalen Positionen hin-
ter dem Fokus nicht {iberschritten wird und infolgedessen die raumliche Ausdehnung der

“Pir Fokussierung in Luft

59



4.3 Energiedeposition fiir eine Vergroferung der Puls-Plasma-Wechselwirkung

freien Elektronendichte an longitudinalen Positionen vor dem Fokusvolumen gréofier als
hinter dem Fokusvolumen ist.

Im Folgenden wird die Dynamik der Erzeugung und Relaxation der freien Elektro-
nendichte quantitativ erfasst. In Abb. 4.13 ist die iiber alle Position (z;,z;) summierte
Transmissionsianderung AT'/Ty in Abhéngigkeit des Zeitpunktes ¢p fiir Pulsdauern von
Tpump = 0,5, 1 und 5 ps dargestellt, wobei jeweils eine Pulsenergien Ep = 30 p1J verwen-
det wird.

Dauer Aufbau
Elektronendichte

15 roerung tpymp
-> Langere Dauer fir Anregung
- Kleinere Dynamik

=
o

Z,, ATIT[1]

0 ps 2ps 4 ps 6 ps 8 ps 10ps 12ps 14ps
Zeitpunkt tp
Abbildung 4.13 — Zeitliche Entwicklung der rdumlich integrierten Energiedeposition und Iden-
tifikation der Anregungs- bzw. Relaxationsdynamik in Abhéngigkeit der Pulsdauer 7pump = 0,5,
1 und 5 ps. Die Pulsenergie betrigt jeweils £p = 30 pJ. Die Linien entsprechen jeweils an die
Messdaten geglittete Kurven.

Die Erzeugung der freien Elektronendichte findet fiir 7pymp = 0,5 und 1 ps im Rahmen
der Messgenauigkeit bis etwa tp = 4,5 ps statt und ist im Vergleich zu 7pymp = 80 fs
um etwa Atp = 1 ps kleiner. Dies kann durch die Vermeidung von Filamenten erklirt
werden, deren Erzeugung verzégert im Zeitregime II beginnt und dadurch zu einem spé-
teren Zeitpunkt tp abgeschlossen ist. Fiir 7pymp = 5 ps wird die Erzeugung der freien
Elektronendichte bis tp = 12 ps beobachtet, was durch die ausgeprigte Puls-Plasma-
Wechselwirkung durch die raumliche Ausdehnung des Pulses [, = 1500 pm erklart werden
kann. Die Relaxationsdynamik ist fiir alle Tpymp im Vergleich zur Erzeugungsdynamik
klein. Fir mpymp = 9 ps (nicht dargestellt) ist die Erzeugungs- und Relaxationsdynamik
im Rahmen der Messgenauigkeit vergleichbar mit 7pymp = 5 ps. Durch die unterschiedliche
Dynamik der Erzeugung der freien Elektronendichte in Abhéngigkeit der Pulsdauer 7pymp
unterscheiden sich die zu betrachtenden Zeitpunkte ¢p nach der initialen Anregung in Ab-
hingigkeit der Pulsdauer 7pymp, um die gesamte rdumliche Energiedeposition analysieren
zu konnen. Fiir lingere Pulsdauern miissen tendenziell spitere Zeitpunkte ¢p analysiert

werden.
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4.3.2 Energiedeposition fiir eine Variation der Puls-Plasma-
Wechselwirkung

In diesem Abschnitt wird die rdumliche Energiedeposition in Abhéngigkeit der Puls-
Plasma-Wechselwirkung beschrieben. Dazu wird die Pulsdauer von 7pymp = 0,5 bis 9ps
variiert und der Einfluss auf die Anderung der rdumlichen Energiedeposition analysiert.
Die verwendeten Pulsenergien Ep werden so gewéhlt, dass eine Energiedeposition entspre-
chend der Intensitétsregimen I und IT aus Abschnitt 4.2.3 realisiert wird. Zum einen findet
die Energiedeposition grofitenteils im Fokusvolumen stattfindet (Intensitétsregime I) und
zum anderen aufierhalb des Fokusvolumens mit einer grofieren Amplitude (Intensitétsre-
gime II).

In Abb. 4.14 ist die erzeugte freie Elektronendichte fiir die Pulsdauern 7pymp = 0,5,
1, 5 und 9 ps dargestellt. Die Zeitpunkte tp werden in Abhéngigkeit der Pulsdauer im
Intervall 5ps < tp < 12 ps gewdhlt, um die vollstindige erzeugte freie Elektronendichte zu
analysieren, ohne dass eine signifikante Relaxation eingesetzt hat, siche Abschnitt 4.3.1.
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Abbildung 4.14 - Erzeugung einer freien Elektronendichte in Abhéngigkeit der Puls-Plasma-
Wechselwirkung bzw. Pulsdauer 7puy,;, fiir die Intensitétsregime I und II. Die Zeitpunkte tp ent-
sprechen jeweils der maximalen rdumlichen Anregung der freien Elektronendichte, bevor eine si-
gnifikante Relaxation einsetzt. Die Propagationsrichtung ist von links nach rechts und die Lage
und Ausdehnung des Fokusvolumens 2zp = 16 pm ist als gestrichelte Linie markiert.

Fiir das Intensititsregime I wird fiir 7pymp = 5 und 9 ps die groBte Amplitude der
freien Elektronendichte im Vergleich zu 7pymp = 0,5 und 1 ps im Fokusvolumen ermittelt.
Im Intensitdtsregime II ist die rdumliche Energiedeposition signifikant von der Pulsdauer
Tpump abhéngig. Fiir 7puymp = 0,5 und 1 ps findet die Energiedeposition primér vor dem
Fokusvolumen statt, was durch die Erzeugung der freien Elektronendichte insbesondere
durch das zeitliche Pulsmaximum erklart wird und vergleichbar mit 7pymp = 80 fs ist. Fiir
Tpump = 5 und 9 ps findet die initiale Erzeugung der freien Elektronendichte im Fokus-
volumen statt, analog zu Abb. 4.12. Aufgrund dessen wird im Vergleich zu 7pymp = 0,5
und 1 ps eine ausgeprigte Energiedeposition im Fokusvolumen erzielt. Fiir 7pymp = 9 ps
ist die Energiedeposition vor dem Fokusvolumen in Vergleich zu 7pymp = 5 ps grofier, was
einen Hinweis auf eine stéirkere Absorption der Laserstrahlung aufgrund einer ausgeprég-

ten Puls-Plasma-Wechselwirkung darstellt. Die zeitliche Dauer der Wechselwirkung von
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Puls und freier Elektronendichte ist signifikant gréfier, sodass Absorption und Reflexion
der Laserstrahlung stéirker ausgepriagt sind und folglich im Fokusvolumen eine kleinere
Energiedeposition stattfindet. Die longitudinale Ausdehnung der freien Elektronendichte
wird fiir groflere Pulsdauern 7pump bei gleicher Pulsenergie Ep durch die Verkleinerung
der Spitzenintensitédt [y im Allgemeinen reduziert.

Eine prézise Energiedeposition wird fiir eine Einstellen der Puls-Plasma-Wechselwirkung
fiir eine Pulsdauer Tpymp = 5 ps und Spitzenintensitdten Iy aus dem Intensitdtsregime I
festgestellt. Fiir eine Vergroflerung der Amplitude durch Vergréfierung der verwendeten
Intensitét Ip (Intensitétsregime II) findet aufgrund des réumlichen Strahlprofils analog
72U Tpump = S0 fs eine Verkleinerung der Lokalisierung der Energiedeposition statt, da
eine freie Elektronendichte deutlich vor dem Fokusvolumen erzeugt wird. Im Allgemeinen
wird festgestellt, dass eine zu lange Pulsdauer (Tpump =9 ps) aufgrund der ausgeprigten
Puls-Plasma-Wechselwirkung zu einer signifikanten Absorption und Reflexion vor dem Fo-
kusvolumen fiihrt. Fiir eine zu kurze Pulsdauer (Tpymp < 1 ps) findet aufgrund der groBen
Spitzenintensitat und der kleineren rdumlichen Ausdehnung des Pulses die Erzeugung ei-
ner freien Elektronendichte deutlich vor dem Fokusvolumen statt.

4.3.3 Amplitude und Lokalisierung der Energiedeposition

Im Folgenden wird die Amplitude und die Lokalisierung der rdumlichen Energiedeposi-
tion fiir die Verwendung eines Gauf-Profils mit Pulsdauern 7pyy,p = 0,5 ps bis 9 ps in
Abhéngigkeit der verwendeten Intensitéit Iy analog zu Abschnitt 4.2.4 diskutiert. Die ent-
sprechenden Analysen der freien Elektronendichte p(z) und der transversalen Breite w,(z)
sind im Anhang in Abb. A.13 dargestellt. Die ermittelten Werte der Amplitude und Lo-
kalisierung der Energiedeposition sind in Abb. 4.15 zusammengefasst.
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Abbildung 4.15 — Amplitude und Lokalisierung der rdumlichen Energiedeposition fiir die Ver-
wendung eines GauB-Profils fiir unterschiedliche Puls-Plasma-Wechselwirkung fiir 7pymp > 0,5 ps
in Abhéngigkeit der Intensitit . In den markierten Bereichen befinden sich Messwerte, fiir die
eine prézise bzw. hohe Amplitude der Energiedeposition ermittelt werden.
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Eine hohe Lokalisierung der Energiedeposition L > —0,5 wird im Allgemeinen fiir die
kleinsten Intensititen fiir alle Pulsdauern 7pum, ermittelt, siche Abb. 4.14. Die Ampli-
tude ist dabei mit A < 0,2 klein. Fiir eine Vergroflerung der verwendeten Intensitéiten
wird eine groflere Amplitude bis zu A ~ 0,8 erzielt auf Kosten der Lokalisierung der
Energiedeposition, die sich auf L < —5 verkleinert. Die Korrelation von Amplitude und
Lokalisierung ist aufgrund der rdumlichen Strahlform vergleichbar mit 7pymp = 80 fs.
Dieser Zusammenhang zwischen Lokalisierung und Amplitude gilt aufgrund der rdumli-
chen Intensitétsverteilung fiir alle untersuchten Pulsdauern 7pyy;, in Ubereinstimmung mit
Vorhersagen anderer Studien [20, 77]. Durch die Vermeidung von nicht-linearen Effekten
zur Entstehung von Filamenten und der Erzeugung einer freien Elektronendichte bereits
deutlich vor dem Fokusvolumen ist die Lokalisierung der Energiedeposition im Vergleich
mit 7pymp = 80 fs im Allgemeinen grofier. Eine weitere Moglichkeit zur Vermeidung von
Filamenten wird durch die Fokussierung von rdumlich spektral gechirpten Laserpulsen
demonstriert, sodass die hohen Intensititen fast ausschlieflich im Fokusvolumen erreicht
werden und somit Selbstfokussierung sowie Plasmadefokussierung vor dem Fokusvolumen

vermieden werden konnen [104].

4.3.4 Zusammenfassung

Die zentralen Ergebnisse der raumlichen Energiedeposition mit einem Gauf3-Profil fiir eine
Vergrofierung der Puls-Plasma-Wechselwirkung durch Vergréfierung der Pulsdauer mit
Tpump > 0,5 ps sind im Folgenden zusammengefasst:

o Hinsichtlich der Anregungsdynamik findet fiir 7pump < 1 ps die rdumliche Erzeugung
der freien Elektronendichte analog zu Tpump = 80 fs in Propagationsrichtung der La-
serstrahlung statt. Demnach findet folgt die Energiedeposition direkt dem zeitlichen
Pulsmaximum.

o Fiir 7pymp > 5 ps findet aufgrund der rdumlichen Ausdehnung des Pulses I, die in-
itiale Energiedeposition zunédchst im Fokusvolumen statt und nachfolgend aufgrund
der Pulspropagation sowohl entgegen als auch entlang der Propagationsrichtung.

e Die Erzeugung der freien Elektronendichte findet fiir 7pymp = 5 und 9 ps bis circa
tp = 12 ps nach initialer Anregung statt, sodass die Erzeugungsdynamik fiir lingere
Pulsdauern 7pymp kleiner wird und daraus die Puls-Plasma-Wechselwirkung linger
andauert.

o Fiir eine Verwendung von Intensititen des Intensitdtsregimes I, fiir die eine Erzeu-
gung der freie Elektronendichte nahezu ausschliefllich im Fokusvolumen stattfindet,
wird die gréfite Amplitude der Energiedeposition fiir 7pymp = 5 und 9 ps erzielt.

e Fiir das Intensitatsregime II findet fiir 7pymp < 1 ps aufgrund der Anregung mit
dem zeitlichen Pulsmaximum eine Energiedeposition im Wesentlichen vor dem Fo-
kusvolumen statt. Fiir 7pymp = 5 ps wird aufgrund der initialen Energiedepositi-
on im Fokusvolumen eine grofie Amplitude im Fokusvolumen erzeugt, wihrend fir
Tpump = 9 Ps aufgrund der grofien Puls-Plasma-Wechselwirkung ein Grofiteil der Pul-
senergie durch die erzeugte freie Elektronendichte vor dem Fokusvolumen absorbiert
wird.

Im Vergleich zur Energiedeposition mit einer minimalen Puls-Plasma-Wechselwirkung fiir

Tpump = 80 fs wird durch die geeignete Wahl von Pulsdauer 7pum, und Pulsenergie Fp
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eine grofiere Lokalisierung L > —0,5 der Energiedeposition im Fokusvolumen erzielt, wah-
rend die Amplitude mit A < 0,7 (Intensitétsregime I, Tpump = 5 ps) moderat ist, siche
Abb. 4.15. Das Entstehen von Filamenten durch die Effekte Selbstfokussierung und Plas-
madefokussierung wird durch die Verwendung kleinerer Pulsspitzenleistungen vermieden.
Eine Vergrofierung der Intensitét fithrt fiir alle verwendeten Pulsdauern 7pyump analog zu
Tpump = 80 fs aufgrund des rdumlichen Gauf-Profils zu einer Verkleinerung der Lokalisie-
rung der rdumlichen Energiedeposition. Das bedeutet insbesondere, dass die Amplitude
der Energiedeposition nicht unabhéngig von der Lokalisierung eingestellt werden kann.
Die Energiedeposition kann insgesamt durch eine gezielte Anpassung der Puls-Plasma-
Wechselwirkung fiir eine geeignete Wahl von Pulsdauer 7pum, und Pulsenergie Ep auf
die Dimension des Fokusvolumens Vp angepasst werden. Je nach Prozess wie beispiels-
weise einem Glastrennprozess nach [105] miissen Modifikationen mit transversaler Aus-
dehnung ~ 1 pm tber die Dicke des Glasvolumens ~ 1 mm hergestellt werden. Fiir die
Verwendung eines GaufB-Profils miissen die einzelnen Modifikationen rdumlich sukzessiv
kombiniert werden, was mit einer entsprechenden Prozessstrategie prinzipiell méglich ist.
Daraus resultiert im Allgemeinen eine grofie Prozessdauer sowie ein statistisches Auftre-
ten von mikroskopischen Materialdefekten aufgrund von Inkubationseffekten, die je nach

Anwendungsgebiet fiir eine weitere Verwendung ungeeignet sein kénnen.
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5 Raumliche Energiedeposition
mit einem Bessel-Profil

Um die in Kapitel 4 aufgezeigten Limitierungen der Amplitude und Lokalisierung der Ener-
giedeposition fiir die Verwendung eines Gauf-Profils aufzuheben, wird in diesem Kapitel
beschrieben, wie durch rdumliche Strahlformung ein sogenanntes Bessel-Profil erzeugt wer-
den kann, mit dem die rdumliche Energiedeposition der Laserstrahlung im Glasvolumen
angepasst wird. Durch zeitaufgeloste Analyse der Energiedeposition soll ein Verstdndnis fir
die physikalischen Zusammenhénge der Laserparameter Pulsdauer 7pymp und Pulsenergie

Ep bzw. Intensitit Iy mit der raumlichen Energiedeposition fiir das erzeugte Bessel-Profil

erarbeitet werden, um die Amplitude und Lokalisierung gezielt einstellen zu kénnen. Das
Vorgehen ist in Abb. 5.1 dargestellt.

Energiedeposition mit ...

Abschnitt 5.1 Abschnitt 5.2 Abschnitt 5.3 Abschnitt 5.4

Réumliche Strahlformul

= Prinzip und Erzeugung
= Charakterisierung

... minimaler Puls-Plasm: VergréRerung der Korrelation Energiede
Wechselwirkung lasma-Wechselwirkung ite M

Zeitskalen Anregung und Relaxation
Charakteristische Intensitatsregime

Nicht-lineare Wechselwirkungsphdnomene
o Filamentbildung
o Plasmadefokussierung

Amplitude und Lokalisierung

~ P n Kapitel 6
Verstandnis Zusammenhang raumliche e

Energiedeposition und Puls-Plasma-Wechselwirkung Realisierung
Trennprozess fiir
Glaser

Wissenschaftliches Ziel

Anpassung der Energiedeposition

Abbildung 5.1 — Inhalte, Vorgehen und Ziele des Kapitels fiir die Energiedeposition mit einem
Bessel-Profil.

Zunéchst wird in Abschnitt 5.1 das Prinzip zur Erzeugung eines Bessel-Profils, die zen-
tralen charakteristischen Eigenschaften sowie die experimentelle Umsetzung und Charak-
terisierung des Strahlprofils dargestellt. In Abschnitt 5.2 werden fiir das erzeugte Bessel-
Profil bei einer minimalen Puls-Plasma-Wechselwirkung die Zeitskalen der Anregungs-
dynamik sowie der Relaxation quantifiziert. In Abhéngigkeit der Pulsenergic Ep werden
charakteristische Regime der rdumlichen Energiedeposition, insbesondere nicht-lineare Ef-
fekte Filamententstehung und Plasmadefokussierung identifiziert und charakterisiert sowie
die Amplitude und Lokalisierung der Energiedeposition quantifiziert. AnschlieBend wird
in Abschnitt 5.3 durch die Vergréfierung der Puls-Plasma-Wechselwirkung die rdumli-
che Energiedeposition angepasst. Hierbei werden insbesondere Anderungen der relevanten
Zeitskalen fiir die Anregung und Relaxation untersucht sowie der Einfluss der Puls-Plasma-
Wechselwirkung auf die nicht-lineare Propagationseffekte erarbeitet. Durch die systemati-
sche Analyse der Abhéngigkeit der raumlichen Energiedeposition von den Laserparametern

werden Regime der Energiedeposition hinsichtlich einer effektiven und prézisen Energied-
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eposition ermittelt. In Abschnitt 5.4 wird in Hinblick auf einen Laserbearbeitungsprozess
in Kapitel 6 die Korrelation der rdumlichen Energiedeposition mit permanenten Mate-
rialmodifikationen untersucht. Dabei werden in Abhéngigkeit der charakteristischen In-
tensitédtsregime der Energiedeposition und der Puls-Plasma-Wechselwirkung verschiedene
Modifikationsphénomene ermittelt und diskutiert. Mit den Erkenntnissen wird die Grund-
lage fiir einen laserbasierten Trennprozess von Glédsern mit minimaler Materialschidigung

erarbeitet, der in Kapitel 6 vorgestellt wird.

5.1 Raumliche Strahlformung: Erzeugung eines

Bessel-Profils und experimentelles Vorgehen

In diesem Abschnitt wird die verwendete Methode zur rdumlichen Strahlformung fiir die
Erzeugung eines Bessel-Profils présentiert. In Abschnitt 5.1.1 wird zunéchst auf das Prin-
zip zur Erzeugung des Bessel-Profils eingegangen sowie die grundlegenden Eigenschaften
des Bessel-Profils beschrieben. Des Weiteren wird das verwendete Optiksystem beschrie-
ben und die resultierenden rdumlichen Dimensionen des Bessel-Profils berechnet. In Ab-
schnitt 5.1.2 wird das erzeugte Bessel-Profil experimentell durch Vermessung der rdum-
lichen Intensitétsverteilung in transversaler und longitudinale Dimension charakterisiert.
In Abschnitt 5.1.3 wird das experimentelle Vorgehen fiir die Messungen mittels Pump-

Probe-Schattenfotografie mit einem Bessel-Profil erlautert.

5.1.1 Prinzip, charakteristische Eigenschaften und verwen-
detes Optiksystem

Eine Moglichkeit fiir die Erzeugung eines Bessel-Profils ist die Transformation eines Gauf3-
Profils mithilfe einer konischen Linse, die als Axicon bezeichnet wird [106]. Weitere Mog-
lichkeiten bestehen durch die Verwendung von sogenannten ,Spatial Light Modulatoren®
oder diffraktiven optischen Elemente [107,108]. Durch die nicht-beugenden Propagati-
onseigenschaften eines Bessel-Profils wird die Strahlform insbesondere fiir Anwendungen
beispielsweise im Bereich der Medizintechnik fiir die optische Kohdrenztomografie oder im
Bereich der Bildgebung fiir eine Vergréfierung der Tiefenschérfe oder des lateralen Auflo-
sungsvermogens verwendet [109-111]. Im Folgenden wird auf ausgewéhlte Eigenschaften
des Bessel-Profils eingegangen, die fiir die Lasermaterialbearbeitung eine vordergriindige
Rolle spielen.

Die Erzeugung des Bessel-Profils durch ein Axicon ist schematisch in Abb. 5.2 darge-
stellt. Die ebenen Wellenfronten des Gauf-Profils (blau) werden durch die Geometrie der
Axiconoberfliche konisch zusammengefiihrt. In der Region der Uberlagerung (rot mar-
kiert) wird aufgrund von Interferenz der Wellenfronten das Bessel-Profil erzeugt. Hinter
der Region des Bessel-Profils wird eine divergierende symmetrische, ringformige Intensi-
tétsverteilung erzeugt.

Die longitudinale Ausdehnung des Bessel-Profils hinter dem Axicon zpy; ist fiir eine

konstante Wellenldnge A der Laserstrahlung durch den Basiswinkel 05y des Axicons, dem
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5.1 Ré&umliche Strahlformung: Erzeugung eines Bessel-Profils

Axicon Ax Plan-konvex Linse L1 Plan-konvex Linse L2
f,=175mm f, =254 mm

ZB,Sek = ZB
>
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I
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Abbildung 5.2 — Schematische Darstellung der Erzeugung eines Bessel-Profils mithilfe eines Axi-
cons (Ax) und des verwendeten Optiksystems zur Verkleinerung des Bessel-Profils hinter dem
Axicon zp,; mithilfe von zwei plan-konvexen Linsen L1 und L2. rgaus Radius GauB-Profil; Oa:
Basiswinkel Axicon; f1, fo: Brennweiten der Linsen L1 bzw. L2; zgex bzw. zp: Verkleinerte longi-
tudinale Ausdehnung des Bessel-Profils.

Brechungsindex nay sowie dem Strahlradius des Gauf-Strahls rgaug vor dem Axicon be-
stimmt und kann mithilfe von Gleichung 5.1 berechnet werden [112].

TGauBl
2Pri = ;v 5.1
an(nAx - 1) ( )
Der transversale Durchmesser (1/e?) des Bessel-Profils 2wp py; wird mit Gleichung 5.2 ab-
geschétzt. Eine analytische Formulierung des transversalen Intensitétsprofils auf Grund-
lage der nullten und ersten Ordnung der Bessel-Funktion befindet sich in [112].

1,2)

7Tan(nAx - 1) (52)

2wp pri &
Geméf den Gleichungen 5.1 und 5.2 kann demnach die longitudinale Ausdehnung des
Bessel-Profils zp,; durch Einstellen des Radius des GauB-Profils rqaug unabhéngig vom
transversalen Durchmesser des Bessel-Profils 2wp pyi eingestellt werden. Dariiber hinaus
bietet das Bessel-Profil durch die Interferenz der konisch zusammengefiithrten Wellenfron-
ten den Vorteil, dass beispielsweise abschirmende Effekte bei der Materialbearbeitung im
vorderen Teil des Bessel-Profils fiir die Intensititsverteilung am hinteren Ende des Bessel-
Profils vermieden werden kénnen.

Verwendet wird ein Axicon aus Quarzglas nax = 1,45 fiir Apymp = 800 nm mit Basis-
winkel fax = 5°. Der Radius des verwendeten GauB-Profils betrégt rgaug = 3 mm, sodass
mithilfe von Gleichung 5.1 die longitudinale Ausdehnung des Bessel-Profils zp,; = 76 mm
berechnet wird. Zur Erreichung hinreichend grofier Intensitéiten fiir das Einsetzen nicht-
linearer Ionisationseffekte fiir die Materialmodifikation wird das hinter dem Axicon er-
zeugte Bessel-Profil durch zwei Linsen L1 und L2 verkleinert in der Brennebene der Linse
L2 abgebildet, siche Abb. 5.2. Der Faktor der Verkleinerung V' ist proportional zum Ver-
héltnis der Brennweiten V = f5/f1 und betrigt fiir die in diesem Kapitel verwendeten
Linsen L1 und L2 mit f; = 175 mm bzw. fy = 25,4 mm circa V =~ 1/7. Zur Berechnung
der longitudinalen Ausdehnung zp und des transversalen Durchmessers 2wp des abgebil-

deten priméren Bessel-Profils wird der Basiswinkel 0§ des virtuellen Axicons berechnet.
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5.1 Ré&umliche Strahlformung: Erzeugung eines Bessel-Profils

Mithilfe von Gleichung 5.1 wird mit den Basiswinkel des virtuellen Axicons die longitudi-
nale und transversale Ausdehnung des verkleinerten Bessel-Profils zu zp = 0,85 mm und
2wp = 1,1 pm berechnet.

Die in diesem Kapitel verwendeten Optikkomponenten und die daraus resultierenden
Dimensionen des abgebildeten Bessel-Profils in der Brennebene der Linse L2 sind in Tabelle

5.1 zusammengefasst.

Bezeichnung Formelzeichen Wert
Basiswinkel Axicon Oax 5°

Brennweite Linse L1, plan-konvex f1 175 mm
Brennweite Linse L2, plan- konvex fa 25,4 mm

Material Axicon: Quarzglas NAx 1,45

Radius Gauf3-Profil T'Gau 3 mm
Longitudinale Ausdehnung Bessel-Profil ZB 0,85 mm
Transversaler Durchmesser Bessel-Profil 2wp 1,1 pm

Tabelle 5.1 — Verwendete Optikkomponenten zur rdumlichen Strahlformung und resultierende
Dimensionen des erzeugten Bessel-Profils.

5.1.2 Charakterisierung des rdumlichen Bessel-Profils

Zur Durchfithrung von Messungen mittels Pump-Probe-Schattenfotografie mit der Ver-
wendung eines raumlichen Bessel-Profils, wird analog zu Kapitel 4 die Strahlquelle , Li-
bra‘ verwendet. In dem experimentellen Aufbau fiir die Pump-Probe-Schattenfotografie
(Abb. 4.2) wird dabei das Mikroskopobjektiv (MO 2) zur Fokussierung des Pump-Pulses
durch das in Abb. 5.2 dargestellte Optiksystem zur Erzeugung des Bessel-Profils ersetzt.
Zur Charakterisierung des rdaumlichen Strahlprofils wird das Bessel-Profil mithilfe eines
Mikroskopobjektivs (MO, Vergrofierung 20x, NA = 0,46) und einer plan-konvexen Linse
mit Brennweite fapp, = 200 mm auf den CCD-Chip einer Strahlprofilkamera!® mit einem
Dynamikbereich von 12bit abgebildet. Der verwendete Versuchsaufbau zur Strahlcharak-
terisierung ist schematisch in Abb. 5.3 (a) dargestellt.

(a) Versuchsaufbau zur Charakterisierung des Strahlprofils (D) Transversales Strahlprofil in xy-Ebene

Bessel-Profil

Abbildung 5.3 — Charakterisierung des erzeugten Bessel-Profils. (a) Schematische Darstellung
des Versuchsaufbaus zur Charakterisierung des rdumlichen Strahlprofils mithilfe eines Mikrosko-
pobjektivs (MO), einer plan-konvexen Linse Lapp, mit Brennweite fap, sowie einer CCD-Kamera.
(b) Bessel-Profil in der zy-Ebene fiir z = 160 pm.

5Spiricon SP620, Ophir
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5.1 Ré&umliche Strahlformung: Erzeugung eines Bessel-Profils

Der ermittelte transversale Durchmesser des Bessel-Profils (1/¢?) betrigt 2wp = 1,1 um,
siche Abb. 5.3 (b). Somit entspricht der Durchmesser dem mithilfe von Gleichung 5.2
berechneten Durchmesser. Fiir eine Charakterisierung der longitudinalen Intensitétsver-
teilung des Bessel-Profils, wird das Optiksystem zur Strahlcharakterisierung relativ zur
Position des Bessel-Profils mithilfe einer Linearachse verschoben. Hierbei ist z = 0 pum
als die longitudinale Position definiert, fiir die das erste Mal eine Intensitit grofier als das
statistische Rauschen ermittelt wird.

Um die longitudinale Intensitidtsverteilung entlang der Propagationsrichtung der Laser-
strahlung zu charakterisieren, wird das laterale Strahlprofil an longitudinalen Positionen
z = 0 bis 1100 pm in Schritten Az = 20 pm gemessen. Das so ermittelte longitudinale
Strahlprofil ist in Abb. 5.4 fir die zz-Ebene dargestellt. Zusdtzlich ist die Intensitit im
Zentrum des Profils © = y = 0 pm fiir alle longitudinalen Positionen z sowie die laterale

Intensitét fiir die Position z = 160 pm dargestellt.

©

T T T
—m— Zentrum laterales Profil beix =y =0

Intensitat I [r. E.]
o
o

— 0 —_
E 10 Laterale Intensitat{ 10 €
% bei z = 160 um %
c 5 5 ¢
i) S
T o 0 %
o o
2 2
T-10 107

0 um 200 ym 400 um 600 um 800 ym 1000 ym O 05 1,0

i u M M M u

z-Position Intensitat I [r. E.]
Abbildung 5.4 - Gemessene longitudinale Intensititsverteilung des erzeugten Bessel-Profils.
Oben: Longitudinale Intensitétsverteilung im Zentrum des Bessel-Profils fiir # = y = 0 ym. Unten:
xz-Ebene. Rechts: Laterales Intensitétsprofil bei z = 160 pm.

Die Intensitit des erzeugten Bessel-Profils ist in longitudinaler Richtung moduliert,
wobei an der Position z = 160 pum das absolutes Maximum des Intensitétsprofils gemessen
wird. Die Modulation kann durch eine abweichende Geometrie der Spitze des verwendeten
Axicons von der ideal konischen Geometrie erkliart werden, die durch das mechanische
Polieren im Herstellungsverfahren des Axicons resultiert [113,114]. Durch die Abrundung
der Axiconspitze wird die Laserstrahlung im Zentralbereich des Axicons im Vergleich zu
den umliegenden Bereichen unterschiedlich gebrochen. Aufgrund dessen tritt nach Propa-
gation der Laserstrahlung durch das Axicon eine Anderung der Interferenz auf, die durch
die beiden Linsen L1 und L2 abgebildet wird. Das Hohenprofil des Zentralbereichs des
verwendeten Axicons (Ax) wird mittels Laser-Scanning-Mikroskopie ermittelt und ist in
Abb. 5.5 (a) dargestellt. Hierbei bezeichnet # = 0 pm das Zentrum des Axicons.

Innerhalb eines rdaumlichen Bereiches von 0, = + 300 gm um das Zentrum des Axicons
weicht die gemessene Geometrie von der idealen Spitzengeometrie ab. Zum Vergleich der
experimentell ermittelten longitudinalen Intensitdtsverteilung mit der idealen Intensitéts-

verteilung fiir eine ideale Geometrie der Axiconspitze, wird mit Gleichung 5.3 die Intensitét
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Abbildung 5.5 — (a) Hohenprofil des verwendeten Axicons ermittelt durch Laser-Scanning-
Mikroskopie im Vergleich mit einer idealen Geometrie des Zentralbereichs des Axicons (gestrichelte
Linie). (b) Vergleich berechnete und experimentell ermittelte longitudinale Intensititsverteilung.

im Zentrum des Bessel-Profils in Abhéngigkeit der z-Position berechnet [112,115].

I(z) = —87TEP("AX ~ Dlax = exp (—2 <i> 2) (5.3)

TPump)\PumprGauB ZB ZB

Die Pulsenergie Ep in Gleichung 5.3 wird fiir einen direkten Vergleich mit den Messda-
ten so gewéhlt, dass die Spitzenintensitét des Bessel-Profils 0,671y betréigt. Die berech-
nete longitudinale Intensitéitsverteilung ist mit den experimentellen Messdaten in Abb.
5.5 (b) dargestellt. Die longitudinale Ausdehnung des Bessel-Profils wird iiber die Halb-
wertsbreite (FWHM) der Verteilung zu zp = 660 pm ermittelt. Fiir eine Fokussierung des
Bessel-Profils im Glasvolumen vergrofiert sich die Ausdehnung durch die Brechung an der
Glas-Luft-Grenzfliche um den Wert des Brechungsindex ngas, sodass prinzipiell eine freie
Elektronendichte im kompletten Glasvolumen mit einer Dicke von dglas = 700 pm erzeugt
werden kann.

Durch die Modulation durch die abgerundete Axiconspitze wird im ersten Maximum der
Intensitiatsverteilung eine signifikant grofiere Intensitéit erreicht als an anderen Positionen.
Aufgrund dessen soll durch die Untersuchungen in den folgenden Abschnitten evaluiert
werden, ob durch eine geeignete Wahl der Prozessparameter eine moglichst homogene

Energiedeposition realisiert werden kann.

5.1.3 Experimentelles Vorgehen

Messungen mittels Pump-Probe-Schattenfotografie werden analog zu Kapitel 4 durchge-
fithrt. Um eine Energiedeposition von Eintritts- bis Riickseite im Glasvolumen zu ermog-
lichen, wird das Bessel-Profil moglichst symmetrisch in das Glasvolumen mit einer Dicke
dglas = 700 pm positioniert, was schematisch in Abb. 5.6 dargestellt ist. Das durch den
Brechungsindexunterschied an der Luft-Glas-Grenzfliche verlingerte Intensitéitsprofil ist
in Abb. 5.6 (b) dargestellt.
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5.2  Energiedeposition mit minimaler Puls-Plasma-Wechselwirkung
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Abbildung 5.6 — (a) Schematische Darstellung des Strahlengangs und der Positionierung des
Bessel-Profils im Glasvolumen. (b) Intensititsverteilung im Glasvolumen mit Dicke dgias = 700 pum
und Brechungsindex ngias = 1,5.

5.2 [Energiedeposition mit minimaler Puls-Plasma-
Wechselwirkung

In diesem Abschnitt wird die Energiedeposition im Glasvolumen fiir die Verwendung des
erzeugten Bessel-Profils aus Abschnitt 5.1 fiir eine minimale Puls-Plasma-Wechselwirkung
fiir die Verwendung einer Pulsdauer 7pymp = 80 fs untersucht. Zundchst wird in Ab-
schnitt 5.2.1 zeitaufgelost die Erzeugung einer freien Elektronendichte auf einer Zeitskala
bis tp = 10 ps dargestellt, um Zeitskalen fiir die Anregungsdynamik und das Einsetzen von
Relaxation zu identifizieren. In Abschnitt 5.2.2 wird die Anderung der riumlichen Ener-
giedeposition in Abhéngigkeit der verwendeten Pulsenergie Ep analysiert. Dabei werden
insbesondere Intensitéitsregime fiir das Auftreten von Filamenten und Plasmadefokussie-
rung identifiziert. In Abschnitt 5.2.3 werden die Amplitude und die Lokalisierung der
Energiedeposition fiir die verwendeten Pulsparameter ermittelt und mit auftretenden cha-
rakteristischen Phénomenen zusammengefasst, um die rdumliche Energiedeposition fir

eine minimale Puls-Plasma-Wechselwirkung zu quantifizieren.

5.2.1 Dynamik der Energiedeposition und Identifikation von

Zeitskalen

In Abb. 5.7 ist die zeitliche Entwicklung der Anregung einer freien Elektronendichte mit
dem in Abschnitt 5.1 erzeugten Bessel-Profil fiir 7pymp = 80 fs und Ep = 17 pJ im Glasvo-
lumen mit Dicke dglas = 700 pm fiir Zeitpunkte tp < 10 ps dargestellt. Die Positionierung
des Bessel-Profils ist im vorherigen Abschnitt 5.1 beschrieben.

Der initiale Aufbau der freien Elektronendichte findet bei tp = 0,3 ps im Bereich
z &~ 50 bis 200 pm im Glasvolumen statt. Bis tp = 4ps wird die freie Elektronendich-
te insbesondere an der Position des ersten Intensitdtsmaximums des Bessel-Profils gro-

Ber. Nach tp = 4ps ist das komplette Glasvolumen angeregt, da der Pump-Puls nach
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Abbildung 5.7 — Zeitlicher Aufbau einer freien Elektronendichte im Glasvolumen fiir die Verwen-
dung eines raumliches Bessel-Profils fiir die Pulsdauer mpymp, = 80 fs, Ep = 17 puJ.

dGlas  NGlas/co =~ 4ps vollstandig durch das Glasvolumen propagiert ist. Somit wird ge-
schlussfolgert, dass die Anregung der freien Elektronendichte dem zeitlichen Pump-Puls-
maximum folgt, analog zu der Anregung mit einem GauB-Profil fiir 7pymp = 80 fs in
Kapitel 4. Fiir eine quantitative Erfassung der Zeitskala fiir den Aufbau der freien Elek-
tronendichte ist in Abb. 5.8 fiir Zeitpunkte ¢t p < 10 ps die Amplitude der Energiedeposition
dargestellt. Hierbei ist die Amplitude auf die gesamte Glasdicke dglas = 700 pm bezogen.
Das Maximum bei tp = 4ps entspricht der vollstindigen Anregung des Glasvolumens.
Dariiber hinaus werden zwei verschiedene Zeitregime der Dynamik der Erzeugung der
Energiedeposition identifiziert: Der Aufbau der freien Elektronendichte findet bis ¢ = 4 ps
mit einer grofen Dynamik dp/dtp > 0,1pmay ps~! statt, wihrend die darauffolgende Rela-
xation eine vergleichsweise kleine Dynamik dp/dtp ~ —0,01pmax ps~* aufweist. In diesem
Dynamikbereich ist die Puls-Plasma-Wechselwirkung vernachlissigbhar, da der Pump-Puls
das Glasvolumen verlassen hat. Im weiteren Verlauf dieser Arbeit werden fiir die vollstan-
dige Detektion der rdumlichen Energiedeposition Zeitpunkte ¢p gewihlt, die in der Ndhe
des Maximums der Amplitude mit einer kleinen Dynamik der freien Elektronendichte lie-

gen, fiir 7pymp = 80 fs entspricht dies tp = 4 ps.
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5.2  Energiedeposition mit minimaler Puls-Plasma-Wechselwirkung

Die transversale Ausdehnung der freien Elektronendichte ist im Rahmen der Messge-
nauigkeit iiber die gesamte Glasdicke mit w, ~ 1 pm in etwa konstant und folglich hoch
lokalisiert im Bezug zum Bessel-Profil wp ~ 1 pm. Das Maximum der Amplitude betragt
bei tp = 4 ps circa 0,75pmax und ist damit qualitativ vergleichbar mit der maximal er-
zielten Amplitude mit einem Gauf-Profil. Die quantitative Erfassung der transversalen
Ausdehnung der Elektronendichte und der Amplitude wird in den néchsten Abschnitten
5.2.2 und 5.2.3 diskutiert. Um die Amplitude der Energiedeposition zu vergrofern, wird
im néchsten Schritt die verwendete Pulsenergie Fp variiert.

5.2.2 Identifikation von Intensititsregimen

In Abb. 5.9 ist die Anregung einer freien Elektronendichte fiir Pulsenergien von Ep = 6
bis 550 pJ dargestellt. Der Zeitpunkte tp ~ 4 ps ist fiir alle Pulsenergien Ep so gewéhlt,
dass die Amplitude der Energiedeposition maximal ist, sodass das Glasvolumen komplett
angeregt und die Relaxation der freien Elektronendichte klein ist, siehe Abschnitt 5.2.1.
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Abbildung 5.9 — Charakteristische Intensitédtsregime I bis IV der Energiedeposition mit ei-
nem Bessel-Profil in Abhéngigkeit von der Pulsenergie Ep fiir eine minimale Puls-Plasma-
Wechselwirkung mit 7pymp = 80 fs ermittelt durch zeitaufgeloste Pump-Probe-Schattenfotografie.
Glasdicke dglas = 700 pm. Der Zeitpunkt der Analyse der freien Elektronendichte wird jeweils zu
tp ~ 4 ps gewdhlt.

In Abhéngigkeit der Pulsenergie Ep werden deutliche Unterschiede in der rdumlichen
Energiedeposition festgestellt, was ebenfalls in [116] publiziert worden ist. Insbesondere
findet fiir groBere Pulsenergien Ep aufgrund der grofleren Intensitét eine signifikante Ener-
giedeposition auerhalb des Zentrums des Bessel-Profils statt. Die beobachteten Phdnome-
ne werden in vier Intensitédtsregime I bis IV eingeteilt, die jeweils durch charakteristische
Eigenschaften hinsichtlich der Amplitude und die Lokalisierung der Energiedeposition ge-
kennzeichnet sind. Im Folgenden werden die Intensitétsregime beschrieben.

Intensitétsregime I: Fiir Ep = 6 pJ ist aufgrund der kleinen Intensitit die Anregung un-
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5.2 Energiedeposition mit minimaler Puls-Plasma-Wechselwirkung

zusammenhéngend und insbesondere nicht tiber das komplette Glasvolumen ausgedehnt.
Die Amplitude ist im Vergleich zu den anderen Intensititsregimen klein, wihrend die Ener-
giedeposition im Zentrum des Bessel-Profils stattfindet, sodass eine grofie Lokalisierung
der Energiedeposition folgt.

Intensitétsregime II: Die Energiedeposition findet fir Ep = 23 pJ im Wesentlichen
durch das transversale Zentrum des Bessel-Profils iiber das gesamte Glasvolumen statt.
Eine quantitative Darstellung der Amplitude und der transversalen Ausdehnung der Elek-
tronendichte w), ist in Abb. 5.10 dargestellt. Zusitzlich ist in (a) fiir einen direkten Ver-
gleich die longitudinale Intensitéitsverteilung des Bessel-Profils im lateralen Zentrum o = 0
dargestellt. Fiir Ep = 23 pJ findet eine ausgeprigte Energiedeposition im ersten lokalen
Maximum des Bessel-Profils statt. Fiir einen Vergleich mit einer kleineren Pulsenergie
des Intensitiatsregimes II, sind Amplitude und Lokalisierung der Energiedeposition fiir
Ep =17 pJ dargestellt. Fiir Ep = 17 pJ ist die freie Elektronendichte im Vergleich zu 23
i iiber das Glasvolumen homogener. Dartiber hinaus ist fiir Fp = 17 pJ im Rahmen der
statistischen Schwankungen die Breite der Anregung w, ~ 1,0 um in etwa genauso breit
wie das Bessel-Profil. Fiir Ep = 23 pJ ist die transversale Breite w, ~ 1,5 pym grofer.
Die Lokalisierung ist demnach in diesem Intensitédtsregime grofi und die Amplitude der
Energiedeposition moderat.
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Abbildung 5.10 - (a) Freie Elektronendichte p und (b) transversale Breite der freien Elektronen-
dichte w), fiir Pulsenergien Ep des Intensititsregimes II fiir die Verwendung eines Bessel-Profils
fiir 7pump = 80 fs. In (a) ist zusétzlich die longitudinale Intensitétsverteilung im lateralen Zentrum
des Bessel-Profils x = 0 dargestellt.

Intensitédtsregime III: Fiir Ep = 55 pJ wird an drei Positionen eine verbreiterte Ener-
giedeposition beobachtet, was einen Hinweis auf Plasmadefokussierung darstellt und im
Folgenden diskutiert wird. Die lokale Transmissionsénderung AT /Tj bzw. die freie Elektro-
nendichte p und die transversale Breite w, der Energiedeposition sind fiir alle z-Positionen
in Abb. 5.11 dargestellt.

Die Amplitude der Transmissionsianderung, Abb. 5.11 (b), weist vier lokale Maxima
mit Werten bis 0,80pmax auf. Die z-Positionen der Maxima stimmen mit den lokalen In-
tensitdtsmaxima des Bessel-Profils iiberein, sodass die Modulation der Amplitude durch
das inhomogene Strahlprofil erklért werden kann. Die transversale Breite der Energied-
eposition, Abb. 5.11 (c), vergrofert sich an Positionen hinter den lokalen Maxima der

Amplitude von w, = 4 pm auf 6 pm. Die transversale Breite erreicht den Maximalwert
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circa Az = 57 pm hinter dem Maximum der Amplitude. Der rdaumliche Versatz Az ist
ein Hinweis auf Plasmadefokussierung, siche Kapitel 4. Fiir das zweite Maximum der Am-
plitude und der transversalen Breite der Energiedeposition ist der rdumliche Versatz mit
Az = 80 pm grofier als beim ersten Intensitdtsmaximum. Dies wird erklart durch eine
schwéchere Plasmadefokussierung, da die lokale freie Elektronendichte aufgrund der klei-
neren Intensitit kleiner ist im Vergleich zum ersten Intensitdtsmaximum. Der rdumliche
Versatz zwischen dem dritten Maximum der Amplitude und dem dritten Maximum der
transversalen Breite betrdgt Az = 80 pm und ist demnach vergleichbar mit dem Versatz

fiir das zweite Maximum, da die lokale Intensitét vergleichbar grof} ist.

Filament Ep=55ud,t,=4ps

(a) - 7 IO 0,6pmax

(b)

Ep =55
—=— Intensitatsprofil

-
T

Freie Elektronen-
dichte p [Prax
Intensitat I [I,]

—
O
~

Ep =55 pJ

Transversale
Breite w,, [um]

2. Max.

1. Max.

3. Maxf

200 ym 300 ym 400 ym 500 um 600 um 700 ym
z-Position

Abbildung 5.11 — (a) Freie Elektronendichte im Glasvolumen im Intensitétsregime III fiir ein
Bessel-Profil mit 7pymp = 80 fs, Ep = 55 pJ. (b) Freie Elektronendichte p in Abhéngigkeit der
longitudinalen Position z. Zusétzlich ist die longitudinale Intensitétsverteilung des Zentrums des
Bessel-Profils dargestellt. (c) Breite der Anregung w, fiir die freie Elektronendichte aus (a).

Intensitétsregime IV: Fiur Ep = 250 pJ wird insbesondere innerhalb an der ersten Half-
te des Glasvolumens z < 350 pm eine dezentrale, konische Energiedeposition fiir  # 0
beobachtet. Die lokale Intensitét ist fiir diesen Fall in den transversalen Nebenmaxima des
Bessel-Profils so grof}, dass auBerhalb des Zentralmaximums des Bessel-Profils (x = 0) eine
freie Elektronendichte erzeugt wird. Des Weiteren treten Ansétze von Filamenten auf. Fir
eine weitere Vergroferung der Pulsenergie Ep = 550 pJ vergrofiert sich die transversale
Ausdehnung des konischen Bereichs weiter und eine groffie Anzahl von Filamenten tritt
auf. In diesem Intensitiatsregime ist die Amplitude der Energiedeposition grof}, wihrend

die Lokalisierung sehr klein ist.

5.2.3 Amplitude und Lokalisierung der Energiedeposition

Die Amplitude A und Lokalisierung L der Energiedeposition sind in Abb. 5.12 quantitativ
fiir die Pulsdauer 7pymp = 80 fs fiir die verwendeten Pulsenergien Ep = 6 puJ bis 550 fuJ
dargestellt. Die Werte werden dabei analog zu Kapitel 4 ermittelt. Dabei sei angemerkt,
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5.2  Energiedeposition mit minimaler Puls-Plasma-Wechselwirkung

dass die Lokalisierung nicht direkt mit der Lokalisierung des Gauf3-Profils vergleichen wer-
den kann, da sie sich auf das jeweilige verwendete Strahlprofil beziehen. Anhand dieser
Auswertungsmethode sollen fundamentale Korrelationen der Amplitude und Lokalisierung
der Energiedeposition fiir die jeweilige spezifische Strahlform identifiziert werden. Als Kri-
terium fiir eine prézise Energiedeposition wird L > —1 verwendet und fiir eine effiziente

Energiedeposition A > 0,6.
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Abbildung 5.12 - Amplitude und Lokalisierung der Energiedeposition fiir die Verwendung eines
Bessel-Profils mit Pulsdauer 7pymp = 80 fs fiir Pulsenergien von Ep = 6 pJ bis 550 pJ. Durch
auftretende charakteristische Phianomene wird die Energiedeposition in charakteristische Intensi-
tétsregime I bis IV eingeteilt.

Im Intensitédtsregime I ist die Lokalisierung der Energiedeposition maximal, wéhrend
die Amplitude A < 0,1 klein ist. Im Intensitétsregime II ist die Energiedeposition in Bezug
zur Bessel-Intensitéitsverteilung nach wie hoch lokalisiert. Die Amplitude der Energiedepo-
sition ist mit A < 0,5 vergleichbar groff mit der Energiedeposition fiir ein GauB-Profil (siche
Kapitel 4). Allerdings wird beim Gau$-Profil fur diese Amplituden bereits eine signifikante
Verkleinerung der Lokalisierung durch das Auftreten von Filamente festgestellt. Demzu-
folge wird mit dem verwendeten Bessel-Profil fiir Pulsenergien im Intensitdtsregime IT
bereits eine vergleichsweise hohe Lokalisierung der Energiedeposition mit moderater Am-
plitude im Vergleich zum GauB-Profil erzielt. Das Intensitétsregime II stellt demnach den
Arbeitsbereich fiir eine circa wp ~ 1 pum breite Energiedeposition dar, die entlang des
gesamten Glasvolumens mit Dicke dglas = 700 pum ausgedehnt ist. Fiir eine Vergrofierung
der Amplitude durch Vergrofierung der Pulsenergie Ep treten fiir das Bessel-Profil Plas-
madefokussierung und Filamente auf, die zu einer Verkleinerung der Lokalisierung der
Energiedeposition fiihren (Intensititsregime III, IV). Eine Vergroferung der Amplitude
der Energiedeposition ist in diesen Intensitétsregimen in Hinblick auf die Verkleinerung
der rdumlichen Lokalisierung nicht zielfiihrend, da Plasmadefokussierung aufgrund der
Vergroflerung der Breite der Energiedeposition eine weitere Vergroflerung der Amplitude
verhindert.

Aufgrund dessen wird im néchsten Schritt fiir eine Anpassung der raumlichen Energied-

eposition die Puls-Plasma-Wechselwirkung vergroert. Dazu wird die Pulsdauer 7pymp des
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Pump-Pulses vergrofiert und der Einfluss auf die Amplitude und die rdumliche Lokalisie-
rung der Energiedeposition ermittelt. Durch das Vergréfern der Pulsdauer 7pymp, wird die
Intensititsschwelle aufgrund der effektiveren Avalanche-Tonisation kleiner, siche Kapitel 3.
Folglich kénnen kleinere Intensitéten fiir eine hinreichende Energiedeposition im Vergleich
21 TPump = 80 fs verwendet werden, sodass intensitdtsabhingige nicht-lineare Effekte wie
Plasmadefokussierung und die Entstehung von Filamenten prinzipiell vermieden werden

konnen.

5.3 Energiedeposition fiir Vergroflerung der Puls-

Plasma-Wechselwirkung

In diesem Abschnitt wird die Energiedeposition fiir eine VergroBerung der Puls-Plasma-
Wechselwirkung durch eine VergroBerung der Pulsdauer 7pymp quantifiziert. In Abschnitt
5.3.1 wird die initiale Anregungsdynamik und die relevante Zeitskala fir die raumli-
che Energiedeposition quantifiziert. In Abschnitt 5.3.2 werden auftretende nicht-lineare
Propagationseffekte Plasmadefokussierung und Filamentbildung hinsichtlich charakteris-
tischer Merkmale und der Dynamik untersucht. In Abschnitt 5.3.3 werden Pulsdauerregime
identifiziert, die jeweils eine charakteristische raumliche Energiedeposition aufweisen. Ab-
schlieffend wird in Abschnitt 5.3.4 die Amplitude und Lokalisierung der Energiedeposition
quantitativ analysiert, um den Einfluss der Puls-Plasma-Wechselwirkung die rdumliche
Energiedeposition zu ermitteln.

5.3.1 Dynamik der Energiedeposition und charakteristische
Zeitskalen

In diesem Abschnitt wird zeit- und ortsaufgelost die Energiedeposition im Volumen fiir
die Verwendung von Pulsdauern 7pyy,p > 1 ps untersucht und charakteristische Propaga-
tionsphanomene identifiziert. In Abb. 5.13 ist die Erzeugung einer freien Elektronendichte
fiir die Pulsdauern 7pyy,p = 1 und 3 ps fiir Zeitpunkte bis {p = 10 ps nach initialer
Anregung dargestellt.

Fiir 7pymp = 1 ps und Ep = 55 pJ findet die initiale Erzeugung der freien Elektro-
nendichte von der Eintrittsseite (z = 0) bis etwa zur Position z = 175 pm im Volumen
statt und breitet sich fiir grofere Zeitpunkte ¢p entlang der Propagationsrichtung der
Laserstrahlung in +z-Richtung aus. Die freie Elektronendichte ist nach ¢tp ~ 3,5 ps von
Eintritts- bis Austrittsseite des Glasvolumens angeregt. Analog zu den Ergebnissen in Ka-
pitel 4 wird geschlussfolgert, dass die Erzeugung der freien Elektronendichte primér durch
das zeitliche Pulsmaximum stattfindet.

Fiir 7pymp = 3 ps und Ep = 196 pJ wird die initiale Erzeugung der freien Elektronen-
dichte an der Position des ersten Maximums des Bessel-Profils z ~ 200 pm beobachtet.
Fiir spétere Zeitpunkte tp nach der initialen Anregung findet die Erzeugung der frei-
en Elektronendichte zum einen entgegen der Pump-Propagationsrichtung in —z-Richtung
und zum anderen in +z-Richtung statt. Nach circa tp = 5 ps ist die Elektronendichte

von Eintritts- bis Austrittsseite ausgedehnt. Die Erzeugung der freien Elektronendichte
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Abbildung 5.13 — Zeitlicher Aufbau einer freien Elektronendichte fiir Zeitpunkte bis tp = 10 ps
zur Identifikation der Anregungsdynamik in Abhéngigkeit der Pulsdauer 7pymp. (a) Aufbau in 4-2-
Richtung fir 7pymp = 1 ps, Ep = 55 f1J, Tprobe = 1 ps. (b) Aufbau in —z- und +z-Richtung fiir
TPump = 3 PS, Ep = 196 pJ, Tprope = 80 fs.

an der Austrittsseite z > 650 pm ist zwischen tp = 5 und 10 ps abgeschlossen, sodass
insgesamt die Erzeugung fiir 7pymp = 3 ps iiber einen lingeren Zeitraum stattfindet als
fiilr 7pump = 1 ps. Die Ausbreitungsrichtung in —z- und +z-Richtung und die Dauer der
Anregung weisen darauf hin, dass die zeitlich steigende Pulsflanke bereits eine freie Elek-
tronendichte erzeugt, was mit dem ,,moving breakdown“-Modell in Kapitel 4 erklart wird.
Fiir 7pymp = 3 ps und Ep = 196 pJ wird fiir Zeitpunkte t{p > 4 ps an den Positionen
der lokalen Intensitdtsmaxima des Bessel-Profils eine Verbreiterung der freien Elektronen-
dichte in lateraler Richtung beobachtet, die vergleichbar mit der Plasmadefokussierung des
Intensitédtsregimes III in Abb. 5.9 fiir 7pymp = 80 fs ist. Im Gegensatz dazu findet die Ver-
breiterung fiir 7pymp = 3 ps zeitlich erst nachdem das Glasvolumen vollstédndig angeregt
wurde statt. Des Weiteren sind die longitudinalen Positionen der Maxima der Intensitéts-
verteilung und der Maxima der transversalen Breite w, der freien Elektronendichte gleich.
Eine detaillierte Analyse der Plasmadefokussierung sowie eine quantitative Analyse von
Amplitude und transversaler Breite der Energiedeposition finden weiter unten statt.

In Abb. 5.14 ist die tiber das gesamte Glasvolumen gemittelte erzeugte freie Elektro-
nendichte im Zentrum des Bessel-Profils fiir £ = 0 pm in Abhéngigkeit des Zeitpunkts
tp nach initialer Anregung fiir die Pulsdauern mpymp = 1, 3, 7 und 9 ps dargestellt. Die
Pulsenergie Ep wird dabei fiir jede Pulsdauer 7pymp angepasst, damit jeweils die Inten-
sitdtsschwelle fiir die Erzeugung einer freien Elektronendichte erreicht wird und die freie
Elektronendichte von Ein- bis Austrittsseite ausgedehnt ist.

Fiir 7pump = 1 ps wird die groite freie Elektronendichte zum Zeitpunkt tp = 4,5 ps
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Abbildung 5.14 - Zeitliche Entwicklung der freien Elektronendichte fiir verschiedene Pulsdauern
Tpump = 1, 3, 7 und 9 ps bzw. unterschiedlich ausgepriigte Puls-Plasma-Wechselwirkungen zur
Identifikation der Zeitskalen der Energiedeposition sowie von Zeitregimen mit hoher und kleiner
Dynamik der freien Elektronendichte.

ermittelt. Demnach findet eine Erzeugung der freien Elektronendichte noch statt nachdem
das zeitliche Pulsmaximum durch das komplette Glasvolumen propagiert ist. Das Maxi-
mum der freien Elektronendichte wird fiir die Pulsdauern 7pymp, = 3, 7 und 9 ps zu den
Zeitpunkten tp = 7, 15 bzw. 20,5 ps erreicht. Da die Erzeugung der freien Elektronendich-
te iiber einen gréfleren Zeitraum stattfindet je grofier die Pulsdauer 7pymp gewéhlt wird,
verkleinert sich die Anregungsdynamik. Analog zu Kapitel 4 kann durch die raumlichen
Ausdehnung des Laserpulses [, die initiale Erzeugung einer freien Elektronendichte durch
die zeitlich steigende Pulsflanke erklart werden. Anhand der Abhéngigkeit der Erzeugungs-
dynamik von der Pulsdauer 7pymp, kann das notwendige Zeitintervall fiir den vollsténdigen
Aufbau der freien Elektronendichte Ataymau empirisch iiber Atauman = 27Pump + 1 ps fiir
Pulsdauern mpump < 9 ps abgeschitzt werden. Demzufolge kann ebenfalls die Zeitdauer
der Puls-Plasma-Wechselwirkung mit Ataygay approximiert werden.

5.3.2 Identifikation von Intensitatsregimen

In diesem Abschnitt wird der Einfluss der vergrofierten Puls-Plasma-Wechselwirkung auf
die rdumliche Energiedeposition evaluiert, indem die freie Elektronendichte und die rdum-
liche Lokalisierung in die in Abschnitt 5.2.2 definierten Intensitétsregimen I bis IV einge-
ordnet werden. In Abb. 5.15 sind représentative Messungen der freien Elektronendichte
mittels Pump-Probe-Schattenfotografie fiir die Pulsdauern 7pymp = 1, 5 und 7 ps sowie die
quantitativ erfassten Werte fiir die ortsabhéngige freie Elektronendichte p sowie die trans-
versale Ausdehnung der freien Elektronendichte w, dargestellt. Dabei sind die Zeitpunkte
jeweils als Maximum der mittleren freien Elektronendichte gewéhlt (siche Abb. 5.14).
Fiir das Intensitdtsregime I, hier exemplarisch fiir 7pymp = 7 ps und Ep = 23 pJ,
ist die freie Elektronendichte unzusammenhéngend oder erstreckt sich nicht {iber das
komplette Glasvolumen. Dies ist charakteristisch fiir eine zu kleine Pulsenergie Ep. Die

maximale freie Elektronendichte betriagt circa 0,45pmax und die transversale Ausdeh-
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Abbildung 5.15 - (a) Intensitéitsregime I bis IIT der raumlichen Energiedeposition im Glasvolu-
men mit einem Bessel-Profil in Abhéngigkeit von Ep fiir Pulsdauern 7pymp, > 1 ps. Die Zeitpunkte
sind jeweils so gewihlt, dass die maximale freie Elektronendichte gemessen wird (siche Abb. 5.14).
(b) Freie Elektronendichte fiir die Messungen in (a). (c) Transversale Breite der freien Elektronen-
dichte w, fiir die Messung aus (a).

nung w, entspricht im Rahmen der Messgenauigkeit der Breite des Bessel-Profils. Im
Intensitédtsregime II, hier beispielhaft fiir 7pymp = 1 ps und Ep = 55 pJ, ist die freie
Elektronendichte nahezu gleichformig und homogen tiber das komplette Glasvolumen aus-
gedehnt, wobei die freie Elektronendichte 0,80pmax betriagt. Die transversale Breite betrigt
in etwa w, = 2 pum. Fiir das Intensitatsregime III werden fiir groBe Pulsenergien Ep lokal
freie Elektronendichten > 0,95p,,.x ermittelt und an Positionen der lokalen Intensitidtsma-
xima des Bessel-Profils Verbreiterungen der transversalen Ausdehnung bis zu w, = 7 pm
festgestellt, die durch Plasmadefokussierung erkliart werden konnen. Weitere nicht-lineare
Phénomene wie beispielsweise Filamente werden fiir 7pymp > 1 ps fiir Ep < 550 puJ nicht
festgestellt, sodass das Intensititsregime IV (siehe Abb. 5.9) in der weiteren Diskussion
nicht berticksichtigt wird. Eine detaillierte, quantitative Analyse der Intensititsregime I
bis IIT findet im folgenden Abschnitt statt.

5.3.3 Quantifizierung der Plasmadefokussierung

Die auftretende Plasmadefokussierung verkleinert die Lokalisierung der Energiedeposition
signifikant. In diesem Abschnitt wird die Abhéngigkeit der Ausprigung der Plasmade-
fokussierung von der Puls-Plasma-Wechselwirkung durch die Wahl der Pulsdauer 7pymp
und Pulsenergie Ep analysiert. Dadurch soll insbesondere die Moglichkeit einer hoch lo-
kalisierten und effizienten Energiedeposition fiir das verwendete Bessel-Profil evaluiert
werden. Zunéchst wird die rdumliche Geometrie der Plasmadefokussierung beschrieben

und anschliefend der zeitliche Aufbau der Plasmadefokussierung untersucht. Durch ei-
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ne quantitative Analyse der Lokalisierung der Plasmadefokussierung in Abhéngigkeit der
verwendeten Pulsdauer 7pymp und Pulsenergie Ep wird der Zusammenhang zwischen der
Ausprigung von Plasmadefokussierung und der Puls-Plasma-Wechselwirkung erarbeitet.

Réaumliche Geometrie der Plasmadefokussierung

In Abb. 5.16 ist ein Detailausschnitt eines Raumbereichs der Plasmadefokussierung aus
Abb. 5.13 fiir Tpymp = 3 ps und Ep = 196 pJ dargestellt. Der Raumbereich entspricht
der Umgebung des ersten Intensitdtsmaximums des Bessel-Profils, siehe Abb. 5.13. Die

Grauskala der Darstellung ist dabei zur Kontrastvergréfierung im Vergleich zu Abb. 5.13

angepasst.
1. Nebenmaximum tranlsversales Bessel-Profil Toump = 3PS, Ep = 196 1J, tp = 16 ps
193 pm T 20 ym
! j— ]
Freie Elektronendichte p groR - An; <0 Freie Elektronendichte p klein > Angg >0 0 Pmax
- Einsetzen Plasmadefokussierung - Verschwindende Plasmadefokussierung

Abbildung 5.16 — Vergroerte Darstellung der Plasmadefokussierung in der Umgebung des ersten
Maximums des Bessel-Profils fiir 7pymp = 3 ps und Ep = 196 pJ. Zeitpunkt nach initialer Anregung
tp = 16 ps, Tprobe = 80 fs.

AufBerhalb des lateralen Zentrums des Bessel-Profils (z = 0) wird ein zweiter, rdumlich
getrennter Anregungsbereich identifiziert, der an allen longitudinalen z-Positionen parallel
zur zentralen freien Elektronendichte beobachtet wird. Dieser Effekt wird von Polesana et
al. in numerischen Simulationen der Strahlpropagation eines Bessel-Profils im Glasvolu-
men unter Berticksichtigung von Plasmadefokussierung durch die Erzeugung einer kriti-
schen freien Elektronendichte beschrieben [21]. Die Erzeugung der freien Elektronendichte
findet durch das erste Nebenmaximum der transversalen Intensitiatsverteilung statt. Durch
die qualitative Ubereinstimmung der Phéinomene, kann der lateral verbreiterte Bereich der
freien Elektronendichte durch Plasmadefokussierung erklért werden.

Zeitlicher Aufbau der Plasmadefokussierung

In Abb. 5.13 ist fiir Tpymp = 3 ps und Ep = 196 uJ gezeigt, dass der Aufbau der Plasmade-
fokussierung zeitlich nach der Anregung des Zentrums des Bessel-Profils x = 0 stattfindet.
Fiir eine detaillierte Analyse der zeitlichen Evolution der Plasmadefokussierung ist in Abb.
5.17 die Plasmadefokussierung fiir Zeitpunkte tp = 4 bis 9,5 ps nach initialer Anregung
fiir eine Pulsdauer 7pymp = 3 ps und Pulsenergie Ep = 550 pJ dargestellt. Die Pulsenergie
ist so gewahlt, dass eine moglichst deutliche Ausprigung der Plasmadefokussierung resul-
tiert. Fiir 7pymp = 3 ps findet die laterale Verbreiterung der freien Elektronendichte in den
lokalen Intensititsmaxima des Bessel-Profils bei z ~ 180 pm von tp = 4 bis 9,5 ps statt.
Dartiber hinaus wird in den d&ufieren Regionen der Plasmadefokussierung eine schweifartige
Anregung beobachtet, die auf die Entstehung von Filamenten hinweist. Bei tp = 9,5 ps ist
die Anregung in den verbreiterten Bereichen abgeschlossen. Die transversale Ausdehnung
im ersten Intensitdtsmaximum betrigt etwa w, = 28 pm und ist deutlich breiter als an

der Eintrittsseite bei z < 50 pm mit w, = 5 pm.
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Abbildung 5.17 — Zeitlicher Aufbau der Plasmadefokussierung in der Umgebung der lokalen
Intensitédtsmaxima der Intensitétsverteilung des Bessel-Profils fiir 7pym, = 3 ps, Ep = 550 pJ fiir
Zeitpunkte tp = 4 ps bis 9,5 ps nach initialer Anregung.

Plasmadefokussierung in Abhéngigkeit der Puls-Plasma-Wechselwirkung

Die Ausprigung der Plasmadefokussierung bzw. die transversale Ausdehnung der freien
Elektronendichte w, ist durch die Puls-Plasma-Wechselwirkung bestimmt, sodass im Fol-
genden der Einfluss von Pulsdauer 7pymp und Pulsenergie Ep untersucht wird. In Abb.
5.18 ist die erzeugte freie Elektronendichte fiir Pulsdauern im Intervall 2ps < 7pymp < 9ps
dargestellt, wobei die Pulsenergien jeweils so gewéhlt werden, dass die Plasmadefokussie-

rung hinreichend ausgeprigt ist.

0 OYGﬁFaX

Ep = 147 pJ, tp = 20 ps|

2 ps

Ep =380 pJ, tp = 20 ps

3PS | —— A —
5PS | ——— R —————
7 pS | e R ———

Pulsdauer tp,p,

Ep =287 pJtp = 15 ps

Ep =380 pJ, tp = 15 ps!

Ep =380 pJ, ty = 28 ps|
9ps| ;= . __P e war.

| 1 i 1 ! 1 | 1 " I L i !
z=0um 100 pm 200 um 300 um 400 pm 500 um 600 ym 700 um

Abbildung 5.18 — Réumlichen Geometrie und Ausprigung der Plasmadefokussierung fiir ein
Bessel-Profil in Abhéngigkeit der Pulsdauer fiir 7pymp = 2 bis 9 ps. Die Pulsenergie Ep ist jeweils so
gewdhlt, dass die Plasmadefokussierung moglichst stark ausgeprégt ist. Die Zeitpunkte sind jeweils
so gewdhlt, dass die Plasmadefokussierung vollstindig aufgebaut ist und noch keine signifikante

Relaxation eingesetzt hat.

Fiir alle untersuchten Pulsdauern im Intervall 2 ps < 7pymp < 9 ps ist die Geometrie

der Plasmadefokussierung qualitativ vergleichbar. Die Schwelle fiir das Auftreten von Plas-
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madefokussierung ist dabei fiir die untersuchten Pulsdauern 7pymp unterschiedlich, sodass
im Folgenden fiir die verwendeten Pulsdauern die Abhéngigkeit der Plasmadefokussierung
von der Pulsenergien Ep quantitativ analysiert wird.

Die transversale Ausdehnung w, der freien Elektronendichte wird wie im Folgenden be-
schrieben quantitativ ausgewertet. Zunéchst wird die transversale Ausdehnung w,, fiir alle
z-Positionen in einem Histogramm dargestellt, siche Abb. 5.19 représentativ fir 7pymp =
3ps, Ep = 550 pJ zum Zeitpunkt ¢p = 9,5 ps nach initialer Anregung. Das Histogramm ist
durch drei Messgrofien charakterisiert: Das Maximum entspricht der héufigsten transver-
salen Ausdehnung w,. Die Breite der Verteilung!6 ist ein Maf fiir die grofte bzw. kleinste
transversale Ausdehnung freien der Elektronendichte. Die Breite der ermittelten Verteilung
in positiver Richtung ist demnach ein Ma8 fiir die Ausprigung der Plasmadefokussierung.
Je breiter die Verteilung in positiver Richtung, desto stirker ist die Plasmadefokussierung

ausgepragt.

Abbildung 5.19 -~ Histogramm fiir die
200~ 5,3 um >w, = 5,3 tig pm transversale Breite w, der erzeugten freien

- E_ Elektronendichte fiir ein Bessel-Profil mit
150 = E TPump = 9 PS, Ep = 550 pJ. Mithilfe des
= s Breite der Verteilung Histogramms wird die héufigste Breite und
= i E (1/e2 des Maximums) die Ausdehnung des Histogramms in Rich-
g 100 H tung der maximalen bzw. minimalen trans-

< E versalen Breite ermittelt.

50 :
|

1 1 H
5um 10 um 15 ym
Transversale Breite w,

In Abb. 5.20 sind die ermittelten Schwerpunkte und Breiten der Histogramme fiir
Pulsdauern 1ps < 7pymp < 9ps fiir Pulsenergien von Ep = 20 bis 550 pJ dargestellt. Fiir
jeden Parametersatz sind Messungen zu Zeitpunkten tp gewéhlt, bei denen die Dynamik
der Erzeugung der freien Elektronendichte im gesamten Glasvolumen abgeschlossen und
Relaxation vernachléssigbar ist. Zusdtzlich ist die laterale Ausdehnung w, der freie Elek-
tronendichte fiir Pulsenergien Fp der Intensitéitsregime I und II dargestellt, fiir die eine
unzusammenhéngende bzw. homogene Energiedeposition stattfindet (sieche Abb. 5.15). Als
Kriterium fiir den Ubergang von Intensititsregime IT zum Intensititsregime IIT wird eine
transversale Breite der freien Elektronendichte w, > 2 um verwendet.

Im Allgemeinen wird fiir alle Pulsdauern bis 7pymp = 9 ps fiir eine zu kleine Pulsenergie
eine unzusammenhéngende oder nicht vollstandig tiber das Glasvolumen ausgedehnte freie
Elektronendichte erzeugt (Intensitétsregime I). Hier ist w, ~ 1 um, da anndhernd nur im
Zentrum des Bessel-Profils die Intensitét grofl genug fiir die Erzeugung einer freien Elek-
tronendichte ist. Das Intensitatsregime I ist fiir Tpymp > 5 ps breiter, da im Vergleich zu
Tpump < D Ps eine grofere Pulsenergie zur Erzeugung einer freien Elektronendichte bend-
tigt wird. Eine homogene, iiber das gesamten Glasvolumen ausgedehnte Energiedeposition
(Intensitétsregime IT) wird insbesondere fiir die Pulsdauern Tpump = 1 und 2 ps erreicht.

Fiir 7pump = 3 und 5 ps, verkleinert sich das Intensitédtsregime II durch ein Einsetzen

5 Definiert iiber 1/e* des Maximalwertes
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Abbildung 5.20 — Transversale Ausdehnung der freien Elektronendichte w, in Abhéngigkeit der
Pulsenergie Ep fiir Pulsdauern 7pym,p = 1 bis 9 ps fiir die Verwendung eines Bessel-Profils. Die
Datenpunkte entsprechen der haufigsten transversalen Ausdehnung. Die Schattierung entspricht
der ermittelten grofiten und kleinsten transversalen Ausdehnungen. Gekreuzte Datenpunkte: Un-
vollstindige oder unzusammenhéngende Anregung des Glasvolumens. Intensititsregime I: Unzu-
sammenhéngende, unvollsténdige Anregung. Intensititsregime II: Homogene und vollstéindige An-
regung. Intensitédtsregime I1I: Plasmadefokussierung.

von Plasmadefokussierung (Intensitétsregime III). Die Plasmadefokussierung tritt bei ver-
gleichsweise kleinen Pulsenergien Ep = 55 pJ im Vergleich zu 7pymp = 1 und 2 ps auf. Fiir
Tpump = 7 und 9 ps kann keine homogene Energiedeposition erzielt werden. Die Plasma-
defokussierung ist bereits fiir Pulsenergien Ep ausgeprigt, fiir die gerade eben eine freie
Elektronendichte im gesamten Glasvolumen erzeugt wird. Demnach wird geschlussfolgert,
dass die zeitliche Puls-Plasma-Wechselwirkung durch die Wahl der Pulsdauer 7pyyp die
Ausprigung von Plasmadefokussierung signifikant beeinflusst.

Zusammenfassend werden hinsichtlich der Plasmadefokussierung sowie der rdumlichen
Energiedeposition fiir die Verwendung von 1 ps < Tpump < 9 ps folgende zentrale Ergeb-

nisse erfasst:

o Die freie Elektronendichte ist unzusammenhingend bzw. unvollstdndige iiber das
Volumen ausgedehnt fiir zu kleine Pulsenergien (Intensititsregime I). Die notwendige
Pulsenergie fiir eine vollsténdige Anregung (Intensititsregime II) wird grofer fir
groflere Pulsdauern.

¢ Die homogenste Energiedeposition fiir ein breites Pulsenergieintervall wird fiir die
Pulsdauern 7pymp = 1 und 2 ps erzielt (Intensitéatsregime II)

o Plasmadefokussierung tritt fiir alle Pulsdauern je nach Wahl der Pulsenergie auf

(Intensitétsregime IIT)

84



5.3 Energiedeposition fiir Vergrofierung der Puls-Plasma-Wechselwirkung

o Fiir 7pymp > 3 ps tritt die Plasmadefokussierung bereits bei moderaten Pulsenergien
auf, da die Puls-Plasma-Wechselwirkung stérker ausgeprigt ist

o Fiir 7pymp > 7 ps ist die Anregung entweder immer unzusammenhéngend (Intensi-
tiatsregime I) oder Plasmadefokussierung fiihrt zu einer signifikanten Energiedeposi-

tion auferhalb des lateralen Zentrums des Bessel-Profils (Intensitétsregime IIT)

Relaxationsdynamik der Plasmadefokussierung

Im Folgenden wird die Dynamik der Plasmadefokussierung auf einer Zeitskala tp > 10 ps
am Beispiel fiir die Pulsdauer 7pymp = 3 ps und Pulsenergie Ep = 550 pJ analysiert. Die
entsprechende Erzeugungsdynamik ist in Abb. 5.13 diskutiert worden. In Abb. 5.21 ist
die freie Elektronendichte fiir Zeitpunkte tp = 17 ps bis 5 ns nach der initialen Anregung

dargestellt.
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Abbildung 5.21 - Relaxation der freien Elektronendichte fiir Zeitpunkte ¢tp = 17 ps bis 5 ns nach
initialer Anregung mit einem Bessel-Profil mit Pulsdauer 7pyy,p = 3 ps und Ep = 550 pJ ermittelt
durch zeitaufgeloste Pump-Probe-Schattenfotografie.

Fiir tp = 17 ps wird in den Bereichen der Plasmadefokussierung eine Relaxation der
freien Elektronendichte festgestellt. Ab circa tp = 50 ps bis etwa 5 ns verkleinert sich
die freie Elektronendichte in den Bereichen der Plasmadefokussierung weiter, wihrend die
freie Elektronendichte im Zentrum des Bessel-Profils in etwa konstant bleibt. Insbesonde-
re an Positionen z > 500 pym wird fiir £p > 1 ns eine vollstdndige Relaxation der freien
Elektronendichte beobachtet. Demnach wird geschlussfolgert, dass die lokale Intensitét der
Laserstrahlung einen Einfluss auf die Relaxationsdynamik hat. Hierbei sei angemerkt, dass
auf der Zeitskala tp > 100 ps Diffusion der freien Ladungstrager und beispielsweise lokale
Volumenénderungen sowie hydrothermische Prozesse eine Rolle spielen (siehe Kapitel 2),
die einen Einfluss auf die Transmission des Probe-Pulses haben konnen. Die unterschied-
liche Dynamik der Plasmadefokussierung in Bezug auf das Zentrum des Bessel-Profils
weist darauf hin, dass ausschliellich der Wert der freien Elektronendichte p unzureichend
fiir eine Vorhersage von weiteren Prozessen auf einer Zeitskala tp > 50 ps ist, da fir
tp < 20ps an beiden Positionen die freie Elektronendichte in etwa denselben Wert auf-

weist. Fiir eine weitere Untersuchung der Plasmadefokussierung, wird in Abschnitt 5.4 der
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Zusammenhang der Plasmadefokussierung auf die resultierende permanente Modifikation

des Materialvolumens diskutiert.

5.3.4 Amplitude und Lokalisierung der Energiedeposition

Im Folgenden werden die Amplitude und die Lokalisierung der Energiedeposition fiir das
verwendete Bessel-Profil fiir eine ausgeprigte Puls-Plasma-Wechselwirkung zusammen-
gefasst. Dabei soll insbesondere ein Parameterregime identifiziert werden, fiir das eine
effiziente und prizise Energiedeposition realisiert werden kann. Die Werte fiir die Ampli-
tude und Lokalisierung werden dabei analog zu Kapitel 4.2.4 ausgewertet. In Abb. 5.22
ist die Amplitude und Lokalisierung fiir ausgewéhlte Pulsdauern 7pymp = 1, 5 und 9 ps
fiir Pulsenergien von Ep = 20 bis 550 pJ dargestellt. Auf die Darstellung der Amplitude
und der Lokalisierung fiir die untersuchten Pulsdauern 7pymp = 2, 3 und 7 ps wird fiir die
Ubersicht verzichtet.

Als Kriterium fiir eine effiziente Energiedeposition wird eine Amplitude A > 0,6 ge-
wihlt. Eine grofie Lokalisierung wird fiir L > —1 errcicht. Die Prozessparameter, fiir dic
jeweils effiziente bzw. prézise Energiedeposition erzielt wird, sind jeweils in Abb. 5.22 farb-
lich markiert. Dartiber hinaus ist ein gemeinsames Prozessfenster fiir eine effiziente und
gleichzeitig prizise Energiedeposition markiert.

Parameterbereich fiir
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Abbildung 5.22 — Amplitude und Lokalisierung der Energiedeposition fiir die Verwendung ei-
nes Bessel-Profils in Abhéangigkeit der Puls-Plasma-Wechselwirkung fiir ausgewéhlte Pulsdauern
Tpump > 1 ps. Als Kriterium fiir eine prizise Energiedeposition wird L > —1 verwendet und fiir
eine effiziente Energiedeposition A> 0,6. Die ermittelten Parameter fiir eine prézise bzw. effiziente
Energiedeposition sind markiert. Zuséitzlich ist das Prozessfenster fiir eine prézise und gleichzeitig
effiziente Energiedeposition markiert.
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Folgende zentrale Ergebnisse werden aus Abb. 5.22 abgeleitet:

Fiir Pulsenergien Ep < 70 pJ kann fiir die Amplitude der Energiedeposition ohne
eine signifikante Verkleinerung der Lokalisierung vergrofiert werden.

Das Prozessfenster fiir eine hoch lokalisierte und effiziente Energiedeposition wird
fiir groBere Pulsdauern kleiner.

Fiir 7pump = 1 ps ist fiir eine Vergréferung der Pulsenergie Ep um circa eine Gro-
Benordnung die Amplitude der Energiedeposition im Zentrum des Bessel-Profils kon-
stant. Die zusétzlich eingestrahlte Pulsenergie wird durch Plasmadefokussierung au-
Berhalb des Zentrums des Bessel-Profils deponiert.

Fiir 7pymp > 1 ps kann die Amplitude fiir gréfiere Pulsenergien im Gegensatz
ZU Tpump = 1 ps vergrofert werden, allerdings tritt aufgrund der Puls-Plasma-
Wechselwirkung Plasmadefokussierung auf, die die Lokalisierung der Energiedeposi-
tion reduziert.

Fiir 7pump = 9 ps kann eine groBe Amplitude der Energiedeposition erzielt werden,
wenn eine ausgepréigte Plasmadefokussierung zu einer Verkleinerung der Lokalisie-
rung fithrt.

Die Auspriagung der Puls-Plasma-Wechselwirkung beeinflusst mafBigeblich die Amplitu-

de und Lokalisierung der Energiedeposition. Zusammenfassend wird in diesem Kapitel

durch ein gezieltes Anpassen der Puls-Plasma-Wechselwirkung demonstriert, dass mit ei-

nem entlang der z-Achse inhomogenem Intensitétsprofil durch die abgerundete Spitze des

verwendeten Axicons eine homogene Energiedeposition tiber das gesamte Glasvolumen mit

grofler Amplitude erreicht werden kann.

Stark ausgeprégte Puls-Plasma-Wechselwirkung (7pump = 7 und 9 ps): Die Plasma-
defokussierung ist signifikant ausgepriagt und fiir eine Verkleinerung der Pulsenergie
ist die freie Elektronendichte unzusammenhéngend.

Zu kleine Puls-Plasma-Wechselwirkung (7pump = 80 fs und 0,5 ps): Die Amplitu-
de der Energiedeposition ist klein und fiir groBere Pulsenergien Ep treten sowohl
Plasmadefokussierung als auch Filamente auf.

Moderate Puls-Plasma-Wechselwirkung ('rpump =1 bis 5 ps): Effiziente und prézise

Energiedeposition fiir eine entsprechende Wahl der Pulsenergie Ep.

87



5.4 Korrelation Energiedeposition und permanente Materialmodifikation

5.4 Korrelation Energiedeposition und permanen-

te Materialmodifikation

In diesem Abschnitt werden permanente Materialmodifikationen im Glasvolumen identi-
fiziert, die charakteristisch fiir die rdumliche Energiedeposition fiir die Intensitéatsregime I
bis IV sind. Dazu wird fiir die Intensititsregime die rdumliche Energiedeposition aus den
Abschnitten 5.2 und 5.3 mit ex-situ Untersuchungen der Modifikationen mittels Transmis-
sionsmikroskopie verglichen. In Abschnitt 5.4.1 werden resultierende Modifikationen fiir
die konische Energiedeposition und Filamente des Intensitéitsregimes IV untersucht. Im
Abschnitt 5.4.2 wird die Auswirkung der Plasmadefokussierung (Intensitéitsregime IIT) ins-
besondere auf die Geometrie der Modifikation analysiert und in Abschnitt 5.4.3 charakte-
ristische Modifikationsphédnomene fiir eine stark ausgeprigte Puls-Plasma-Wechselwirkung
fiir Verwendung von Pulsdauern 7pyyp > 7 ps identifiziert.

5.4.1 Konische Energiedeposition und Filamente: Farbzen-

tren und Brechungsindexmodifikation

In Abb. 5.23 ist die erzeugte freie Elektronendichte fiir das Intensitétsregime IV fiir eine
Pulsdauer 7pymp = 80 fs und einer Pulsenergie Ep = 550 pJ zum Zeitpunkt t{p = 10ps
nach initialer Anregung (oben) mit ex-situ Transmissionsmikroskopie der permanenten
Materialmodifikation (unten) dargestellt.

Mittels Transmissionsmikroskopie wird mit einer starken Kontrastvergréfierung in den
rdumlichen Bereichen der konischen Energiedeposition aulerhalb des Zentrums des Bessel-
Profils eine Kontrastdnderung beobachtet. Des Weiteren wird diese Kontrastédnderung in
den Bereichen der Filamente im gesamten Glasvolumen dglas beobachtet. Vergleichbare
Modifikationen werden in [117] fiir die Erzeugung von Filamenten in Glas durch Ver-
wendung von Pulsdauern 7pyuy, = 120 fs beobachtet. Die Modifikationen kénnen durch
lokale Brechungsindexdnderungen oder Farbzentren erklirt werden, die in Kapitel 2 den
Typ-I-Modifikationen zugeordnet werden. Die Modifikationen sind charakteristisch fiir die
Verwendung von Pulsdauern in der GréBenordnung 7pymp ~ 100 fs.

Im Zentrum des Bessel-Profils wird iiber das gesamte Glasvolumen eine Modifikation
mit transversaler Ausdehnung ~ 4 pm in Form eines hell-dunkel-hell-Kontrastes festge-
stellt, siche Detaildarstellung in Abb. 5.23 (b) unten. Der transversale Kontrastverlauf ist
vergleichbar mit kontinuierlichen Brechungsindexénderungen, die aus lokale Dichtednde-
rungen infolge einer lokalen Erhitzung des Materials tiber die Schmelztemperatur resul-
tieren konnen, siche Kapitel 2. Diese Modifikationen werden den Typ-II-Modifikationen
zugeordnet [58].

An der Position des ersten Intensitdtsmaximums des Bessel-Profils wird im Auflenbe-
reich der Brechungsindexmodifikation eine weitere Modifikation beobachtet. Die Modifi-
kation kann durch Risse erkliart werden, die durch der grofien Energiedeposition im ersten
Intensitatsmaximum des Bessel-Profils infolge eines grofien Temperatur- und Spannungs-
gradienten resultiert.

Insgesamt werden drei verschiedene charakteristische Modifikationen fiir die Energied-
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Intensitatsregime 1V: Konische Anregung, Filamente

Toump = 80 fs, Ep = 550 pJ

Schattenfotografie, t; = 10 ps

z=0pm A00 ym 200 pm 300 pm 400 pm 500 pm™~, 600 ym 700 pm

|
Schadigung Modifikation

Abbildung 5.23 — Vergleich der rdumlichen Energiedeposition des Intensitétsregimes IV mit per-
manenter Materialmodifikation. Oben: Freie Elektronendichte fiir 7pymp = 80 fs und Ep = 550 pJ
ermittelt durch Pump-Probe-Schattenfotografie zum Zeitpunkt ¢p = 10ps. Unten: Transmis-
sionsmikroskopische Aufnahme der permanenten Materialmodifikation. Dariiber hinaus ist eine
Detaildarstellung der Materialmodifikation an der Position des ersten Intensitdtsmaximums des
Bessel-Profils dargestellt.

eposition des Intensitdtsregime IV fiir die Pulsdauer 7pymp = 80 fs festgestellt:
o Brechungsindexdnderungen und Farbzentren im Bereich der konischen Energiedepo-
sition und der Filamente (Typ-I-Modifikationen)
o Kontinuierliche Brechungsindexédnderung in Form eines hell-dunkel-hell-Kontrastes
im Zentrum des Bessel-Profils (Typ-II-Modifikationen)
o Risse in der Umgebung des ersten Intensitatsmaximums des Bessel-Profils
Der Vergleich der transienten freien Elektronendichte und der permanenten Materialm-
odifikation in Abb. 5.23 liefert einen weiteren Hinweis darauf, dass der Wert der freien
Elektronendichte alleine nicht die auftretende Materialmodifikation erklédren kann, da in
den Bereichen der unterschiedlichen Modifikationsphédnomene zum Zeitpunkt ¢p = 10 ps
niaherungsweise derselbe Wert der freien Elektronendichte ermittelt wird.

5.4.2 Plasmadefokussierung: Modifikation und Risse

In Abb. 5.24 ist die Energiedeposition fiir eine vergrofierte Puls-Plasma-Wechselwirkung
bei der Verwendung einer Pulsdauer 7pym,p = 2 ps zusammen mit ex-situ Transmissions-
mikroskopie der permanenten Materialmodifikation fiir drei Pulsenergien Ep dargestellt.
Dabei entspricht Ep = 55 pJ einer homogenen Energiedeposition entlang des Glasvolu-

89



5.4  Korrelation Energiedeposition und permanente Materialmodifikation

mens (Intensititsregime IT) und die Pulsenergien Ep = 147 und 550 pJ einer moderaten
bzw. starken Ausprégungen von Plasmadefokussierung (Intensititsregime IIT).

Toump = 2 PS

Thump = 25

z=0pum 100 ym 200 pm 300 um 400 pm 500 pym 600 pm 700 pm

Abbildung 5.24 — Vergleich der rdumlichen Energiedeposition mit der permanenten Materialm-
odifikation in Abhéngigkeit der Auspragung der Plasmadefokussierung fiir 7pymp = 2 ps. (a) Homo-
gene Energiedeposition fir Ep = 55 pJ (Intensitétsregime IT). (b) Moderate und starke Ausprigung
von Plasmadefokussierung fiir Ep = 147 pJ bzw. 550 pJ (Intensititsregime IIT).

Fiir das Intensititsregime IT (Ep = 55 pJ) wird iiber das gesamte Glasvolumen eine
homogene Modifikation in Form des hell-dunkel-hell-Kontrastes festgestellt (Abb. 5.24
(a)). Die Modifikation ist vergleichbar mit der Brechungsindexénderung bzw. Typ-II-
Modifikation, die im vorherigen Abschnitt beschrieben wird. Der Kontrast der Modifika-
tion ist dabei vergleichsweise grofier, was auf eine stirkere Modifikation bzw. Brechungs-
indexénderung im Zentrum des Bessel-Profils hinweist. Im Anfangsbereich z < 100 pm
werden im AuBenbereich der Brechungsindexéinderung weitere Modifikationen festgestellt.

Fiir eine moderat ausgepréigte Plasmadefokussierung (Ep = 147 pJ) im Intensitéts-
regime IIT wird zusétzlich zu der Brechungsindexdnderung ein longitudinaler Riss an der
Position des ersten Intensitdtsmaximums des Bessel-Profils festgestellt, dessen Entstehung
durch eine vergroBerte Energiedeposition im Vergleich zum Intensitétsregime II erklart
werden kann.

Fiir eine stark ausgeprégte Plasmadefokussierung (Ep = 550 pJ) wird fir z < 50 pm ei-
ne Brechungsindexmodifikation festgestellt, wihrend im Bereich der Plasmadefokussierung
(75um < z < 220 pm) keine permanente Materialmodifikation ermittelt wird. Aufgrund
der kleinen Lokalisierung der Energiedeposition im Bereich der Plasmadefokussierung, ist
die lokale Energiedeposition im Zentrum des Bessel-Profils so klein, dass die Schwelle fiir
die Erzeugung einer permanenten Materialmodifikation unterschritten ist. Hinter dem lo-
kalen Intensitdtsmaximum bei z = 250 pm wird ein Riss im Zentrum des Bessel-Profils
ermittelt. Dies wird ebenfalls in der Umgebung des zweiten Intensitédtsmaximums des
Bessel-Profils festgestellt. Fiir das dritte und vierte Intensitédtsmaximum treten Risse an
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den Positionen der Intensitédtsmaxima auf. Die Plasmadefokussierung ist an den Positionen
des dritten und vierten Intensitdtsmaximums moderat ausgeprigt, sodass die Lokalisie-
rung der Energiedeposition so grof} ist, dass eine permanente Modifikation in Form eines
Risses im Zentrum des Bessel-Profils induziert wird, was vergleichbar mit Ep = 147 uJ
ist.

5.4.3 Starke Puls-Plasma-Wechselwirkung: Punktférmige Mo-
difikation

In Abb. 5.25 ist fiir eine ausgeprigte Puls-Plasma-Wechselwirkung fiir 7pymp = 7 ps die
Energiedeposition zusammen mit ex-situ Transmissionsmikroskopie der permanenten Ma-
terialmodifikation fiir drei verschiedene Pulsenergien Ep dargestellt, die einer Energiede-
position der Intensitdtsregime I bzw. III entsprechen.

o) e .-

Punktférmige Modifikationen Modifikationen

o [ .-

380 pJ

z=0um 100 pm 200 um 300 um 400 ym 500 um 600 um 700 um

Abbildung 5.25 — Vergleich der raumlichen Energiedeposition mit der permanenten Materialm-
odifikation fiir eine ausgeprigte Puls-Plasma-Wechselwirkung fiir 7pymp = 7 ps in Abhédngig-
keit der Pulsenergie Ep. (a) Unzusammenhingende Energiedeposition (Intensititsregime I) fiir
Ep =55uJ. (b) Moderate bis starke Ausprigung von Plasmadefokussierung (Intensititsregime
III) fir Ep = 150 bis 550 pJ.

Fiir die unzusammenhéngende Energiedeposition im Intensititsregime I (Ep = 55 uJ)
wird in der Umgebung der ersten beiden Intensitdtsmaxima z ~ 150 und 350 pm eine
permanente Modifikation festgestellt. Dariiber hinaus werden im Zentrum des ersten In-
tensitatsmaximums des Bessel-Profils einzelne punktférmige Modifikationen beobachtet.
Fiir die kleinste Pulsenergie des Intensitéitsregimes III (Ep = 150 pJ) treten die punktfor-
migen Modifikationen in einer gréferen Anzahl innerhalb der Brechungsindexmodifikation
auf. Die freie Elektronendichte ist an den Positionen zusammenhéngend und im Rahmen
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5.4 Korrelation Energiedeposition und permanente Materialmodifikation

der Messgenauigkeit homogen verteilt. Aufgrund dessen wird geschlussfolgert, dass die
Entstehung der punktformigen Modifikationen durch weitere Prozesse moglicherweise auf
einer Zeitskala tp > 100 ps stattfindet. Vergleichbare punktférmigen Modifikationen treten
ausschliefllich fiir Tpymp > 7 ps auf, sodass eine ausgepréigte Puls-Plasma-Wechselwirkung
moglicherweise fiir die Entstehung der Modifikationen notwendig ist. Eine mogliche Er-
klarung ist ein Wechselspiel von rdumlicher Energiedeposition und hydrodynamischer Be-
wegung von aufgeheiztem Material, siche Kapitel 2 und [71-73].

Fiir eine Vergroflerung der Pulsenergie Ep = 380 pJ ist die Brechungsindexmodifika-
tion iiber das gesamte Glasvolumen ausgedehnt und im Bereich des ersten Intensitétsma-
ximums des Bessel-Profils durch die Plasmadefokussierung circa 11 pm in transversaler
Richtung ausgedehnt. In den d&uleren Bereichen der Brechungsindexmodifikationen werden
Modifikationen beobachtet, die vergleichbar mit der Schidigung fiir 7pymp = 80 fs sind.
Punktformige Modifikationen werden moglicherweise aufgrund der verkleinerten Energie-
deposition im Zentrum des Bessel-Profils durch die Plasmadefokussierung vermieden.

Eine weitere Vergroferung der Pulsenergie zu Ep = 550 uJ fithrt zu der Ausbildung
von zwei longitudinalen Rissen im Bereich des ersten Intensitétsmaximums des Bessel-
Profils. An dieser Position ist die Brechungsindexmodifikation schwach ausgeprigt, was
cinen Hinweis darauf darstellt, dass die lokale Energiedeposition ab dem Uberschreiten
eines Schwellwertes aufgrund hoher thermischer Spannungen zur Rissentstehung anstatt

zu einer Brechungsindexmodifikation fiithrt.

5.4.4 Zusammenfassung

Die zentralen Ergebnisse hinsichtlich der permanenten Modifikation des Glasvolumens und
der Korrelation mit der rdumlichen Energiedeposition fiir die Verwendung eines Bessel-
Profils werden im Folgenden zusammengefasst. Insgesamt werden fiinf charakteristische,
permanente Modifikationen festgestellt:

o Brechungsindexénderungen und Farbzentren (klassifiziert als Typ-I-Modifikationen,
siche Abschnitt 2.4) fiir eine minimale Puls-Plasma-Wechselwirkung mpump = 80 fs
fiir das Intensititsregime IV, fiir das Filamente beobachtet werden und eine konische
Energiedeposition stattfindet

o Brechungsindexénderung (analog zu den Typ-II-Modifikationen, siche Abschnitt 2.4)
im Zentrum des Bessel-Profils, insbesondere fiir das Intensitiatsregime I, fiir das eine
homogene, hoch lokalisierte Energiedeposition stattfindet

o Starke Schiadigung in den AuBlenbereichen der lokalen Brechungsindexénderung

o Risse an Positionen einer grofien lokalen Energiedeposition

¢ Punktformige Modifikationen fiir eine ausgepriagte Puls-Plasma-Wechselwirkung fiir
Pulsdauern 7pymp > 7 ps zum einen im Intensitétsregime I (unzusammenhéngende
Energiedeposition) und zum anderen fiir eine moderate Ausprigung von Plasmade-
fokussierung im Intensitéatsregime IIT

Im Wesentlichen wird fiir eine homogene, zusammenhéngende Energiedeposition fiir das
Intensitatsregime II eine permanente Modifikation des gesamten Volumens in Form einer
Brechungsindexédnderung festgestellt. Fiir eine starke Auspriagung der Plasmadefokussie-
rung im Intensititsregime I11, ist aufgrund der kleinen Lokalisierung der Energiedeposition

das Glasvolumen im Zentrum des Bessel-Profils unmodifiziert. Aufgrund dessen resultiert
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5.4 Korrelation Energiedeposition und permanente Materialmodifikation

eine unterbrochene Modifikation des Volumens trotz einer vollstdndigen Energiedeposition
im gesamten Volumen.

Das Auftreten der punktférmigen Modifikationen fiir eine ausgeprigte Puls-Plasma-
Wechselwirkung 7pymp > 7 ps kann durch die selektive Betrachtung der rdumlichen Ener-
giedeposition mittels Pump-Probe-Schattenfotografie nicht erklért werden. In Kombina-
tion mit der Untersuchung der Dynamik der Plasmadefokussierung auf einer Zeitskala
tp > 20ps nach initialer Anregung einer freien Elektronendichte stellt dies einen Hinweis
dar, dass weitere Prozesse wie beispielsweise der Energieiibertrag an das Phononensystem
und die lokale Autheizung des Materials eine entscheidende Rolle fiir die Entstehung von
Defekten spielen. Aufgrund dessen wird geschlussfolgert, dass das elektronische Modell zur
Beschreibung der Materialmodifikation durch Verwendung der kritischen Elektronendichte
Perit Um beispielsweise weitere thermische und hydrodynamische Effekte erweitert werden

muss.
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6 Realisierung eines Trennprozes-
ses fiir Glaser

In diesem Kapitel wird auf Grundlage der erarbeiteten Erkenntnisse aus den Kapiteln 4
und 5 ein Trennprozess fiir Gléser fiir die Verwendung eines mafigeschneiderten Bessel-
Profils realisiert. Dabei ist ein Ziel die Erstellung einer Prozesslandkarte, sodass in Abhén-
gigkeit der verwendeten Prozessparameter eine Vorhersage der auftretenden Modifikations-
und Abtragsphénomene erméglicht wird und die Auswirkungen der erzeugten Modifika-
tionen auf den Trennprozess quantifiziert werden. Das Vorgehen ist in Abb. 6.1 dargestellt.

Abschnitt 6.1 Abschnitt 6.2 Abschnitt 6.3

Prinzip und prozess- Verwendete Systemkomponenten ul Herstellung von defi
relevante Parameter experimentelle Umsetzung Volumenmodifikatio

= Laserstrahlquelle
= Optiksystem und Charakterisierung

= Prozessstrategie und Wertebreich
der verwendeten Prozessparameter

Positioniergenauigkeit
= Warmeakkumulation
= Inkubation

= Auspragung der Modifikation

{

Prozesslandkarte
Abhangigkeit von Modifikations- und
Abtragsphédnomenen von Prozessparametern

= Schematische Darstellung der
Prozessschritte

= Erfassung und Diskussion der

prozessrelevanten parameter

Abschnitt 6.4

Demonstration Trennprozess

= Charakterisierung der Oberflache
der getrennten Kante

Abbildung 6.1 — Vorgehen und Inhalte dieses Kapitels.

Zunéichst wird in Abschnitt 6.1 das Prinzip des Trennprozesses vorgestellt sowie die
prozessrelevanten Parameter identifiziert und deren Einfluss auf die resultierende Bear-
beitungsqualitdt des Trennprozesses diskutiert. In Abschnitt 6.2 werden die verwende-
te Systemtechnik und -komponenten sowie die experimentelle Umsetzung des Prozesses
dargestellt. In Abschnitt 6.3 werden die die Bearbeitungsergebnisse in Abhéangigkeit der
Prozessparameter analysiert. Dabei wird zunéchst der Einfluss der Positionierung des
Bessel-Profils relativ zur Glasprobe ermittelt zur Quantifizierung der Justagetoleranzen
des Prozesses. Anschliefend werden auftretende Phianomene Warmeakkumulation, Inku-
bation sowie die Auspriagung der Modifikation in Abhéngigkeit der Prozessparameter dis-
kutiert. Die auftretenden Phanomene werden in Form einer Prozesslandkarte zusammen-
gefasst. In Abschnitt 6.4 wird auf Grundlage der Ergebnisse der Trennprozesses fiir das
verwendete Bessel-Profil realisiert sowie eine Charakterisierung der Qualitét des Bearbei-

tungsergebnisses durchgefiihrt.
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6.1 Prinzip und prozessrelevante Parameter

6.1.1 Prinzip des Trennprozesses

Der Prozess zum Trennen von Glédsern mittels ultrakurz gepulster Laserstrahlung gliedert
sich in zwei Teilprozesse 1 und 2, die in Abb. 6.2 schematisch dargestellt sind. In Teilpro-
zess 1 werden entlang einer definierten Schnittkontur sukzessiv Volumenmodifikationen in
das Glas mithilfe des Bessel-Profils erzeugt, die sich jeweils iiber das gesamte Glasvolumen
erstrecken. In Teilprozess 2 wird anschliefend externe, mechanische Energie in Form von
Druckkréiften auf das Werkstiick ausgeiibt. Durch die zusitzliche Energie werden Span-
nungen eingebracht, die durch die Entstehung von Rissen relaxieren, wobei die erzeugten
Volumenmodifikationen dabei als Fithrungsstruktur fiir die Risspropagation dienen.

Modifikation
Teilprozess 1: Lasermodifikation | querschnitt
Erzeugung von Volumen-
modifikationen entlang einer
definierten Kontur
- Definierte Sollbruchstellen ©

ﬁmECh ﬁmech
Teilprozess 2: Trennen
Anwendung mechanischer
Druckkrafte Foecn »
-> Kontrollierte Risspropagation
-> Separation entlang der
G

definierten Sollbruchstellen

Aufsicht

‘mech

Abbildung 6.2 — Schematische Darstellung des zweischrittigen Trennprozesses von Glédsern mit
einem mafigeschneiderten Bessel-Profil.

Der Schwerpunkt des Vorgehens zur Realisierung des Trennprozesses liegt auf der La-
sermodifikation des Teilprozesses 1. Als Trennkontur wird eine lineare Geometrie gewéhlt.
Damit die durch den Teilprozess 2 entstehenden Risse selektiv entlang der eingebrachten
Volumenmodifikationen gefiihrt werden, miissen die Modifikationen hinreichend stark aus-
gepragt sein, sodass geniigend Vorspannungen eingebracht worden sind. Aufgrund dessen
sind neben den Prozessparametern Pulsdauer 7pyy,p und Pulsenergie Ep weitere Parame-
ter fiir eine Umsetzung des Prozesses relevant, die im néchsten Abschnitt erlautert und
diskutiert werden.

Das prinzipielle Vorgehen der Teilprozesse 1 und 2 ist in der Literatur fiir die Verwen-
dung von stark fokussierten fs-Laserpulsen mit raumlichen GauB-Profil entwickelt wor-
den [105]. Durch die grofien Intensitdten werden durch die Erzeugung von Filamenten
Modifikationsldngen im Glasvolumen bis zu 80 pm erreicht. Fir dieses Verfahren werden
die Modifikationen in Abhéngigkeit der Glasdicke dqas sukzessiv aneinander angeordnet.
Die prozessierte Schnittkante weist eine Oberflichenstruktur mit einer lokalen Rauheit
im Bereich R, > 3 pm auf. Durch die kommerzielle Verfiigbarkeit von Laserstrahlquellen
mit grofien Pulsenergien Ep > 100 pJ kénnen die Nachteile des Trennens mit Filamenten
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6.1 Prinzip und prozessrelevante Parameter

durch Anpassung der rdumlichen Strahlformung vermieden werden und Pulsdauern 7pymp
im Bereich einiger Pikosekunden verwendet werden. Aufgrund dessen ist von verschiedenen
Gruppen der hier untersuchte Trennprozess auf Grundlage einer angepassten rdumlichen
Strahlform beschrieben und demonstriert worden [118-122]. Hier soll in Kombination mit
den Erkenntnissen der Kapitel 3 und 4 ein fundamentales Versténdnis entwickelt werden,
fiir welche Prozessparameter der oben beschriebene Trennprozess mit einem Bessel-Profil
realisiert werden kann, das mit einem Axicon erzeugt wird, um eine Grundlage fiir die
Entwicklung eines universellen Trennprozesses fiir transparente Materialien zu schaffen.

6.1.2 Erfassung und Diskussion der prozessrelevanten Pa-

rameter

Durch geeignete Wahl von Pulsdauer 7pymp und Pulsenergie Ep wird mit einem Bessel-
Profil eine Volumenmodifikation erzeugt, die iiber das gesamte Glasvolumen ausgedehnt ist
und eine transversale Ausdehnung im Bereich < 5 pm aufweist. Die resultierende Kanten-
qualitét nach dem Trennen ist abhéingig von der Struktur der Volumenmodifikation. Des
Weiteren kann je nach Grofie der lokalen Intensitéit an der Glasoberfliche bzw. -riickseite,
ein direkter Abtrag von Material stattfinden. Die resultierenden Abtragskrater konnen
beim mechanischen Trennen zu Ausbriichen an der Oberflache und Riickseite fithren.

Fiir das Trennen durch die Einbringung mechanischer Energie Teilprozess 2, miissen
die Modifikationen hinreichend ausgeprégt sein bzw. die eingebrachten Spannungen grof3
sein. In Kapitel 5 ist gezeigt worden, dass eine Vergrofierung der Pulsenergie Ep zu einer
Verkleinerung der Lokalisierung der Energiedeposition fiihren kann, wodurch die Auspré-
gung der Modifikation verkleinert wird. Aufgrund dessen werden insbesondere die Anzahl
der Laserpulse pro Fliche N beim Modifikationsprozess vergréfiert, um die eingebrachten
Spannungen zu verstirken. Fiir N > 1 tritt aufgrund des bereits modifizierten Materials
fiir die Laserpulse eine verdnderte Absorption auf, was im Allgemeinen als Inkubation
bezeichnet wird. Folglich kénnen aufgrund der verdnderten Energiedeposition zusitzliche
Modifikationen bzw. Defekte wie beispielsweise Risse im Volumen entstehen.

Fiir eine VergroBerung der verwendeten Anzahl der Pulse N kann in Abhéngigkeit
des zeitlichen Abstands Atpys zweier aufeinanderfolgender Pulse Wiarmeakkumulation
auftreten. Fiir die Volumenmodifikation von Glas mit einem Bessel-Profil wird in [58] fir
Verwendung von Puls-Repetitionsraten frep > 500 kHz bzw. einem zeitlichen Pulsabstand
Atpys < 2 ps eine Wiarmeeinflusszone beobachtet, die durch Warmeakkumulation erklért
wird. Die mafigebende Grofie fir die Auspragung von Warmeakkumulation ist die Lebens-
dauer des aufgeheizten Materials, die fiir groffe Pulsenergien Ep ldnger sein kann. So-
mit kann fiir grofie Pulsenergien Ep Wirmeakkumulation auch bei Puls-Repetitionsraten
TRrep < 500 kHz auftreten.

Die resultierende Kantenqualitit beim mechanischen Trennen in Teilprozess 2 ist ab-
héngig vom rdaumlichen Abstand dyj,g der Volumenmodifikationen. Fiir einen zu grofien
Abstand wird die Risspropagation nicht entlang der Modifikationen gefiithrt und ein unkon-
trolliertes Trennen resultiert. Fiir einen zu kleinen Abstand kann durch die vormodifizierte
Eintrittsseite eine Abschirmung oder unkontrollierte Energiedeposition im Glasvolumen
stattfinden. Dartiber hinaus beeinflusst der Abstand dyioq die resultierende Oberflichen-
welligkeit der Schnittkante.
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In Abb. 6.3 sind die Parameter zusammengefasst, die einen Einfluss auf den Trennpro-

zesses im Teilprozess 2 sowie das Bearbeitungsresultat haben.

= Pulsdauer tpyp, = Spannungsverteilung
) Wechselwirkungsprozess
= Pulsenergie Ep

= Anzahl Pulse N pro Stelle

— ) = Warmeeinflusszone
Modifikation, Abtrag, Inkubation,

Wéarmeakkumulation

= Risse im Volumen
= Zeitlicher Pulsabstand Atp,¢ = Defekte an Ein-/Austrittsseite

= Abstand Modifikationen dyq = Kantenrauheit/-welligkeit

Abbildung 6.3 — Schematische Zusammenfassung der prozessrelevanten Parameter fiir das Tren-
nen von Glésern und deren Zusammenhang mit spezifischen Grofien des Bearbeitungsresultats.

6.2 Verwendete Systemkomponenten und experi-

mentelles Vorgehen

6.2.1 Laserstrahlquelle

Fiir die Realisierung des Trennprozesses wird eine Hochleistungsstrahlquelle ,,Amphos 400
Flex“der Amphos GmbH verwendet. Die Strahlquelle liefert Pulse mit einer maximalen
Pulsenergie Ep ~ 285 uJ, welche fiir eine Volumenmodifikation mit einem Bessel-Profil
notwendig ist. Dariiber hinaus kénnen im Vergleich zur Strahlquelle ,Libra“, die fiir die
Pump-Probe-Schattenfotografie verwendet wird, Puls-Repetitionsraten frep > 1 kHz ver-

wendet werden. Die zentralen Parameter der Strahlquelle sind in Tabelle 6.1 zusammen-

gefasst.
Parameter Formelzeichen Wert
Wellenlange A 1030 nm
Maximale mittlere Leistung Prax 400 W
Puls-Repetitionsrate JRep 1,4 - 56,8 MHz
Pulsdauer TPump 0,7 - 7,5 ps
BeugungsmaBzahl, z-Richtung M2 1,2
Beugungsmafzahl, y-Richtung ]\[3 1,6

Tabelle 6.1 — Laserparameter der verwendeten Strahlquelle ,,Amphos 400 Flex*“.

Mithilfe eines zusétzlich integrierten elektrooptischen Modulators (EOM) kann die
Puls-Repetitionsrate frep auf ganzzahlige Teiler von 1,4 MHz reduziert werden. Die emit-
tierte mittlere Leistung wird durch Einstellen des Pump-Diodenstroms reguliert. Die rdum-
liche Intensitiatsverteilung des Rohstrahls der Strahlquelle ist in Abb. 6.4 dargestellt. Der
Durchmesser in horizontaler bzw. vertikaler Richtung wird jeweils aus 1/¢* der Spitzenin-
tensitat Iy zu 27, = 7,7 mm bzw. 2rg, = 3,2 mm ermittelt. Somit ist die Intensitatsvertei-

lung in horizontaler Richtung um mehr als einen Faktor 2 breiter als in vertikaler Richtung,
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was mit eine Dejustage eines Zylinderlinsen-Teleskops hinter dem Verstidrkermodul inner-
halb der Strahlquelle erkliart werden konnte. Die Modulation der Intensitdtsverteilung in
vertikaler Richtung kann durch Beugung der Laserstrahlung an Optiken innerhalb oder
hinter dem Verstarkermodul erklért werden.

Abbildung 6.4 — Réumliche Intensitéts-
verteilung des Rohstrahls der verwendeten
Strahlquelle. Die Durchmesser in horizon-
taler x- bzw. vertikaler y-Richtung 27,
bzw. 27, werden aus 1/e? der Spitzenin-
tensitét ermittelt.

2rg, =7,7mm

6.2.2 Optiksystem und Charakterisierung des Bessel-Profils

Die prinzipielle Erzeugung des Bessel-Profils erfolgt analog zu Kapitel 5. Durch die veran-
derte Intensititsverteilung, Dimensionen des Rohstrahls sowie der groferen Wellenlénge
A im Vergleich zu Kapitel 5, wird das Optiksystem fiir eine Angleichung der longitudi-
nalen Ausdehnung des Bessel-Profils auf die Glasdicke dglas modifiziert. Die verwendeten

Optik-Komponenten sind in Tabelle 6.2 zusammengefasst.

Parameter Charakteristische Grofie  Formelzeichen Wert
Axicon (Ax) Basiswinkel Oax 10°
Linse L1, plan-konvex Brennweite f 150 mm
Linse L2, plan-asphérisch Brennweite fo 20 mm

Tabelle 6.2 — Verwendeten Optik-Komponenten zur Erzeugung des Bessel-Profils.

In Abb. 6.5 (a) ist das erzeugte zweidimensionale Bessel-Profil an zwei verschiedenen
longitudinalen Positionen z sowie in Abb. 6.5 (b) die normierte Intensitéit des Zentralma-
ximums des Bessel-Profils fiir longitudinalen Positionen z < 900 pm dargestellt.

Das transversale Intensitétsprofil weist an der longitudinalen Position z = 260 gm im
ersten Nebenmaximum des Bessel-Profils eine Asymmetrie auf, Abb. 6.5 (a). Fiir grofie-
re z-Positionen, hier exemplarisch anhand von z = 600 pm gezeigt, ist in horizontaler
Richtung eine grofiere Intensitit in den Nebenmaxima des Bessel-Profils lokalisiert als in
vertikaler Richtung. Eine mogliche Ursache ist das elliptische transversale Rohstrahlprofil
der Laserstrahlquelle, siche Abb. 6.4.

Die Lange des longitudinalen Intensitdtsprofils wird anhand der Halbwertsbreite der
Intensitétsverteilung (FWHM) zu zp = 460 pm ermittelt, Abb. 6.5 (b). Durch den
Brechungsindexsprung von Luft zu Glas bei der Positionierung der Intensititsverteilung
in das Glasvolumen, wird die effektive Lénge des longitudinalen Intensitiatsprofils zu
ZBeff = NGlas - 2B ~ 1,6 - 460 um = 690 um vergréBert. Die Linge ist ndherungsweise
in Ubereinstimmung mit der verwendeten Glasdicke dgras = 700 pm. Die Modulation des

longitudinalen Intensitatsprofils durch die abgerundete Spitze des Axicons ist weniger aus-

99



6.2 Verwendete Systemkomponenten und experimentelles Vorgehen

(@)

z =260 pm

—
o
-

s
N

T T T T
- —s=— Intensitat im transversalen Zentrum x =y = 0

N
[=]
T
1

2
®
T
1

Intensitat [r. E.]
o
[}

3
04 Zg = 460 um Wl 4
m 02 B
11,0
0 1 1 1 1
0 0um 200 pm 400 pm 600 pm 800 ym

z-Position

Abbildung 6.5 — Verwendetes Bessel-Profil fiir die Realisierung eines Trennprozesses fiir Gla-
ser. (a) Transversales Intensititsprofil an den longitudinalen Positionen z = 260 pm und 600 pym.
(b) Longitudinales Intensitétsprofil im Zentrum des Bessel-Profils « = 0.

geprégt als bei dem Optiksystem, das fiir die Pump-Probe-Schattenfotografie in Kapitel 4

verwendet wird.

6.2.3 Prozessstrategie

Im Folgenden wird die Prozessstrategie und das Vorgehen zur Erzeugung der Volumenmo-
difikationen geméf des Teilprozesses 1 aus Abb. 6.2 erldutert. Die Glasprobe ist auf eine
Halterung montiert, wobei sich unterhalb des zu prozessierenden Bereichs Luft befindet,
um Reflexionen oder Absorption durch die Halterung zu vermeiden. Die Volumenmodifi-
kationen werden in einer linearen Anordnung durch das Verfahren der Halterung bzw. der
Glasprobe relativ zur Laserstrahlung mithilfe eines Linearachssystems hergestellt.

Die Puls-Repetitionsrate frep wird mithilfe des EOM durch die Selektion ausgewéhlter
Pulse von frep = 1,4 MHz auf frep < 200 kHz reduziert, um den Einfluss von Wérmeak-
kumulation auf den Trennprozess zu verkleinern, wie im vorherigen Abschnitt beschrieben
wird. Der zeitliche Pulsabstand betrédgt demnach Atpys > 5 ps. Um rdumlich separierte
Volumenmodifikationen mit der gewéhlten Puls-Repetitionsrate frep herzustellen, werden
mit einem Pulsgenerator Puls-Ziige mit einstellbarer Anzahl der Pulse N pro Pulszug
sowie zeitlichem Abstand Atpgys erzeugt, siche Abb. 6.6.

Der raumliche Pulsiiberlapp PU = 1 — vpeea/((frep - 2wo)) von einzelnen aufeinan-
derfolgenden Pulsen betrdgt fiir einen Strahldurchmesser 2wy ~ 1 pm fiir eine Puls-
Repetitionsrate fre, = 200 kHz mit einer Vorschubgeschwindigkeit vpeeq < 10 mm/s min-
destens 95%, sodass nachfolgende Pulse mit einem zeitlichen Abstand Atpys = ffzclp =5us
wihrend des Vorschubs durch die Achsen ndherungsweise dieselbe Position bestrahlen. Die
Anzahl der Pulse pro Stelle N wird iiber folgenden Zusammenhang mithilfe der zeitlichen
Breite des Puls-Zugs Atgate berechnet:

N = At(}ate . fRep = At(}ate/AtPuls (61)
Die rdumliche Separation dyjoq der Modifikationen wird durch Wahl der Vorschubge-
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Abbildung 6.6 — Schematische Darstellung der raumlichen (oben) und zeitlichen (unten) Anord-
nung von zeitlichen Puls-Ziigen fiir die raumliche Separation der Modifikationen mit Abstand dyjoq

und zum Einstellen der verwendeten Anzahl der Pulse pro Stelle N. Die Darstellungen sind nicht
mafstabsgetreu.

schwindigkeit vpeeq sowie des zeitlichen Abstandes der Puls-Ziige Atpyst eingestellt und
mit Gleichung 6.2 berechnet.

dMod = UFeed * AtBurst (62)

Die Pulsdauer 7pymp = 6 ps wird gewihlt, um Schéden im Verstarker der Strahlquelle
durch zu grofle Pulsspitzenintensititen zu vermeiden. Geméfl Kapitel 5 verkleinert sich fiir
diese Pulsdauer das Prozessfenster fiir eine hoch lokalisierte Energiedeposition im Vergleich
ZU Tpump ~ 1 ps, was im weiteren Verlauf berticksichtigt werden muss.

Die fiir die folgenden Abschnitte verwendeten Wertebereiche der Prozessparameter fiir
die Realisierung des Trennprozesses sind in Tabelle 6.3 zusammengefasst.

Parameter Formelzeichen Wert

Pulsdauer TPump 6 ps

Pulsenergie Ep 40 - 120 puJ
Anzahl Pulse pro Stelle N 1-50
Zeitlicher Pulsabstand Atpys >5 us
Modifikationsabstand dMod 3 pum

Tabelle 6.3 — Verwendete Prozessparameter fiir die Ermittlung des Prozessfensters fiir die Erzeu-
gung definierter Volumenmodifikationen zur Realisierung eines Trennprozesses fiir Gléser.

6.3 Prozessfenster fiir die Erzeugung definierter
Volumenmodifikationen

In Abschnitt 6.3.1 wird die Abhéngigkeit der erzeugten Modifikation von der relativen
Positionierung des Bessel-Profils relativ zur Glasprobe ermittelt, um die Toleranz des
Modifikationsprozesses hinsichtlich einer méglichen Verkippung der Glasprobe zu quanti-
fizieren. Damit soll die Anforderung an die Positioniergenauigkeit des Bessel-Profil relativ
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zur Glasprobe fir Schnittlingen in der GroSenordnung ~ 10 mm abgeschéitzt werden.
In Abschnitt 6.3.2 wird der Einfluss von Warmeakkumulation insbesondere in Abhéngig-
keit des zeitlichen Pulsabstands Atpy)s ermittelt. Anschlieend wird in Abschnitt 6.3.3 die
Rolle von Inkubation auf den Modifikationsprozess fiir verschiedene Anzahl der Pulse N
analysiert. In Abschnitt 6.3.4 wird die Ausprigung der Modifikationen in Abhéngigkeit
der Pulsenergie Ep quantifiziert. AbschlieBend werden die Ergebnisse in Abschnitt 6.3.5
in Form einer Prozesslandkarte zusammengefasst.

6.3.1 Einfluss der Positionierung des Bessel-Profils auf die
Modifikation

Volumenmodifikationen werden mit der im Abschnitt 6.1 vorgestellten Prozessstrategie
fiir unterschiedliche longitudinale Positionierungen des Bessel-Profils relativ zur Glaspro-
be hergestellt. Die Position des Bessel-Profils wird in Schritten Az = 100 pm variiert. In
Abb. 6.7 sind Aufnahmen mittels Transmissionsmikroskopie von Querschliffen der Volu-
menmodifikationen (Mitte) zusammen mit Aufnahmen der Glasober- und -riickseite (links
und rechts) dargestellt. Die Position z = 0 um ist definiert als die relative Position zwi-
schen Bessel-Profil und Glasvolumen, fiir die eine zusammenhéngende und mdglichst sym-
metrische Volumenmodifikation auftritt. Positive bzw. negative Werte entsprechen einer
Translation des Bessel-Profils zur Ober- bzw. Unterseite.

Oberseite ~ Volumen Rickseite

N OF Tuy e @i ®f Pruy
=
o
a | +350 pm
T‘) *~ Oberseitenabtrag
2 ’ |
@ +250 pm { I
- :
S
g r1soum
o

+0Hm

-50 pm

-150 pym

Rickseitenabtrag ~s,-~,
|
2

-250 pm

()
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Abbildung 6.7 — Einfluss der Positionierung des Bessel-Profils relativ zur Glasprobe auf die Mo-
difikationen der Ober- und Unterseite sowie des Glasvolumens. Positive bzw. negative z-Positionen
entsprechen einer Translation des Bessel-Profils zur Glasober- bzw. Riickseite. Die Position z = 0
ist definiert als Position, fiir die eine moglichst symmetrische, zusammenhéngende Modifikation
erzeugt wird. Ep =75 pJ, N = 15 Pulse, frep = 67 kHz, dyjoq = 3 ppm.

Eine durchgehende Volumenmodifikation sowie ein sichtbarer Oberfléichen- sowie Riick-
seitenabtrag findet fiir die Positionen z = +50 und —50 pm statt. Demnach betrigt die
notwendige Positioniergenauigkeit £50 pm fiir den Modifikationsprozess bei einer Posi-
tionierung des Bessel-Profils bei z = 0 gm. Durch die unterschiedlich ausgeprigte Volu-
menmodifikation in der Umgebung des ersten Maximums der longitudinalen Intensitéts-

verteilung wird die resultierende Kantenqualitéit je nach Genauigkeit der Positionierung
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unterschiedlich sein. Dartiber hinaus kénnen durch einen verdnderten Einfallswinkel der
Laserstrahlung auf die Glasoberfliche Aberrationen resultieren [123]. Durch die Vergrofe-
rung der effektiven longitudinalen Intensitédtsverteilung zp o ist der Prozess prinzipiell auf
Dejustagen unempfindlicher, allerdings wird durch die groBere Intensitat an der Oberfla-
che bzw. Riickseite ein ausgeprigter Materialabtrag stattfinden. Aufgrund dessen werden
weitere Pulse durch die vormodifizierte Oberfliche gegebenenfalls abgeschirmt. Demnach
sollte die effektive longitudinale Ausdehnung der Intensitétsverteilung zp og nicht grofier
als die Glasdicke dglas und insgesamt die Positioniergenauigkeit iiber den gesamten Weg
der Schnittlinge < 50 pm sein, um dariiber hinaus Aberrationen der Intensitatsverteilung
im Glasvolumen zu vermeiden.

6.3.2 Einfluss Warmeakkumulation: Wahl des zeitlichen Puls-

abstands

In Abhéangigkeit der Prozessparameter kann aufgrund von Wéarmeakkumulation eine ver-
dnderte Energiedeposition und die Entstehung einer Warmeeinflusszone resultieren. Prin-
zipiell kann durch die Warmeeinflusszone eine Verkleinerung der Oberflichenrauheit der
Trennkante vergleichbar mit einem Laserpolierprozess resultieren [124]. Zur Realisierung
einer rdumlichen Energiedeposition, die mit einer homogenen Energiedeposition aus Kapi-
tel 5 vergleichbar ist, soll der Einfluss von Warmeakkumulation auf den Modifikationspro-
zess klein sein. Aufgrund dessen wird im Folgenden das Einsetzen von Wirmeakkumulation
in Abhéngigkeit der Prozessparameter untersucht.

In Abb. 6.8 sind Aufnahmen mittels Transmissionsmikroskopie einer modifizierten Glas-
oberfliche dargestellt, wobei die Modifikationen fiir die Positionierung des Bessel-Profils
bei z = 0 (sieche Abb. 6.7) mit N = 50 Pulse, Atpys = 5 pus und dyjoq = 3 pm fiir eine
Variation der Pulsenergie Ep hergestellt werden.

s Aufsicht Glasoberfléche N =50 Pulse, Atp,c =5 ps
2
j=d
Sy 41
3 M
S
a
Abtragsspur
44 1) e e kg { o gk« e “rom oo e s
Farbanderung
48 pJd

Abbildung 6.8 — Transmissionsmikroskopie von Modifikationen auf der Glasoberflache, die mit
drei unterschiedlichen Pulsenergien Ep erzeugt werden. N = 50, Atpys = 5 pus und dyjoq = 3 pm.
Anhand charakteristischer Modifikationsbereiche wird das Einsetzen von Warmeakkumulation er-
mittelt.

Fiir Ep = 41 pJ wird eine zusammenhéngende Abtragsspur an der Oberfliche erzeugt.
Das folgt aus einem gréferen Durchmesser der einzelnen Abtragskrater im Vergleich zum
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Abstand der Modifikationen dyjoq durch eine grofie Intensitit an der Oberflache. Fiir eine
Vergroferung der Pulsenergie auf Ep = 44 pJ wird zusétzlich zur Abtragsspur eine Wér-
meeinflusszone mit transversaler Ausdehnung 23 pm beobachtet sowie eine Farbinderung
im dufleren Bereich der Warmeeinflusszone festgestellt. Fiir Ep = 48 pJ vergroflert sich

die Warmeeinflusszone und periodische, elliptische Warmeeinflusszonen treten auf.

Durch die ausgeprigte Einbringung von Materialmodifikationen ist ein prinzipielles
Trennen entlang der prozessierten Linien mdéglich. Die Oberflichen von zwei Trennkanten
sind in Abb. 6.9 (a) bzw. (b) exemplarisch fiir eine moderate und eine dominante Auspré-
gung von Wiarmeakkumulation sowie eine Abtragsspur an der Oberfliche dargestellt. Fiir
beide Félle werden in der oberen Probenhélfte nach dem mechanischen Trennen Ausbrii-
che festgestellt. Dariiber hinaus werden in der Mitte des Glasvolumens Risse festgestellt.
Fiir eine moderate Auspragung von Warmeakkumulation in (a) ist die untere Probenhélfte
unmodifiziert. Das kann durch die absorbierende und abschirmende Wirkung der Wérme-
akkumulationszonen im Modifikationsprozess erkliart werden, sodass eine Propagation bis
zur unteren Probenhilfte verhindert wird. Fiir eine dominante Warmeakkumulation in (b)
werden Wirmeeinflusszonen vergleichbar mit den periodischen Einflusszonen aus Abb. 6.9
beobachtet. Des Weiteren treten Risse, Ausbriiche sowie eine Modifikation der Glasriick-
seite auf.

‘rWérmeeinflusszone
(

Risse

Ausbriiche (
- A
Riickseitenmodifikation

100 ym

Abbildung 6.9 — Transmissionsmikroskopie von Trennkanten fiir verschiedene Auspriagungen der
Wirmeakkumulation (frep = 200 kHz, N = 50 Pulse, dyioa = 3 pm). (a) Moderate Wirme-
akkumulation fir Ep = 45 pJ: Ausbriiche in der oberen Probenhélfte und Risse im Volumen.
(b) Dominante Wirmeakkumulation fiir Ep = 70 pJ: Periodische Wirmeeinflusszonen, Risse, Aus-
briiche und Riickseitenmodifikation.

Das beobachtete Auftreten von Wérmeakkumulation ist ein Resultat der Kombination
der gewéhlten Prozessparameter Atpys, N sowie Ep [125]. Das Auftreten von Wirme-
akkumulation wird fiir eine Puls-Repetitionsrate frep = 500 kHz fiir die Verwendung eines
Bessel-Profils in [120] zur Erzeugung von Volumenmodifikationen in Glas berichtet. Zur
Realisierung des Trennprozesses im Rahmen dieser Arbeit soll der Einfluss von Wérme-
akkumulation moglichst gering sein. Aufgrund dessen wird eine Puls-Repetitionsrate von
frep < 200kHz bzw. ein zeitlicher Pulsabstand Atpys > 5 ps eingestellt sowie die Anzahl
der Pulse N < 50 gewéhlt fiir die Vermeidung von Oberflichenabtrag und die Separation
einzelner Modifikationen, um Ausbriiche zu vermeiden.
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6.3.3 Einfluss Inkubation: Wahl der Anzahl der Pulse

Zur Quantifizierung des Einflusses von Inkubation auf die Modifikationen wird im Folgen-
den die Anzahl der Pulse N variiert. In Abb. 6.10 sind Aufnahmen mittels Transmissions-
mikroskopie fiir Modifikationen mit N = 1, 10 und 40 Pulse fiir Ep = 75 pJ dargestellt.
Dabei wird je ein Bild von der Oberfliche, der Volumenmitte (z = 350 pm) sowie der Glas-
riickseite gezeigt. Zur Vermeidung von Warmakkumulation wird frep, = 67 kHz verwendet.
Der Modifikationsabstand betriagt dyjog = 3 pm.

N=1 N =10 N =40

Oberseite AL T I LTt
! .

Unterbrechung Modifikationen

Volumen- &
mitte

Ruckseite

i}

Abtragsspur

Abbildung 6.10 — Transmissionsmikroskopie der Modifikationen in Abhéngigkeit der Anzahl
der Pulse N an der Glasoberseite (obere Reihe), in der Volumenmittel (mittlere Reihe) und an
der Riickseite (untere Reihe) zur Ermittlung des Einflusses von Inkubation auf die Modifikation.
EP =175 HJ, fRep =67 kHZ, dMod =3 pam.

Fiir N = 1 werden an der Oberseite des Glases Unterbrechungen der Modifikationen
beobachtet, die auf der Riickseite ebenfalls vereinzelt auftreten. Die Modifikationen in der
Volumenmitte sind kontinuierlich. Eine mogliche Erklidrung sind Kontaminationen oder
Defekte der Oberflichen. Aufgrund dessen kann ein einzelner Puls N = 1 beispielswei-
se Riickstédnde des Reinigungsprozesses vor den Modifikationsexperimenten abtragen und
somit zum groBten Teil an der Oberfliche absorbiert werden. Aufgrund dessen wird ge-
schlussfolgert, dass fiir N = 1 ein Trennprozess aufgrund fehlender Modifikationen zu
einer reduzierten Trennqualitiat aufgrund von Ausbriichen fithren kann. Fiir N = 10 und
N = 40 Pulse sind die Modifikationen an der Oberseite und in der Volumenmitte an
allen bestrahlten Positionen vorhanden. An der Riickseite wird eine 6 pm bzw. 7 pm brei-
te Abtragsspur beobachtet. In Bezug auf den vorherigen Abschnitt wird geschlussfolgert,
dass beim mechanischen Trennen durch die Abtragsspur Ausbriiche an der Glasriickseite
auftreten werden.

Zusammenfassend wird der geeignete Parameterbereich fiir die Erzeugung definierter
Modifikationen zu 1 < N < 10 Pulse ermittelt.

6.3.4 Auspriagung der Modifikation: Wahl der Pulsenergie

Im Folgenden wird die Auspriagung der Modifikation und die eingebrachten Spannungen
im Glasvolumen in Abhéngigkeit der verwendeten Pulsenergie Ep untersucht. In Abb.
6.11 sind Aufnahmen mittels Transmissionsmikroskopie fiir fiinf verschiedene Pulsenergie
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dargestellt. Basierend auf der Ergebnissen der Abschnitte 6.3.2 und 6.3.3 wird fiir den Mo-
difikationsprozess N = 2 Pulse fiir eine separierte Erzeugung von Volumenmodifikationen
verwendet. Des Weiteren wird frep = 67 kHz zur Vermeidung von Warmeakkumulation
gewdhlt und dypog = 3 pm.

Pulsenergie Ep
—

44 pJ 55 pJ

Oberseite

Volumen-
mitte

10

Abbildung 6.11 — Transmissionsmikroskopie von erzeugten Modifikationen mit einem Bessel-
Profil in Abhéingigkeit der Pulsenergie Ep an der Glasoberseite (obere Reihe), in der Volumenmittel

(mittlere Reihe) und an der Riickseite (untere Reihe) zur Ermittlung des Einflusses der lokalen
Energiedeposition auf die Auspragung der Modifikation. N = 2 Pulse, frep = 67 kHz, dyioq = 3 pm.

Rickseite

3

Fir Ep = 44 pJ treten an der Glasoberseite und im Volumen Modifikationen auf.
An der Riickseite sind die Modifikationen unterbrochen, vergleichbar mit den Ergebnissen
des vorherigen Abschnitts fiir N = 1 Puls. Hier werden fiir ein mechanisches Trennen
des Glases Ausbriiche und Defekte erwartet, da durch das Einbringen zuséitzlicher Span-
nungen ein Trennen gegebenenfalls nicht an den Volumenmodifikationen stattfindet. Die
Modifikationen sind fiir Ep = 55 pJ und 73 pJ stérker ausgeprégt im Vergleich zu 44 pJ.
Fiir eine weitere VergroBerung der Pulsenergie Ep = 87 pJ bildet sich an der Glasobersei-
te eine zusammenhéngende Abtragsspur aus, vergleichbar zu den Abschnitten 6.3.2 und
6.3.3. Fur diese Abtragsspur werden fir einen Trennprozess Ausbriiche und Defekte an
der Glasoberseite erwartet, siche Abschnitt 6.3.2. Fir Ep = 115 pJ treten Schidigungen
im Glasvolumen und insbesondere transversal Risse mit Lange ~ 29 pm auf.

Fiir eine weitere Analyse der Schiadigung des Glasvolumens, die fir Ep = 115 puJ be-
obachtet wird, sind in Abb. 6.12 Aufnahmen mittels Transmissionsmikroskopie von Quer-
schliffen der Volumenmodifikation fiir zwei verschiedene Pulsenergien Fp dargestellt.

Fir EFp = 83 pJ werden neben der Modifikation im Zentrum des Bessel-Profils trans-
versale Risse mit Linge ~ 4 pum festgestellt. Fur eine Vergroferung der Pulsenergie zu
Ep =100 pJ vergroBert sich die Lénge der Risse bis zu circa 10 pm. Des Weiteren tre-
ten zwei longitudinale Risse zwischen den transversalen Rissen auf. Fiir N = 1 werden
Brechungsindexdnderungen, eine Modifikation im Zentrum des Bessel-Profils sowie lon-
gitudinale Risse beobachtet, siehe Abb. 6.10 (b). Dies ist in Ubereinstimmung mit den
Ergebnissen des Abschnitts 5.3. Somit wird geschlussfolgert, dass das Auftreten transver-
saler Risse durch Inkubation fiir eine hinreichend groie Energiedeposition in Abhéngigkeit
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Abbildung 6.12 — Transmissionsmikroskopie der Querschliffe von Volumenmodifikation mit einem
Bessel-Profil zur Identifikation der Ausprigung der Modifikation und von Rissen in Abhéngigkeit
der Pulsenergie Ep und Anzahl der Pulse N. (a) Anzahl der Pulse N = 5, Pulsenergien Ep = 83
und 100 pJ. (b) Anzahl der Pulse N = 1, Pulsenergie Ep = 100 puJ.

von Ep und N resultiert. Wird zu viel Energie in das Glasvolumen eingebracht, treten lo-
kal so grofie Spannungsgradienten auf, dass neben der Ausbildung der transversalen Risse
zwischen diesen Spannungszonen longitudinale Risse entstehen.

6.3.5 Zusammenfassung

Die Ergebnisse der vorherigen Abschnitte sind in Abb. 6.13 in Form einer Prozesslandkarte
fiir das verwendete Bessel-Profil zusammengefasst. Dabei werden die festgestellten Phéno-
mene in fiinf verschiedene Doménen eingeteilt. Die Grenzen der Doménen sind neben der
Pulsenergie Fp und Anzahl der Pulse N abhingig von den weiteren Prozessparametern
Atpuls; dnod sowie Tpymp. Aufgrund dessen liegt der Schwerpunkt auf einer qualitativen
Beschreibung des Zusammenhangs der auftretenden Phénomene des Modifikationsprozes-
ses und den verwendeten Prozessparametern.

o Doméne 1: Fiir eine zu kleine Wahl der Pulsenergie Ep bzw. Anzahl der Pulse N sind
die Modifikationen aufgrund der zu kleinen lokalen Intensitiat bzw. von Kontamina-
tionen der Oberflichen unzusammenhingend. Ein Trennen durch das Einbringen
mechanischer Krifte resultiert in eine undefinierte Trennkante und Ausbriiche.

o Doméne 2: Bei moderaten Pulsenergien Ep ~ 50 pJ und 1 < N < 10 sind die Modi-
fikationen lokalisiert und hinreichend ausgeprigt, sodass ein anschliefendes Trennen
zu einer definierten Trennkante fiihrt.

¢ Doméne 3: Fiir moderate Pulsenergien Ep und N > 10 tritt ein ausgepriagter Abtrag
der Glasoberflachen auf, was zu Ausbriichen bei einem anschlieenden Trennen fiihrt.

o Doméne 4: Fiir grole Pulsenergien Ep und N < 10 treten Volumenschadigungen
in Form von transversalen und longitudinalen Rissen mit Langen ~ 10 gm auf. Die
Qualitét der Trennkante ist aufgrund der grofien lokalen Defektkonzentration klein.

o Doméne 5: Fiir sehr grofe Pulsenergien Ep und N > 10 treten auch fiir vergleichs-
weise moderate zeitliche Pulsabstdnde Atpys ~ 15 ps aufgrund von Warmeakkumu-
lation grofie Warmeeinflusszonen auf, die zu Ausbriichen und einer geringen Ober-
flachenqualitiat der Trennkante fithren.
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Abbildung 6.13 — Qualitative Darstellung der auftretenden Phédnomene bei der Erzeugung von
Modifikationen mit einem Bessel-Profil in Abhéngigkeit der Pulsenergie Ep und N fiir die De-
monstration des Trennprozesses fiir frep = 67 kHz, dyoq = 3 4, Tpump = 6 ps. Die Phinomene
sind in fiinf charakteristische Doménen eingeteilt.

6.4 Demonstration des Trennprozesses

Fiir die experimentelle Umsetzung des Trennprozesses werden fiir die Erzeugung von de-
finierten Volumenmodifikationen Prozessparameter aus der in Abb. 6.13 identifizierten
Domiine 2 gewihlt. Die verwendeten Prozessparameter sind in Tabelle 6.4 zusammenge-

fasst.
Parameter Formelzeichen ~ Wert
Pulsenergie Ep 70 pJ
Anzahl Pulse pro Stelle N 5
Zeitlicher Pulsabstand Atpus 15 pus
Modifikationsabstand dMod 3 pm

Tabelle 6.4 — Verwendete Prozessparameter fiir die experimentelle Umsetzung des Trennprozesses.

Fiir eine Analyse der rdumlichen Spannungsverteilung entlang eines bearbeiteten Be-
reichs, sind in Abb. 6.14 Aufnahmen der Modifikationen mittels Transmissionsmikroskopie
zusammen mit Aufnahmen mittels Polarisationskontrastmikroskopie an der Oberseite, in
der Volumenmitte sowie Riickseite des Glases dargestellt.

Die Spannungen sind am stéirksten im Glasvolumen sowie an der Riickseite zwischen
den einzelnen Modifikationen ausgepréigt. An der Oberseite werden vergleichsweise kleine
Spannungen detektiert. Im néchsten Schritt werden geméfl des Prozessschritts 2 aus Abb.
6.2 mechanische Druckkrifte hindisch eingebracht. Damit wird das Glas entlang der vor-
gegebenen Kontur eines linearen Schnitts getrennt. Einige exemplarische getrennte Gléser
mit jeweils einer Glasdicke dglas = 700 pm sind in Abb. 6.15 (a) dargestellt.

In Abb. 6.15 (b) ist eine représentative Trennkante vergroBert abgebildet. Die Kante ist
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Abbildung 6.14 - Transmissions- (links) und Polarisationskontrastmikroskopie (rechts) zur Ana-
lyse der Spannungsverteilung von Modifikationen an der Glasoberseite (obere Reihe), in der Volu-
menmittel (mittlere Reihe) und an der Riickseite (untere Reihe) fiir die Umsetzung des Trennpro-
zesses. Ep =70 pJ, N =5 Pulse, Atpys = 15 us, dyoa = 3 pm.

Gebrochene s
Kante transparent Trennkante triib
5 mm — S

Abbildung 6.15 — Getrenntes Glas mit dem in dieser Arbeit entwickelten laserbasierten Trenn-
prozess fiir die Glasdicke dglas = 700 pm. (a) Exemplarische lineare Trennkonturen nach der
Vereinzelung. (b) Detailaufnahme einer Trennkante.

intransparent und erscheint getriibt. Zur Quantifizierung der Oberflichenqualitit der Kan-
te sind in Abb. 6.16 Aufnahmen der Trennkante mittels Auflichtmikroskopie dargestellt.
An der Oberfliche der Trennkante werden an allen longitudinalen Positionen regelméfi-
ge Modifikationen beobachtet, die durch die einzelnen Modifikationen des Bessel-Profils
erklirt werden kénnen. Detailaufnahmen der Modifikationen sind in Abb. 6.16 (b) darge-
stellt. An der Eintrittsseite werden bis in eine Tiefe von etwa 28 pm Ausbriiche festgestellt.
Dies kann durch zu schwach ausgepréigte Spannungen an der Oberseite des Glases erklart
werden, wie in Abb. 6.14 dargestellt ist. In der Mitte und an der Austrittsseite des Glases
sind die Modifikationen regelméfig.

Fiir eine quantitative Analyse der Oberflachenqualitét wird das Hohenprofil der Trenn-
kante mittels konfokaler Laser-Scanning-Mikroskopie analysiert. Das ermittelte Hohenpro-

fil ist Abb. 6.17 (a) dargestellt.
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Abbildung 6.16 — Auflichtmikroskopie einer Trennkante zur Analyse der Oberflichenqualitit
nach dem Trennprozess. (a) Ubersicht der Trennkante. (b) Detailausschnitte der Eintrittsseite,
Mitte sowie der Austrittsseite der Laserstrahlung.
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Abbildung 6.17 — Quantitative Analyse der Oberflichenstruktur einer Trennkante. (a) Hohen-
profil der Oberfliache einer Trennkante ermittelt durch Laser-Scanning-Mikroskopie. Markiert sind
Positionen fiir Messpunkte des Mittenrauwerts R, und der gemittelten Rautiefe R.. (b) Gemes-
sener Mittenrauwert R, und gemittelte Rautiefe R, an verschiedenen longitudinalen Positionen.
Zusitzlich ist der gemessene Mittenrauwert R, fiir eine Glaskante dargestellt, die ohne den laser-
basierten Trennprozess gebrochen wurde.

Die Ausbriiche an der Eintrittsseite sind lokale Erhohungen, die im Bezug zur umliegen-
den Oberfliche 6 pm erhoht sind. Zusétzlich wird an der Austrittsseite eine vergleichbar
grofe Erhohung festgestellt. In longitudinaler Richtung wird eine Welligkeit beobachtet,
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6.4 Demonstration des Trennprozesses

die mit der longitudinalen Intensitétsverteilung des Bessel-Profils (siche Abb. 6.5) erklért
werden kann. Fiir eine Beurteilung der Oberflichenqualitét werden an ausgewéhlten Posi-
tionen der Mittenrauwerts R, sowie die gemittelte Rautiefe R, gemessen. Die ermittelten
Werte sind in Abb. 6.17 (b) dargestellt. Im Mittel betrigt der Mittenrauwert fiir die Trenn-
kante R, = 0,61 + 0,06 pum und Rautiefe R, = 7,3 £ 0,1 pgm. Mit dem Mittenrauwert R,
und der ermittelte Rautiefe R, kann dabei der triibe visuelle Eindruck der Trennkante in
Abb. 6.15 durch diffuse Streuung des Lichts durch die Oberflichenrauheit erkliart werden.
Zusétzlich ist der gemessene Mittenrauwert R, fiir eine Glaskante dargestellt, die ohne den
Trennprozess gebrochen wurde. Im Mittel betridgt der Mittenrauwert R, = 0,13 £ 0,07 pm,
sodass die Glaskante optisch transparent erscheint, sieche Abb. 6.15.

Fiir eine detaillierte Analyse der Oberflichenstruktur in der Mitte der Trennkante, ist
in Abb. 6.18 ein vergroferter Ausschnitt des ermittelten Hohenprofils bei der longitudi-
nalen Position z = 384 pum dargestellt. Hierbei wird in Richtung der Verfahrrichtung der
Laserstrahlung vpeeq eine Periode von circa 3 pm ermittelt, was durch die einzelnen er-
zeugten Modifikationen mit einem Abstand dyjoq = 3 pm erklart werden kann. Aufgrund
dessen kann diese periodische Oberflichenstruktur der Trennkante durch Anpassen des
Abstands der einzelnen Modifikationen dyjoq prinzipiell eingestellt werden.

Detail Oberflachenstruktur

35 um

30 um

Abbildung 6.18 - Detailausschnitt des Hohenprofils der Oberfliche einer Trennkante zur Analyse
der periodischen Struktur in Verfahrrichtung der Laserstrahlung vpeed.-
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden die fundamentalen Zusammenhénge zwischen der raum-
lichen Energiedeposition von ultrakurz gepulster Laserstrahlung in Glasern und der zeitli-
chen und rdumlichen Intensititsverteilung analysiert mit dem Ziel, die rdumliche Energie-
deposition gezielt zu beeinflussen. Durch das komplexe Zusammenspiel von nicht-linearen
und linearen Ionisations- und Absorptionsprozessen sowie der zeitlichen und rdumlichen
Puls-Plasma-Wechselwirkung wurde dabei zunéchst in Kapitel 3 ein grundlegendes Ver-
stdndnis der zugrundeliegenden Mechanismen und die Korrelation mit der Puls-Plasma-
Wechselwirkung erarbeitet. In Kapitel 4 ist die Energiedeposition im Glasvolumen zeit-
und ortsaufgelost analysiert und die Limitierungen der Energiedeposition fiir die Verwen-
dung eines rdumlichen Gauf-Profils erarbeitet worden. Im néchsten Schritt ist in Kapitel 5
zur MaBschneiderung der rdumlichen Energiedeposition ein Bessel-Profil erzeugt und die
Abhéngigkeit der Energiedeposition von der Intensitdtsverteilung quantifiziert worden.
Auf Grundlage der erarbeiteten fundamentalen Analyse der rdumlichen Energiedeposition
ist in Kapitel 6 fiir die Verwendung eines Bessel-Profils ein Trennprozess fiir Glaser reali-
siert und grundlegende Prozessfenster fiir den Trennprozess erarbeitet sowie der Prozess
demonstriert worden. Im Folgenden werden die zentralen Ergebnisse dargestellt, die im
Rahmen dieser Arbeit ermittelt wurden.

Zur Generierung eines umfassenden Verstédndnisses des Zusammenhangs der Intensitéts-
verteilung mit den zugrundeliegenden Tonisations- und Absorptionsprozesse sowie der
Puls-Plasma-Wechselwirkung, ist die Transmission der Laserstrahlung durch eine erzeug-
te freie Elektronendichte experimentell gemessen und mithilfe einer Simulation basierend
auf eine elektronische Beschreibung der Puls-Plasma-Wechselwirkung reproduziert wor-
den. Dabei wurden Pulsdauern im Bereich von 7pymp = 80 fs bis 9 ps und Intensititen
bis Iy = 101° W/ em? verwendet. Die zentralen Forschungsfragen der vorliegenden Arbeit
werden im Folgenden beantwortet.

Fiir die Pulsdauer 7pymp = 80 fs sind Tunnelionisation und Multiphotonenionisation
die dominanten Photoionisationsmechanismen. Fiir 7pymp > 0,5 ps kann Tunnelionisation
vernachléssigt werden. Die Puls-Plasma-Wechselwirkung ist vordergriindig durch den An-
teil der Avalanche-Ionisation im gesamten Ionisationsprozess bestimmt. Fiir 7pymp = 80 fs
und fiir Intensitéten in der GroBlenordnung der charakteristischen Intensitatsschwelle ist
eine Puls-Plasma-Wechselwirkung schwach ausgeprégt, da weniger als 20% der freien Elek-
tronen durch Avalanche-Ionisation erzeugt werden. Je groier die Pulsdauer 7pymp gewéhlt
wird, desto grofler ist der Anteil von Avalanche-Tonisation im gesamten Ionisationsprozess,
sodass die Puls-Plasma-Wechselwirkung stiarker ausgeprigt ist fiir grofere Pulsdauern.
Fiir 7pump > 1 ps kann die kritische Elektronendichte fiir eine hinreichende Absorption der

Laserstrahlung nur durch einen signifikanten Beitrag von Avalanche-Tonisation im gesam-
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ten Tonisationsprozess erzeugt werden. Die charakteristischen Intensitatsschwellen fiir das
Einsetzen von Absorption ist direkt mit der Puls-Plasma-Wechselwirkung verkniipft und
wird kleiner fiir grofere Pulsdauern durch die ausgeprigte Puls-Plasma-Wechselwirkung.
Durch die Auspriagung der Puls-Plasma-Wechselwirkung durch Wahl der Pulsdauer kann
die rdumliche Energiedeposition gezielt beeinflusst werden.

Die raumliche Energiedeposition im Glasvolumen wird zeitaufgelost mithilfe von Pump-
Probe-Schattenfotografie fiir die Verwendung eines Gauf-Profils analysiert. Fiir eine mi-
nimale Puls-Plasma-Wechselwirkung fiir die Verwendung einer Pulsdauer 7pymyp = 80 fs
werden Zeitskalen und Intensitétsregime der rdumlichen Energiedeposition identifiziert.
Dabei werden die Amplitude und die Lokalisierung der Energiedeposition eingefiihrt, mit
denen die Effizienz und réaumliche Prézision der Energiedeposition quantifiziert werden.
Bei geeigneter Wahl der Intensitét Iy findet eine hoch lokalisierte Energiedeposition im Fo-
kusvolumen statt, wobei die Amplitude bzw. Effizienz klein ist. Zur VergroBerung der Am-
plitude durch eine Vergréfierung der Intensitét Iy findet die Energiedeposition aulerhalb
des Fokusvolumens statt. Dariiber hinaus treten Selbstfokussierung und Plasmadefokus-
sierung der Laserstrahlung auf, die zu der Entstehung von Filamenten fithren, sodass die
Lokalisierung der Energiedeposition signifikant verkleinert wird. Durch eine Vergréfierung
der Puls-Plasma-Wechselwirkung durch Anpassung der Pulsdauer 7pymp > 0,5 ps kann
bei entsprechender Wahl der Intensitéit Iy die Amplitude und Lokalisierung der Energied-
eposition kénnen durch die kleineren notwendigen Intensitéten zur Erzeugung einer freien
Elektronendichte Filamente vermieden werden. Dariiber hinaus kann fiir eine geeignete
Wahl von Pulsdauer 7pump und Intensitét Ip die Energiedeposition auf das Fokusvolu-
men Vi angepasst werden. Eine Vergrofierung der Intensitéat bedingt durch das rdumliche
GauB-Profil stets eine signifikante Verkleinerung der Lokalisierung der Energiedeposition.

Die Limitierungen der rdumlichen Energiedeposition fiir ein Gauf3-Profil konnen durch
die Erzeugung eines nicht-beugenden Bessel-Profils aufgehoben werden. Fiir die Verwen-
dung einer minimalen Puls-Plasma-Wechselwirkung fiir die Pulsdauer 7pum,, = 80fs
kann eine Energiedeposition iiber eine Lénge entsprechend der verwendeten Glasdicke
dglas = 700 pm mit einer transversalen Ausdehnung im Bereich ~ 1pm erreicht wer-
den, sodass im Bezug zum rdumlichen Strahlprofil eine hoch lokalisierte Energiedepo-
sition stattfindet. Fiir die VergroBerung der Intensitdt zur VergroBerung der Amplitude
der Energiedeposition treten analog zur Verwendung eines Gauf-Profils Plasmadefokus-
sierung und Filamente auf, die eine Verkleinerung der Lokalisierung der Energiedeposition
bedingen. Aufgrund dessen wird die Puls-Plasma-Wechselwirkung durch Variation der
Pulsdauer vergrofiert, um eine hoch lokalisierte und effiziente Energiedeposition zu rea-
lisieren. Insgesamt konnen dabei drei Intensitéitsregime der Energiedeposition in Abhén-
gigkeit der Puls-Plasma-Wechselwirkung identifiziert werden. Fiir eine stark ausgeprigte
Puls-Plasma-Wechselwirkung (7pump = 7 und 9 ps) ist Plasmadefokussierung signifikant
ausgeprigt bzw. fiir eine Verkleinerung der Intensitdt I ist die Energiedeposition un-
zusammenhédngend. Fiir eine zu kleine Puls-Plasma-Wechselwirkung (Tpump = 80 fs und
0,5 ps) treten sowohl Plasmadefokussierung als auch Filamente auf oder die Amplitude ist
fiir kleinere Intensitéiten vergleichsweise gering, sodass keine Materialmodifikation erzeugt
werden kann. Fiir eine moderate Puls-Plasma-Wechselwirkung (7pymp = 1 bis 5 ps) kann
ein Intensitéitsregime fiir eine effiziente und hoch lokalisierte Energiedeposition fiir eine

entsprechende Wahl der Pulsenergie Ep ermittelt werden.
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Auf Grundlage der rdumlichen Energiedeposition fiir die Verwendung eines Bessel-
Profils wird ein laserbasierter Trennprozess fiir Gliser realisiert. Dazu werden die prozess-
relevanten Parameter identifiziert und deren Einfluss auf den Bearbeitungsprozess und das
-resultat evaluiert. Somit wird eine Prozesslandkarte erarbeitet, die auftretende Effekte
und Phénomene der Materialmodifikation in Abhéngigkeit der verwendeten Prozesspara-
meter zusammenfasst. So tritt fiir eine zu grofe Puls-Repetitionsrate (frep > 200 kHz)
in Abhéngigkeit der Pulsenergie Warmeakkumulation auf, die zu einer Verkleinerung der
Lokalisierung der Energiedeposition und einer starken Auspragung von Defekten fiihrt. In
Abhéngigkeit der Pulsenergie Ep und der Anzahl der Pulse N kann dariiber hinaus ein
ausgeprigter Abtrag der Glasoberflichen stattfinden, die zu einer Abschirmung und Delo-
kalisierung der Energiedeposition und letztlich zur Auspriagung von Defekten fiihren kann.
Ein Prozessfenster fiir eine ausgeprégte und kontrollierte Erzeugung von Modifikationen
im Glasvolumen wird ermittelt und der Trennprozess demonstriert sowie die erzielte Be-

arbeitungsqualitdt quantifiziert.

Ausblick

Fiir eine Homogenisierung der Energiedeposition kann durch weitere raumliche Strahlfor-
mung eine im Vergleich zum verwendeten Bessel-Profil homogenere Intensititsverteilung
erzeugt werden. Zur Vermeidung der Bestrahlung des zentralen Bereiches des abgerundeten
Axicons, kann anstelle des GauB-Profils ein Ringprofil verwendet werden. Beispielsweise
kann ein kollimiertes Ringprofil durch die Verwendung von zwei Axicons mit gleichem Off-
nungswinkel erzeugt werden [126]. Dariiber hinaus kann mithilfe einer zentrischen Blende
cine Beleuchtung des Zentralbereichs des Axicons vermieden werden.

Weitere Moglichkeiten der Strahlformung sind durch ,Spatial Light Modulatoren®
(SLM) oder diffraktiven optischen Elementen (DOE) [107,108] gegeben. Mit beiden Metho-
den konnen prinzipiell beliebige dreidimensionale rdumliche Strahlformen generiert wer-
den. So werden beispielsweise hohere Ordnungen von Bessel-Strahlen erzeugt, die fiir Vo-
lumenstrukturierungen verwendet werden konnen oder mit denen eine dreidimensionale
Analyse der rdaumlichen Energiedeposition in Glidsern maoglich ist [127,128]. Der zentrale
Vorteil von SLM ist eine hohe Flexibilitét, da die Phasenfronten mit einer Ortsauflosung
im Bereich der Pixelgrofie des Sensors prinzipiell beliebig eingestellt werden kénnen. So-
mit konnen beispielsweise Aberrationen durch Dejustage der Glasprobe kompensiert oder
schrige Kanten fiir einem Schnittprozess erzeugt werden [123]. Dagegen konnen aufgrund
von thermischen Effekten derzeit Leistungen von circa 50 W von dem SLM reflektiert
werden ohne eine thermische Schidigung des Moduls zu bewirken. Der primére Vorteil
von DOE ist insbesondere eine hohe mechanische und thermische Stabilitdt und aufgrund
dessen die Einsetzbarkeit fiir Anwendungen mit grofier Leistung > 50 W. Allerdings sind
die Elemente in Hinblick auf die Eingangsstrahlqualitidt empfindlich sowie weniger flexibel
im Vergleich zu SLM.

Neben der raumlichen Strahlformung bietet eine zeitliche Modulation der Laserstrah-
lung eine weitere Méglichkeit zur Anpassung der Einbringung von Spannungen fiir einen
Trennprozess. Fiir Pulse mit einem zeitlichen Abstand ~ 20 ns bewirkt eine verénderte
Energiedeposition eine ausgeprigte Rissentstehung [65,122,129,130]. Entsprechende Pul-
se konnen mithilfe von sogenannter Puls-Bursts von einem geeigneten Lasersystem oder

flexibel durch Realisierung eines Michelson-Interferometers erzeugt werden [74].
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A Anhang

A.1 Erganzende Beschreibung der Photoionisations-

mechanismen

Die Photoionisationsrate wird in der Beschreibung nach Keldysh [4] hergeleitet. Die ef-
fektive elektronische Bandliicke fiir das durch die Laserstrahlung verzerrte Atompotential
wird mithilfe von Gleichung A.1 beschrieben.

V1+92 1
B, = Ecap—”.f (—) (A1)

v Vits?
Daritiber hinaus wird @ tiber Gleichung A.2 ermittelt.
1 1/2
20 = ek ()
S v
~nz=:oexp <—7r K (ﬁ)
—J(\Alﬁ% ( 1+w> (A.2)
@({ (2(Ny +1) 2N+n/2K< 1+’Y>

1 1/2
J| —
(m)

Die Groflen K und J bezeichnen elliptische Integrale, die mithilfe der Identitat in Glei-

chungen A.3 ermittelt werden.
K(z)J(V1—22)+ K(V1—22)J(z) — K(z)K(V1 —22) = /2 (A3)
In dem Modell nach Kennedy wird das Dawson-Integral ® iiber Gleichung A.4 berechnet.
1 2
b= §ﬁcxp (71]5 ) erf(x) (A.4)

Mit erf als sogenannte Fehlerfunktion.

A.2 Verwendetes Glas

Das im Rahmen dieser Arbeit verwendete Glas ist ungehértetes Alkali-Aluminosilikatglas
der Firma Corning®, das als ,Gorilla® Class 3“ bezeichnet wird [131]. Das Glas wurde in
Hinblick auf Displayanwendungen im Bereich der Unterhaltungselektronik entwickelt und
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weist aufgrund dessen eine hohe Kratzbestéandigkeit sowie niedrige Defektanfilligkeit auf.
Der vom Hersteller angegebene Brechungsindex liegt bei n = 1,50 fiir eine Wellenldnge von
590 nm. Ausgewihlte zentrale Eigenschaften des Glases sind in Tabelle A.1 dargestellt.

Bezeichnung Wert Einheit
Brechungsindex fiir 590 nm 1,50 -
Dichte 2,39 g/cm?
Elastizitatsmodul 69,3 GPa
Torsionsmodul 28,5 GPa

Expansionskoeffizient 758-1077  1/°C

Tabelle A.1 - Ausgewihlte Eigenschaften des im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Glases [131].

A.3 Literaturwerte fiir die Elektronstof3zeit

Die Elektronstofzeit 7. aus verschiedenen Literaturquellen unterscheiden sich fiir Quarz-
glas um mehr als eine GréBenordnung. In Abb. A.1 und in Tabelle A.2 ist eine Auswahl

von 7. aus verschiedenen Literaturquellen zusammengefasst.

51 | W Literaturwerte -
4,17
Zar 3,64
) -3,33 +
S s 4
2
0
=
St 1,7 g
k3
(7]
w 1
10,667 ] 8
n
0,1
|

Bl (131 [94 [22] [ [14] [19]

Abbildung A.1 - Graphische Darstellung der verwendeten Elektronstofizeit 7. aus verschiedenen
Literaturquellen.

Wert Material Anmerkung Quelle
0,67 fs Quarz Fiir Elektronen mit Fy, < 100eV 8]
3,3—-50fs - Kalibrationsparameter [13]
1,7 fs Quarz Mittelwert; transient. [94]
3,3 fs Quarz - [22]
1,0 fs - - 9]
0,1 fs Quarz  Verwendet werden weitere Werte; nicht weiter beschrieben. [14]
3,7 fs Quarz Fiir 7pymp = 140 fs Ubereinstimmung [15]

Tabelle A.2 - Tabellarischer Uberblick der ElektronstoBzeit 7, aus verschiedenen Literaturquellen.
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A.4 Literaturwerte fiir die Rekombination

Im Folgenden sind Werte fiir die Rekombinationsrate nrex bzw. der von der freien Elek-
tronendichte unabhéngigen Rekombinationszeit Tge aus verschiedenen Literaturquellen in

Tabelle A.3 zusammengefasst.

Wert Material Anmerkung Quelle
170 fs BK7 - [94]
2-107 em®/s Quarz  Aus Plasmalumineszenz von Wasser ermittelt. (15]
10 - 100 ps - - [22]
1-10"% em3/s  Quarz Kalibrationsparameter 9]
150 fs Quarz - (31]

Tabelle A.3 — Rekombinationsrate nrex bzw. Rekombinationszeit 7re. aus verschiedenen Litera-
turquellen.

A.5 Lasersystem Libra

Das Lasersystem basiert auf dem CPA-Prinzip. Das System besteht aus einem Pump-
und einen Seedlaser, wobei die ultrakurzen Pulse (7pump = 80 fs) des Seedlasers durch
ein Reflexionsgitter zunéchst zeitlich verldngert werden, um durch die grofien Intensitaten
Schiden an optischen Komponenten im Lasersystem zu vermeiden. Nach der zeitlichen
Verléngerung der Pulsdauer werden die Pulse in den Resonator des regenerativen Ver-
stiarkers eingekoppelt. Die emittierte Laserstrahlung des Pumplasers (ns-Pulsdauer ) wird
direkt in den Resonator des regenerativen Verstérkers eingekoppelt. Mithilfe des ,,Synchro-
nization and Delay Generator® (SDG) werden die Pulse synchronisiert und nach mehreren
Umlédufen durch das elektronische Schalten einer Pockelszelle ausgekoppelt. Mithilfe eines
weiteren Reflexionsgitters werden die verstarkten Pulse zeitlich komprimiert. So kénnen
prinzipiell Pulsdauern in einem Intervall von 80 fs bis 9 ps eingestellt werden.

A.6 Bestimmung Fokusradius fiir Messungen der

Transmission

Um den Fokusradius zu bestimmen, wird die Methode vorgeschlagen von Liu [75] ver-
wendet. Dazu werden fiir eine Fokussierung der Laserstrahlung an der Glasoberfliche Ab-
tragskrater mit verschiedenen Pulsenergien Ep hergestellt. Repriasentative Abtragskrater
sind in Abb. A.2 (a) dargestellt.

Die Abtragsfliche D? des Abtragskrater ist dabei mit dem Fokusradius wg iiber Glei-
chung A.5 korreliert.

F
D? = 2’w%<ln<

Fﬂﬂ_) —a-In(b- Ep) (A5)
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Abbildung A.2 - Experimentelle Ermittlung des Fokusradius. (a) Abtragskrater auf einer Gla-

soberfliche fiir verschiedene Pulsenergien (7pyump = 0,5 ps, Einzelpulse). (b) Abtragsfliiche D? als
Funktion der Pulsenergie Ep zu Ermittlung des Fokusradius.

Somit wird der Durchmesser der Abtragskrater D zur Bestimmung des Fokusradius wg
fiir die verwendeten Pulsenergien Ep ermittelt. Im néchsten Schritt wird eine logarithmi-
sche Anpassung nach Gleichung A.5 an die Messwerte durchgefiihrt, sieche Abb. A.2 (b).
Aus den ermittelten Parametern wird der Fokusradius nach Gleichung A.6 berechnet.

a

wy = 5 (A6)

Fiir die in Abb. A.2 (b) ermittelten Werte fiir @ und b resultiert ein Fokusradius von
wo ~ 1,3+ 0,1 pm.

A.7 Messung transmittierte Energie mithilfe der
Ulbrichtkugel

Eine einzelne Messung der transmittierten Pulsenergie mit der eingesetzten Photodiode ist
in Abb. A.3 (a) fiir die Verwendung eines einzelnen Pulses mit einer Pulsenergie Ep = 7 puJ
dargestellt. Das Signal wird in Form einer Spannung U in Abhéngigkeit der Zeit ermittelt.
Der Messbereich der Photodiode ermdglicht Messungen von Spannungen bis 5 V.

Das Messsignal ist insbesondere durch den Maximalwert der Spannung charakterisiert.
Nach Erreichen der maximalen Spannung klingt das Messsignal ab und ein zeitliches Pla-
teau der Spannung wird ermittelt. Dies kann auf die riicklaufenden freien Ladungstriger
der Photodiode zuriickgefiihrt werden. Aufgrund dessen wird zur Auswertung der Maxi-
malwert der Spannung verwendet.

Die Maximalspannung wird fiir verschiedene Pulsenergien E'p gemessen und ist in Abb.
A.3 (b) exemplarisch dargestellt. Der Kalibrationsfaktor wird durch eine lineare Anpassung
ermittelt. Somit ist eine Umrechnung der ermittelten Spannung U in eine Pulsenergie Ep
moglich.
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(a) Gemessenes Signal Photodiode (b) Kalibrierung Spannung und Pulsenergie
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Abbildung A.3 — (a) Durch die Photodiode ermitteltes Spannungssignal in Form einer Span-
nung als Funktion der Zeit. (b) Kalibrierung der Photodiode zur Umrechnung einer gemessenen
Spannung U in eine Pulsenergie Ep

A.8 Ermittlung Bandliicke

Die Bandliicke wird mithilfe eines sogenannten Tauc-Plots ermittelt. Dabei wird mithil-
fe von UV-Vis-NIR-Spektroskopie in einem Spektralbereich von 300 nm bis 2000 nm das
Reflexions- sowie Transmissionsvermogen des verwendeten Glases ermittelt. Daraus kann
der Absorptionskoeffizienz o bestimmt werden. Insbesondere fiir Photonenenergien £, in
der Néhe der elektronischen Bandliicke wird der Absorptionskoeffizienz o > 0. Durch Auf-
tragung von (« - Eﬂ,)l/ 2 als Funktion der Photonenenergie E., kann mithilfe einer linearen
Anpassung die Bandliicke ermittelt werden, siche Abb. A 4.

15 T T T T T
B Beriicksichtige Messwerte
B Unbericksichtige Messwerte
| — Lineare Anpassung

(@E,)"? [(eVIem)'?]

L L 1
38 4,0 42 44 46 48 5,0
Photonenenergie E, [eV]

Abbildung A.4 — Mithilfe von spektralen Reflexions- und Transmissionsmessungen ermittelter
Tauc-Graph zur Ermittlung der Bandliicke.

Durch die lineare Anpassung an die Messdaten wird der Schnittpunkt der ermittelten
Gerade mit der Abszissenachse ermittelt, welcher dem Wert der Bandliicke entspricht. Fiir

die in Abb. A.4 dargestellte Anpassung ergibt sich eine Bandliicke von Egap, = 3,94 €V.
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A.9 Literaturwerte fiir die effektive Elektronen-

masse

Eine Auswahl von Werten fiir die effektive Elektronenmasse m* aus verschiedenen Litera-

turquellen ist in Tabelle A.4 zusammengefasst.

Wert  Material Anmerkung Quelle
0,86m, Quarz - [32]
0,50m, Quarz Ohne Begriindung angenommen. [22]
0,50m. - - 9]
1,00m,  Quarz - 8]
0,50m, Quarz - [14]

Tabelle A.4 - Effektive Elektronenmasse m* aus verschiedenen Literaturquellen.

A.10 Literaturwerte fiir die Valenzbandelektro-
nendichte

Im Folgenden sind die Werte fiir die Valenzbandelektronendichte N, aus verschiedenen
Literaturquellen zusammengefasst.

Wert Material ~ Anmerkung  Quelle
2,1-102 cm™®  BK7 - [132]
3,2-10% cm™®  Quarz - [14]
6,6-10%2 cm™3  Quarz - (22]
1,5-10% cm ™3 - - 9]
0,7-10% cm™®  Quarz - (17]
1,4-102 cm™3  Quarz - [31]

Tabelle A.5 — Valenzbandelektronendichte N, aus verschiedenen Literaturquellen.

A.11 Bestimmung der Absorptionstiefe

Zur Ermittlung der pulsdauerabhéngigen Absorptionstiefe der ultrakurz gepulsten La-
serstrahlung in Glas, wird das Vorgehen wie in [82] beschrieben verwendet. Mithilfe des
Lambert-Beert’schen Absorptionsgesetz kann der Zusammenhang zwischen der Absorpti-
onstiefe d,15, der Abtragstiefe pro Puls L und der verwendeten Pulsenergie Ep bzw. Fluenz
F iber Gleichung A.7 ermittelt werden.

L = daps - In < F > (A7)

Ehr'
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Fiir eine ausgewiéhlte Pulsdauer 7pymp werden Abtragskrater fiir Fokussierung der Laser-
strahlung auf die Glasoberfliache fiir verschiedene Pulsenergien EFp und Anzahl der Pulse
N erzeugt. Reprasentative Abtragskrater sind fiir drei verschiedene Pulsenergien Ep sowie
drei verschiedene Anzahl der Pulse N in Abb. A5 (a) dargestellt. Die Abtragstiefe h. wird
fiir jeden Krater mittels Laser-Scanning-Mikroskopie gemessen. Ausgewihlte Hohenprofile

sind in Abb. A.5 (b) dargestellt.

Ep=14,4 pJ 7,7 29 W

’ PUISE-..
4645 "
-
100 Pulse som
2
0882 gong

Abbildung A.5 - (a) Abtragskrater auf einer Glasoberfliche fiir verschiedene Pulsenergien Ep
und Anzahl der Pulse N fiir die Pulsdauer 7pymp = 80 fs und A = 800nm. (b) Hoéhenprofile fir
Ep =14,4pJ in von N.

1000 2000 anom 100 L=

Fiir jede Parameterkombination von Pulsenergie Ep und Anzahl der Pulse N werden
mindestens fiinf erzeugte Krater vermessen und der arithmetische Mittelwert sowie die
Standardabweichung der Abtragstiefe h, ermittelt. Unter der Annahme, dass die Abtrags-
tiefe h, linear abhingig von der verwendeten Anzahl der Pulse N ist, kann die Abtragstie-
fe pro Puls tiber L = h,/N ermittelt werden. Durch eine logarithmischen Anpassung der
Form L = a-In (b- Ep), kann mithilfe des Anpassungsparameters a direkt die Absorptions-
tiefe daps bestimmt werden. Die ermittelten Abtragstiefen pro Puls L sind fiir Pulsdauern
von 80 fs bis circa 10 ps in Abb. A.6 (a) zusammen mit den angepassten Kurven dargestellt.
Die ermittelten Absorptionstiefen d,ps sind in Abb. A.6 (b) zusammengefasst.
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Pulsenergie Ep [uJ] Pulsdauer tp,p,

Abbildung A.6 - (a) Ermittelte Abtragstiefe pro Puls L in Abhéngigkeit der verwendeten Pul-
senergie Ep fiir vier verschiedene Pulsdauern 7pymp und zugehérige logarithmische Anpassungen
an die Messdaten (Kurven). (b) Mithilfe der Regressionen bestimmte Absorptionstiefen daps fir
die verwendeten Pulsdauern 7pymy.
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A.12 Erzeugung eines Luftplasmas

Wie in Kapitel 3 fiir eine Pulsdauer 7pyynp = 80 fs dargestellt ist, wird fiir Intensita-
ten in der GroSenordnung I ~ 10" W/cm? ein Luftplasma erzeugt. Fiir Fokussierung
in Luft ist in Abbildung A.7 (a) der zeitliche Aufbau des Luftplasmas mittels koaxialer
Pump-Probe-Transmissionsmikroskopie zeitaufgelost dargestellt. Die verwendete Spitzen-
intensitit betrigt Iy = 4,2 - 101+ W/cmZ.

(a)

—
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=

= © Zentrum Luftplasma '
wi25f ]
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i o LR
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10 100
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Abbildung A.7 — (a) Axiale Pump-Probe-Mikroskopie der zeitlichen Entwicklung eines laserin-
duzierten Luftplasmas. (b) Zeitliche Entwicklung der gemessenen Reflexion des Luftplasmas.

Im Zentralbereich des Plasmas wird eine starke Zunahme der Transmission festgestellt,
was durch die starke Emission des Luftplasmas erklirt werden kann'”. Nach etwa 60 ps ent-
steht eine zylindersymmetrische, axiale Luftschockwelle, die radial nach auflen propagiert.
Die ermittelte Transmission bzw. Emission des Plasmaleuchtens wird nach circa 100 ps
kleiner, siche Abb. A.7 (b). Demnach liegt die Plasmalebensdauer im Bereich ~ 100 ps.

Mit weiteren zeitaufgelosten Messungen der Transmission mit einer Intensitit von
Ip = 1,8 - 10 W/cm? wird eine vergleichbare Dynamik des Luftplasmas ermittelt. Fiir
eine kleinere Intensitit Iy = 1,6 - 1014 VV/(:m2 ist die Transmissionsianderung durch das
Luftplasma vergleichsweise schwach und nach circa tp = 10ps nicht mehr detektierbar,
sodass davon ausgegangen wird, dass kein hinreichend dichtes Plasma erzeugt werden
konnte, das eine Elektronendichte groBer als die kritische Elektronendichte induziert. So-
mit wird die Schwelle fiir die Erzeugung eines Luftplasmas zu Iy, = 1,740,110 W/cm2
ermittelt.

A.13 Amplitude und Lokalisierung der Energied-
eposition fiir ein Gau3-Profil
In Abb. A.8 sind die quantitativen Auswertungen der Amplitude und der Lokalisierung

der Energiedeposition bzw. der Elektronendichte fiir Pulsdauern von 0,5 ps bis 9 ps in
Abhéngigkeit der verwendeten Pulsenergie Ep dargestellt.

Fiir tp > 2ps wird der Messbereich der CCD-Kamera iiberschritten. Eine weitere Vergroferung der
detektierten Intensitat kann demnach von der Kamera nicht aufgelost werden, was fiir die vordergriindige
Aussage im Rahmen dieser Arbeit aber nicht notwendig ist.
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Abbildung A.8 — Quantitative Darstellung der Energiedeposition fiir die Verwendung eines GauB-
Profils fiir Pulsdauern von 0,5 ps bis 9 ps fiir verschiedene Pulsenergien Ep.
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