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1 Einleitung

In den letzten zwei Jahrzehnten hat die Materialbearbeitung unter Verwen-
dung von Ultrakurzpulslasern (UKP-Laser) mit Pulsdauern im Zeitbereich
von Piko- und Femtosekunden entscheidend an Bedeutung gewonnen. Im
Vergleich zur Bearbeitung mit Kurzpulslasern mit Pulsdauern im Nanose-
kundenbereich, ermoglicht die Verwendung von UKP-Lasern einen noch
praziseren und effizienteren Materialabtrag [i]. Bei einer Reduktion der
Pulsdauer von 34ps auf 900fs wurde beispielsweise eine Steigerung der
Ablationseffizienz von Aluminium um einen Faktor 10 erzielt [2]. Anwen-
dungsbeispiele fiir UKP-Laser finden sich daher in der Mikrostrukturierung
von Materialoberflachen [§], dem Bohren von Léchern mit hohem Aspekt-
verhaltnis [4] oder dem selektiven Abtrag von diinnen transparenten [5] oder
absorbierenden Schichten [6]. Dabei wirkt der Laserpuls als ultraschnelle
Warmequelle, welche Phaseniibergange und mechanische Spannungen im
Material hervorruft und so den Materialabtrag auslost. Im Vergleich zum
Arbeiten mit Kurzpulslasern wird bei der Verwendung von UKP-Lasern
dabei kaum tiberschiissige Energie an das umgebende Material abgegeben -
die Pulsdauer ist zu kurz um nennenswerte thermische Diffusion wahrend
der Einwirkung des Pulses zu ermdglichen [7]. Man spricht dabei daher von
“kalter Ablation” [8].

Um ein tiefgreifendes Verstandnis des Ablationsprozesses zu erlangen, sind
detaillierte Kenntnisse der Laser-Materie-Wechselwirkung auf ultrakurzer
Zeitskala erforderlich. Dazu muss sowohl das mechanische als auch das
optische Verhalten des Materials wahrend und nach dem Auftreffen des
ultrakurzen Bearbeitungspulses studiert werden.

Mechanische Prozesse, welche unter anderem das Ausdehnen des
bestrahlten Materials oder dessen Abtrag durch die Bildung von Partikeln
beinhalten, finden typischerweise auf einer Zeitskala von einigen zehn
Pikosekunden bis in den Mikrosekundenzeitbereich - also lange nachdem
der Bearbeitungspuls seine Energie in das Material eingetragen hat - statt
[d] (Bildfd). Das Aufwolbverhalten von Silizium und Aluminium wurde
beispielsweise von von der Linde et al. auf einer niedrigen ns-Zeitskala
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Laserpuls Aufschmelzen Gas-Fliissigkeits- ~ Aufwolben Abtrag Endzustand
Gemisch ~ ™~

Schockwelle
M‘ﬁg e

~2-10 ps ~20-50ps  =100ps-5ns 10ns-500ns

Bild 1.1: Metallbearbeitung mit UKP-Laserpulsen. 0's: Der Laserpuls trifft auf das Material auf
und initiiert einen Schmelzprozess (=~ 2 — 10ps). Die thermische Expansion und der sich
dadurch aufbauende Druck generiert eine Schockwelle. 20 — 50 ps: Das Material verdampft
teilweise und beginnt sich aufzuwélben (= 100ps - 5ns). 10 — 500 ns: Material wird in Form
von Partikeln abgetragen, danach wird der Endzustand mit einem Abtragskrater im Metall
erreicht.

mittels abbildender Pump-Probe-Mikroskopie untersucht [id]. Der eigent-
liche Materialabtrag von Aluminium auf einer ps-Zeitskala wurde durch
Pump-Probe-Schattenfotografie von Mingareev et al. erforscht [if]. Der
laserinduzierte Metallabtrag iber die komplette Prozessdauer vom Pulsauf-
treffen bis zum Erreichen des stationdren Endzustandes wurde am Beispiel
von diinnen Molybdanschichten von Domke et al. untersucht [i2].

Wahrend sich mechanische Verformungen erst einige 10ps nach Auftreffen
des Pulses messen lassen, dndern sich die optischen Eigenschaften des
bestrahlten Materials bereits signifikant wahrend des Pulsauftreffens auf
einer Femtosekundenzeitskala und in den folgenden Pikosekunden. Verur-
sacht werden diese Anderungen durch die Anregung von Elektronen, das
Autheizen des Gitters und durch Phasentibergdnge [13]. Zur Beschreibung
der transienten optischen Eigenschaften eignen sich entweder Messungen
der Reflektivitit oder Messungen der komplexen dielektrischen Funk-
tion €. Diese kann auch als komplexer Brechungsindex N = n — ik
geschrieben werden [14]]. Zur Messung transienter reflektometrischer Daten
eignet sich die Methode der Pump-Probe-Reflektometrie (PPR). Dabei wird
die Reflektivitaitsinderung der bestrahlten Probe zumeist bei senkrechter
Bestrahlung vermessen (Bild links). Solche Messungen, bei welchen
mit der Reflektivitdt eine einzelne Kenngrofie ermittelt wird, erlauben die
Berechnung eines einzelnen weiteren unbekannten Parameters. Es kann
berechnet werden, wieviel Strahlung ins Material eindringt. Es kann jedoch
keine Aussagen dariiber getroffen werden, in welchem Verhdltnis sich
Absorption und Transmission bei optisch diinnen Proben zueinander befin-
den beziehungsweise wie grofd die optische Eindringtiefe bei optisch dicken
Materialien ist. Die Kenntnis des komplexen Brechungsindexes N = n—ik,
welcher sich aus dem Brechungsindex n und dem Extinktionskoeffizient k
zusammensetzt, erlaubt hingegen diese Unterscheidung. Wahrend aus N
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Pump-Probe-Reflektometrie Pump-Probe-Ellipsometrie
senkrechte schrige Belichtung — o=0°
Belichtung Polarisationsbeeinflussung 144°
> -
36°

angeregtes -

Material
- WAl > nk()
—|RAd, (1)

Bild 1.2: PPR zur Bestimmung der relativen Reflektivitdtsianderung von laserbestrahltem
Material (links). PPE zur Ermittlung des komplexen Brechungsindexes N = n—ik und aus
diesem Berechnung der absoluten transienten Groflen Reflektion R, Absorption A und
optische Eindringtiefe d, (rechts).

= el 1050

erneut die Reflektion berechnet werden kann, erméglicht die Kenntnis von
k zudem die Berechnung des Absorptionskoeffizienten des untersuchten
Materials. Der komplexe Brechungsindex beschreibt somit den Anteil der
vom Material absorbierten Strahlung und gleichzeitig die Tiefe, in welcher
die Strahlung absorbiert wird beziehungsweise bis in welche Tiefe dieses
transmittiert.

Zur Messung des transienten komplexen Brechungsindexes eignet sich
die Methode der Pump-Probe-Ellipsometrie (PPE) (Bild rechts). Die
zu analysierende Probe wird dabei unter schrigem Einfallswinkel mit
linear polarisiertem Licht belichtet. Nach der Reflektion wird die Pola-
risationsanderung, welche von den optischen Eigenschaften der Probe
abhangt und somit durch dessen komplexen Brechungsindex beschrieben
werden kann, analysiert. Daraus konnen die ellipsometrischen Winkel
Y und A, daraus der komplexe Brechungsindex N und aus diesem die
absoluten transienten Grofden Reflektion R und Absorption A berechnet
werden. Zudem erlaubt der Imaginarteil k des komplexen Brechungsindexes
die Berechnung des optischen Absorptionskoeffizienten «,, und dessen
Kehrwert der optischen Eindringtiefe d,,. Uber das Lambert-Beersche
Gesetz kann daraus die Transmission bzw. bei optisch dicken Materialien die
Eindringtiefe der auftreffenden Strahlung ermittelt werden. Der ultrakurz
zeitaufgeloste komplexe Brechungsindex stellt damit den entscheidenden
Parameter zur Beschreibung der zeitlich variablen Pulsabsorption wahrend
des Pulsauftreffens und der darauffolgenden physikalischen Mechanismen
dar. Die wenigen bereits veroffentlichten Untersuchungen des transienten
komplexen Brechungsindexes von laserbestrahlten Materialien wurden
jedoch zumeist entweder unter der Verwendung von Dauerstrichlasern [i5]
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oder bei fir die industrielle Materialbearbeitung irrelevanten Spitzenfluen-
zen weit unterhalb (puJ/cm?) [16] der Ablationsschwellfluenz F;,, (=~ J/cm?)
beziehungsweise der Fluenz fiir effizientesten Materialabtrag von 7,4 F}, [8]
durchgefiihrt.

Zur umfassenden physikalischen Beschreibung des Metallabtrags mit ultra-
kurzen Laserpulsen werden in dieser Arbeit hoch zeitaufgeloste reflekto-
metrische und ellipsometrische Messungen auf Aluminium prasentiert. Die
PPR-Untersuchungen bilden dabei zeitlich den gesamten Reaktionsverlauf
ab. Sie dienen primdr dazu, die verschiedenen Stadien des Abtragspro-
zesses zeitlich einzuordnen und mechanische Vorgiange zu beobachten.
Um Anderungen des komplexen Brechungsindexes wihrend der ersten
Pikosekunden des Abtragsprozesses detektieren zu konnen, wurde in dieser
Arbeit ein einzigartiges Pump-Probe-Ellipsometer entwickelt, aufgebaut
und eingehend getestet. Die damit durchgefiihrten PPE-Messungen ergeben
weitere Erkenntnisse tiber die transienten optischen Eigenschaften des
bestrahlten Materials.

Die Auswirkungen der sich dndernden optischen und mechanischen Eigen-
schaften auf die Laser-Materie-Wechselwirkung mit einem zweiten zeitlich
verzogerten Bearbeitungspuls wurden anhand von Doppelpulsversuchen
erforscht. Es ist bekannt, dass Doppelpulse mit einer zeitlichen Verzo-
gerung von einigen 10ps oft eine deutlich niedrigere Ablationseffizienz
aufweisen als ein Einzelpuls gleicher Gesamtenergie (Bild [.3) [i7] oder
gar als ein Einzelpuls der Doppelpulssequenz - also halber Gesamtenergie
[18]. Es wird angenommen, dass der zweite Puls der Doppelpulssequenz
in der Plasma- oder Partikelwolke absorbiert wird, welche sich durch die
Bestrahlung mit dem ersten Puls ausbildet [ig]. Um diese Abschirmung

—{1000 ps
=
1 | A [ T
" t[au.]
0 T T WW
g -50 V
" 100 : :
45 0 15 45 0 15 45 0 15 45 0 15 r[um]

Bild 1.3: Ein Einzelpuls trigt das maximale Volumen ab (erste Spalte), wiahrend Doppelpulse
mit gleicher Gesamtenergie bei gréf3erem Pulsabstand zu vermindertem Abtragsvolumen
fiithren (zweite und dritte Spalte). Ab einigen 100 ps Pulsabstand nimmt das Ablationsvolu-
men wieder zu (letzte Spalte).
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zu verhindern, wurden in dieser Arbeit erstmalig auch Doppelpulsversuche
durchgefiihrt, in welchen der erste Puls der Sequenz eine Fluenz unterhalb
der Ablationsschwellfluenz aufwies. Eine Plasma- oder Partikelbildung
konnte so umgangen und die Auswirkungen der transienten optischen und
mechanischen Eigenschaften auf die Absorption des zweiten Pulses studiert
werden. Die gewonnenen Ergebnisse zeigen, dass eine reine Anderung
der optischen Materialparameter die Effizienzabnahme bei Doppelpuls-
experimenten nicht erklaren kann. Ein Modell, in welchem zusatzlich eine
ultraschnelle Materialexpansion, die Reduktion des initialen Druckaufbaus
und eine verminderte Eindringtiefe heifder Elektronen berticksichtigt wird,
wird diskutiert.

Die in dieser Arbeit durchgefiihrten einzigartigen PPR- und PPE-Messungen
liefern somit eine umfangreiche experimentelle Beschreibung der optischen
und mechanischen Eigenschaften von laserbestrahltem Aluminium und
geben neue Einsichten in deren Auswirkungen auf die Materialbearbeitung
mit ultrakurzen Laserdoppelpulsen.






2 Stand der Technik

2.1 Laser-Materie-Wechselwirkung bei der
UKP-Lasermaterialbearbeitung

In der vorliegenden Arbeit werden die transienten optischen Eigenschaften
von laserbestrahlten Metallen vermessen. Die vermessene optische Kenn-
grofde ist dabei der komplexe Brechungsindex N. Im folgenden Abschnitt
wird daher zundchst auf die Definition des komplexen Brechungsindexes
eingegangen und auf dessen Auswirkung auf die Lichtausbreitung in Mate-
rie. Darauf aufbauend werden die optischen Eigenschaften von Metallen im
Grundzustand erldutert, welche ausschlaggebend fiir die Wechselwirkung
des Metalls mit einem auftreffenden Laserpuls sind. Die durch die Bestrah-
lung im Metall induzierten photo-thermischen und photo-dynamischen
Prozesse werden in Abschnitt beschrieben. Zudem wird erlautert, wie
diese Prozesse die optischen Eigenschaften des Metalls beeinflussen, was die
Basis fiir die durchgefiihrten Messungen bildet.

2.1.1  Optische Eigenschaften von Metallen

Der komplexe Brechungsindex von leitenden Materialien

Die klassische Theorie zur Licht-Materie-Wechselwirkung basiert auf Er-
kenntnissen von James Clerk Maxwell zu Phanomenen des Elektromagnetis-
mus am Ende des 19. Jahrhunderts. Er stellte dazu die Maxwell-Gleichungen
auf, welche die Wechselwirkung von elektrischen Feldern mit elektrischen
Ladungen beschreiben. Auch der Ursprung des Brechungindexes und dessen
komplexer Form in Metallen geht aus diesen Gleichungen hervor (siehe
Herleitung A) auf Seite 17). Der komplexe Brechungsindex N definiert sich
danach als die Wurzel der relativen Permittivitat &,:

V& =:N =n—ik. (2.1)

Um die Bedeutung des komplexen Brechungsindexes fiir die Ausbrei-
tung einer Welle in leitenden Medien zu veranschaulichen, setzt man die
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Dispersionsrelation k = == unter Verwendung des komplexen Brechungs-
indexes (2.]) in die Glelchung fiir eine ebene Welle

E = E, (@) (2.2)

ein. k stellt dabei die Kreiswellenzahl dar. Es ergibt sich:

2nk )

E = E, ol(o=5"2) o(- % (2:3)

Dabei wurden die Umformungen ¢p = Af und @ = 27f vorgenommen,
wobei f die Frequenz und A die Wellenldnge der eingestrahlten Welle ist.
Der erste Exponentialterm beschreibt erneut die Schwingung der Welle
im Medium, nun aber mit der veranderten Wellenldnge A /n. Der Realteil
n des komplexen Brechungsindexes dndert also die Wellenlange der sich
im Medium ausbreitenden Welle. Der zweite Exponentialterm stellt eine
abklingende Exponentialfunktion dar. Die Welle wird demzufolge mit gro-
3er werdender Eindringtiefe z abgeschwdcht, wobei der Faktor 27k /A die
Starke der Abschwachung bestimmt. Der Imagindrteil £ des komplexen
Brechungsindexes definiert dabei die Dampfung der sich im Medium aus-
breitenden Welle. Betrachtet man die Intensitdt der sich ausbreitenden
Welle, ergibt sich fiir die Dampfung das Lambert-Beersche Gesetz

|EJ? o< I(z) = Ipe™*%r (2.4)

mit dem optischen Absorptionskoeffizienten ¢,,; bzw. dessen Kehrwert der
optischen Eindringtiefe d,,

1A
Qopr 4Tk’

(2.5)

d()pt =

Die optische Eindringtiefe d,,; definiert demnach die Tiefe z, in welcher die
Intensitit der einfallenden Strahlung auf das e !-fache abgefallen ist. Bei
Metallen betragt die optische Eindringtiefe fiir Wellenlangen im sichtbaren
oder nahen infraroten Wellenldngenbereich typischerweise 10 bis 20nm
[2ad].

Nach Gleichung (1) lassen sich die dielektrische Funktion und der komplexe
Brechungsindex ineinander umrechnen. Ein Koeffizientenvergleich von
& = &g — ig = (n — ik)? ergibt &g = n> — k> und & = 2nk. Bei bekannter
dielektrischer Funktion lassen sich der Real- und der Imaginarteil des
komplexen Brechungsindexes demnach wie folgt ermitteln.

(2.6)
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Das Drude- und das Drude-Critical-Point-Modell
Zur theoretischen Beschreibung der spektral aufgelosten dielektrischen
Funktion und des daraus berechenbaren spektral aufgelosten komplexen
Brechungsindexes von Metallen kommen verschiedene Modelle zum Ein-
satz. In spektralen Bereichen, in denen das Metall keine Interbandiibergange
aufweist, konnen die optischen Eigenschaften tiber ein reines Drude-Modell
beschrieben werden [21]. Das Metall wird dabei als ideales freies Elektro-
nengas betrachtet, in welchem die Elektronen nur zu Intrabandiibergangen
angeregt werden konnen. Der Realteil & sowie der Imagindrteil & der
dielektrischen Funktion berechnen sich wie folgt (sieche Herleitung B) auf
Seite ug):

;T ;T

i — E =———-—- .
1+ w212 " o1+ 0?1 (27)

SRZI

Dabei ist @ die Laserfrequenz und 7 die mittlere Elektronenstof3zeit. Die

Plasmafrequenz
®, = \/N.e*/(gyme) (2.8)

kann dabei aus der Elektronendichte N, und der Elektronenmasse m,
ermittelt werden. Die Plasmafrequenz von Metallen liegt typischerweise im
Bereich von @, = 20 x 10> Hz - was einer Wellenlinge im ultravioletten
Wellenldngenbereich von ca. 90 nm entspricht (Bild p.1). Drude-Naherungen
fir Aluminium wurden im ultravioletten [25] und im mittleren infraroten
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Bild 2.1: Experimentell bestimmte [22] und theoretisch nach dem Drude- [23] bzw. dem
DCP-Modell [24] berechnete Verldufe des Realteils n und des Imaginarteils k des komplexen
Brechungsindexes sowie der Reflektivitit R von Aluminium. Der Einbruch bei 800 nm wird
durch einen Interbandiibergang verursacht.



2 Stand der Technik

Wellenldangenbereich [26] durchgefiihrt. Die nach dem Drude-Modell ermit-
telten Daten in Bild p.1 zeigen, dass Photonen mit einer Frequenz, welche
hoher als die Plasmafrequenz ist, von den freien Elektronen nicht absorbiert
werden - der Extinktionskoeffizient geht hier gegen Null [27]. Die freien
Elektronen konnen der hohen Anregungsfrequenz nicht folgen und das
Metall ist fiir diese Frequenzen transparent [23]. Fallen Photonen mit
Frequenzen unterhalb der Plasmafrequenz ein, werden die freien Elektro-
nen zu Schwingungen mit der Frequenz der Photonen angeregt und die
Photonen so absorbiert. Einfallende Photonen im sichtbaren oder nahen
infraroten Wellenldngenbereich, wie sie in den folgenden Experimenten
verwendet werden, werden demnach von den freien Elektronen innerhalb
der optischen Eindringtiefe absorbiert [13]. Bei einer Wellenlinge von
800nm weist Aluminium einen Interbandiibergang auf [28]. Hier lassen
sich die experimentell ermittelten Werte nicht durch das Drude-Modell
beschreiben (Bild p.1).

In spektralen Bereichen, in welchen Elektronen zu Interbandiibergangen
angeregt werden, muss das Drude-Modell erweitert werden. Das Drude-
Modell, nach welchem wie beschrieben die Elektronen als freies Elektro-
nengas betrachtet werden, in welchem ausschliefilich Intrabandiibergange
moglich sind, wird dazu durch Komponenten erganzt, welche zusatzliche
Interbandiibergange beinhalten [28]. Im Gegensatz zu den Beitrdgen der
Intrabandiibergangen im freien Elektronengas, welche als freie Anteile
bezeichnet werden, werden die Beitrage durch Interbandiiberginge als
gebundene Anteile bezeichnet. Die theoretische Beschreibung der optischen
Eigenschaften kann unter diesen Bedingungen iiber ein Drude-Critical-
Point-Modell (DCP-Modell) erfolgen [2g], welches die gebundenen Anteile
tiber kritische Punkte G, zum Drude-Modell hinzufiigt [3d]. Die kritischen
Punkte, welche frequenzabhdngige Beitrdge zur dielektrischen Funktion dar-
stellen, werden hierzu tiber eine Funktionsanpassung von Gleichung (k.9)
an spektral aufgeloste Messwerte von ¢, ermittelt [Bi]. Die dielektrische
Funktion wird dabei wie folgt berechnet:

o g
& = Eoo— oo 1) +21:Gp(w) (2.9)

Die Kollisionsfrequenz v ist der Kehrwert der mittleren Elektronenstof3zeit
7 und €. ein Grenzwert fiir die dielektrische Funktion bei hohen Frequenzen.
DCP Modelle wurden bereits zur Beschreibung der optischen Eigenschaften
von Gold [32], Kupfer [Bi] und auch zur Berechnung der optischen Eigen-
schaften von Aluminium im spektralen Bereich um 800 nm angewandt [24].
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Reflektion an Oberflichen

Beim Ubergang einer Lichtwelle aus einem umgebenden Medium 1 in ein
zweites Medium 2 kommt es zu einer teilweisen Reflektion der Lichtwelle
[33]. Der Reflexionsgrad wird von den optischen Eigenschaften der Medien
- also von deren komplexen Brechungsindizes N; und N, - bestimmt (Ab-
schnitt p.1.1). AuRerdem spielen die Polarisationsrichtung der einfallenden
Welle (s- oder p-Polarisation) und deren Einfallswinkel 6 eine Rolle. Das
Reflektionsverhalten kann anhand des komplexen Brechungsindexes tiber
die Fresnelschen Formeln ermittelt werden [33].

i, _ Erp _ Nacos(6;) —Njcos(6,)

rp=lrple™r = Ei,  Nacos(6))+ Njcos(6) (2.10)

r = |I”s‘ ei5rs _ ﬁ _ N1 COS(G]) —Nz COS(GQ) (2'11)
Eis  Njcos(6;)+Nycos(6:)

Die Indizes i bzw. r beschreiben dabei die einfallende bzw. die reflektierte
Welle und die Indizes p bzw. s deren Polarisationsrichtung. § bezeichnet die
Phase der reflektierten Welle.
Die sich fiir Al mit dem Brechungsindex N = 0,75 —5,51i ergebenden Reflek-
tionskoeffizienten und Phasen sind in Bild aufgetragen. Der Brewster-
winkel liegt hier bei 79°. Wie in Abschnitt p.3.1 erldutert konnen aus diesen
Kenngrof3en die ellipsometrischen Winkel ¥ und A ermittelt werden.
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E " 250 A=65-8=131°

8 L [ |

= 7 | <7 200

£ 09 : = I

S 2 150

£ N g S .

=} i s

S 085 ! 100 \ N

kvt ‘o o Q=

< 10=170 50 :9 70

o ' |

(] I '

& 0,80 ‘ 0 L
20 40 60 80 0 20 40 60 80
Einfallswinkel 6[°] Einfallswinkel 6[°]

Bild 2.2: Reflektionskoeffizienten (links) und Phasen (rechts) fiir s- und p-polarisiertes Licht
an einer Luft-/Aluminiumgrenzflache mit Nz, s, = 1 —0iund Ny = 0,75 —5,51i.

11



2 Stand der Technik

Die Reflektion ergibt sich aus den Reflektionskoeffizienten nach R, = |r,|?
bzw. R; = |r,|?. Bei senkrechtem Lichteinfall auf die Oberfliche vereinfacht
sich die Berechnung zu

n—17+k
R=R,=R;= % (2.12)
(n+1)"+k

2.1.2 Optische und mechanische Prozesse bei der Bestrahlung
von Metallen mit ultrakurzen Laserpulsen

Die verschiedenen Teilprozesse bei der Ablation von Metallen mittels
ultrakurz gepulster Laserstrahlung lassen sich in drei Prozess-Kategorien
einteilen, welche zeitlich und kausal aufeinander aufbauen und teilweise
gekoppelt sind: Optische, photo-thermische und photo-mechanische Pro-
zesse. Optische Prozesse beziehen sich auf die Strahlungspropagation
und die Wechselwirkung der Laserstrahlung mit dem Material in Form
von Absorption und Reflexion. Photo-thermische Prozesse umfassen den
Warmetransport und Phasenumwandlungen. Photo-mechanische Prozesse
beinhalten hingegen Druckwellen, Verformungen sowie das Stromungs-
verhalten von geschmolzenem oder verdampftem Material, Delamination
und damit die eigentliche Laserablation.

Optische Prozesse: Wechselwirkung zwischen Laserstrahlung und
Material definiert Energiedeposition im Elektronensystem

Die Wechselwirkung eines ultrakurzen Laserpulses im sichtbaren oder
nahen infraroten Wellenldangenbereich mit einem Metall lasst sich wie folgt
beschreiben. Trifft der Laserpuls auf eine Metalloberflache auf, wird ein Teil
der auftreffenden Photonen reflektiert (Gleichungen (Rad) und (2a1)). Der
reflektierte Anteil tragt einerseits nicht zur Ablation des Metalls bei und
wird unter diesem Gesichtspunkt nicht weiter berticksichtigt. Andererseits
enthalt reflektiertes Licht Informationen tiber den komplexen Brechungs-
index des bestrahlten Materials und kann daher zu dessen Vermessung
genutzt werden [34]]. Unter diesem Gesichtspunkt werden die Eigenschaften
von reflektiertem Licht in Abschnitt p.3.] detailliert betrachtet und die
dazugehorigen Messmethoden in den Abschnitten p.3.2 und p.3.3 erldutert.
Die Bearbeitung des Metalls wird von den ins Metall eingedrungenen
Photonen induziert [ii]. Die Tiefe, in welcher die einfallenden Photonen
absorbiert werden, kann in erster Naherung mit Hilfe des optischen Absorp-
tionskoeffizienten «,,; oder dessen Kehrwert, der optischen Eindringtiefe
dop beschrieben werden (Gleichung (p-5)). Die eingedrungenen Photonen

12
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werden tiber inverse Bremsstrahlung von den freien Elektronen im Metall
absorbiert, welche als Konsequenz energetisch angeregt werden [35]. Dieser
Vorgang ist schematisch in Bild p.3 fiir die Metalle Aluminium (links) und
Kupfer (rechts) dargestellt. Aufgetragen ist die Zustandsdichte (DOS von
“density of states”) tiber der Energie E relativ zur Fermienergie Er. Die Fermi-
energie — also die Energie eines Elektrons an der Fermikante — beschreibt
dabei die hochste Energie, welches ein Elektron im Grundzustand haben
kann. Im Grundzustand sind also alle Zustande unterhalb der Fermikante
von Elektronen besetzt, die Zustinde oberhalb der Fermikante sind leer
[389]. Die Elektronen im s/p-Band konnen als freies Elektronengas betrachtet
werden, was bedeutet, dass die Elektronen keinem bestimmten Gitteratom
zugeordent und somit frei beweglich sind. Die DOS im s/p-Band konnen
iiber eine \/E-Funktion angenihert werden [3g]. Der fiir die folgenden
Beschreibungen relevante Unterschied der beiden Metalle besteht darin,
dass die Bandstruktur von Aluminium unterhalb der Fermikante lediglich
s/p-Bander aufweist, wahrend sich bei Kupfer unterhalb der Fermikante
auch d-Bander befinden [40]. Dies erklart die Zugehorigkeit von Aluminium
zur Gruppe der “einfachen” Metalle, wahrend Kupfer zur Gruppe der
Ubergangsmetalle gehort. Die optische Anregung der Elektronen durch den
Laserpuls bewirkt eine instantane Verschiebung der besetzten Zustinde
um die Fermi-Kante (blau markierter Bereich in Bild p.3) [41]. Der Bereich,
in welchem die Elektronen durch optische Anregung umgelagert werden,
hangt von der Wellenldnge des anregenden Laserpulses ab. Ein infraroter

AIJ Fermi- 1 Cﬂ /( Fermi-
[ kante T 1 kante
T fo e & :
= =
8 8 d/Band ' 4
-B
< < lock | s/p-Ban
O - ~\\,\ ,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,, .
2
1 N~
10 -5 0 5
E-E,. [eV]

Bild 2.3: Schematisches Zustandsdichtediagramm (DOS) von Al (links) und Cu (rechts)
aufgetragen tber der Energie E relativ zur Fermienergie Er [36]. Im Grundzustand sind
alle Zustinde unterhalb Ef besetzt. Ein Laserpuls der Energie 1,2eV regt Elektronen um
die Fermikante optisch an [37] (blaue Flache). Diese thermalisieren innerhalb einiger 100fs
(schwarz gepunktete Linie). Bei starken Laserpulsen werden Elektronen aus niedrigeren
Zustanden thermisch angeregt [B8] (violett gestrichelte Linie).
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Puls bei einer Wellenldnge von 1058nm entspricht einer Energie von ca.
1,2eV, was zu einer Umlagerung in diesem Energieintervall fiihrt.

Die Anregung der Elektronen ist mit den optischen Eigenschaften des
Metalls gekoppelt, welche beispielsweise tiber ein DCP-Modell beschrieben
werden konnen (Abschnitt p.1.]). Zum einen beeinflussen die transienten
optischen Eigenschaften somit die weitere Energiedeposition im Material.
Zum anderen ermoglichen sie je nach Metall die Beobachtung der elektroni-
schen Anregung in zeitaufgelosten Pump-Probe-Experimenten [42]], worauf
in Abschnitt eingegangen wird.

Photo-thermische Prozesse: Warmeverteilung im Elektronen- und
Gittersystem und Phaseniibergange

Nach der optischen Anregung durch den Laserpuls befinden sich die
Elektronen im thermischen Ungleichgewicht. Bis zum Erreichen der elek-
tronischen Gleichgewichtstemperatur dringen ballistische Elektronen mit
einer Geschwindigkeit von ~ 10° m/s ins Material ein [37]. Die ballistische
Eindringtiefe definiert analog zur optischen Eindringtiefe, die Tiefe, in
welcher e~! der Elektronen ihre Energie ans Gitter {ibertragen haben
[41]. Sie wurde fur Al zu dp,;; = 46 nm ermittelt [41]. Die elektronische
Gleichgewichtstemperatur wird durch Elektron-Elektron-St6f3e innerhalb
einer Thermalisierungszeit von einigen 100fs erreicht [35]. Es stellt sich
eine Fermiverteilung ein, wie sie in Bild p.3 als schwarz gepunktete Linie
dargestellt ist [37]. Bei Bestrahlung mit einer gentigend grofen Intensitit von
~ 102 W/cm? - was bei einer Pulsdauer von 1ps einer Fluenz von 1]/cm?
entspricht - erreicht die Elektronentemperatur einige 10* Kelvin [43]. Neben
der optischen Anregung kann dies zur zusatzlichen thermischen Anregung
von Elektronen aus tieferen Energieniveaus, inklusive des d-Bandes bei
Kupfer, fithren [44] (Bild k.3 violett gestrichelte Linie). In Cu wiirde sich
dadurch die Anzahl an freien Ladungstriagern N, erhohen, was zu einer
Verschiebung der Plasmafrequenz (Gleichung (2.8)) und einer damit ein-
hergehenden schnellen elektronisch bedingten Anderung der Reflektivitit
fithren wiirde (Gleichungen (2.6) und (2.12)).

Waihrend das elektronische System bereits aufgeheizt ist, ist das Gittersys-
tem noch kalt. Die Elektronen- und Gittertemperaturen 7, bzw. 7; befinden
sich also nach der Anregung im Nichtgleichgewicht. Dieser Zustand kann
tiber ein Zwei-Temperatur-Modell beschrieben werden [j45]. Dieses besteht
aus den Warmeleitungsgleichungen der Elektronen und des Gitters, welche
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durch einen Term gekoppelt sind, der proportional zur Temperaturdifferenz
der beiden Systeme ist:

Cu(T) 2% =V (5VT,) — (T, ~ 1) +S(r0) (213)
) 2 = V(e vE) + 8T, ~ 1) (214)

Die Terme rechts des Gleichheitszeichens beschreiben dabei die Energiezu-
beziehungsweise abfuhr in das oder aus dem jeweiligen System. Die Warme-
diffusion der Elektronen und des Gitters werden durch den ersten Term
rechts des Gleichheitszeichens ausgedriickt, welcher die Warmeleitfahig-
keiten der Elektronen x, bzw. des Gitters k; beinhaltet. Der jeweils folgende
Term dient der Berechnung des Warmeaustauschs zwischen elektronischem
System und Gittersystem. Die Variable g ist darin die temperaturabhdngige
Kopplungskonstante [46]. Der Quellterm S(r,#) beschreibt die Energiequelle
durch Absorption des Laserpulses durch die Elektronen. Die Terme links
des Gleichheitszeichens beschreiben das sich nach der Energieerhaltung
ergebende Aufheizen der Elektronen bzw. des Gitters mit den Temperaturen
T, bzw. T;. Die Variablen C, und C; stellen die zugehorigen spezifischen
Warmekapazititen dar, welche abhangig von der Temperatur sind [37]. Der
zeitliche und raumliche Verlauf der Elektronen- und Gittertemperaturen
kann durch numerisches Losen der Gleichungen (p:13) und (2.14)) berechnet
werden [47].

Waihrend die Elektronen zum einen ihre Energie ans Gitter tibertragen,
diffundieren nach dem Einstellen einer elektronischen Gleichgewichts-
temperatur zudem heif3e Elektronen weiter ins Material [48]. Die Eindring-
tiefe dieser heiffen Elektronen lasst sich als

d, ~ \/2 Keleph _ \/2 K Te (2.15)
TiA. Tig

berechnen. Darin bezeichnet 7,_,, = A.T.(t = T,_p;)/g die Thermalisie-
rungszeit des Gitters, also die Zeit bis zum Erreichen einer Gleichgewichts-
temperatur von Elektronen- und Gittersystem [41]. Diese hdangt unter ande-
rem von der durch den Laserpuls generierten Elektronentemperatur 7,
ab - bei hoheren Elektronentemperaturen dauert es langer bis sich eine
Gleichgewichtstemperatur zwischen Elektronen- und Gittersystem einstellt

[4d]. d.; definiert demnach die Tiefe, in welche die heifSen Elektronen
innerhalb der Thermalisierungszeit diffundieren [41]. Fiir Metalle betragt d,,
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typischerweise einige 10 nm (z.B. 31 nm fir Nickel und 66 nm fiir Molybdéan
[41]), wobei keine veroffentlichten Werte fiir d,; von Al bekannt sind. Mit
den in Abschnitt F.4 dieser Arbeit ermittelten Temperaturen von 7,/7; ~
15kK/3kK =5 (bei Fy = 1,3 F;, aus Bild .12) sowie der Warmeleitfahigkeit
der Elektronen fiir Al von k, = 240Wm~!K~! [5d] und der Elektron-
Phonon-Kopplungskonstante fiir Al von g = 31-10' Wm—3 K~! [5i] ergibt
sich d,; von Al zu 88 nm.

Der Schmelzvorgang in Metallen startet an der bestrahlten Metalloberflache
fiir den Fall, dass die Gittertemperatur die Schmelztemperatur tiberschreitet
[13]. Eine Schmelzfront breitet sich dann mit einer maximalen Geschwin-
digkeit entsprechend der Schallgeschwindigkeit ins Material hinein aus [52].
Eine 100 nm dicke Schicht wird so typischerweise in einer Zeit von ~ 100 ps
aufgeschmolzen [53], was einer typischen Ausbreitungsgeschwindigkeit der
Schmelzfront von 1000 m/s entspricht. In einigen Metallen, wie zum Beispiel
Nickel, wurde jedoch auch von deutlich niedrigeren Ausbreitungsgeschwin-
digkeiten von nur wenigen 100 m/s berichtet [54]. Der Schmelzprozess unter
Auftreten einer sich ausbreitenden Schmelzfront wird als heterogenes
Schmelzen bezeichnet [13].

Bei der Metallbearbeitung mit ultrakurzen Laserpulsen kann ein abwei-
chender Schmelzprozess initiiert werden. Die Pulsdauer 7, und damit die
Dauer der Energiedeposition kann dann kiirzer sein als die Zeit 7;;,, welche
benotigt wird, um die Energie des Laserpulses iiber Warmeleitung ins umlie-
gende Material abzufiihren [55]. Es bildet sich ein Zustand des “thermal
confinement” [56], auch bezeichnet als “energy confinement” [57], aus,
also ein Zustand der eingeschlossenen thermischen Energie. Die Pulsdauer,
bis zu welcher dieser Zustand des Energieeinschlusses erzeugt wird, kann
abgeschatzt werden als

Tp < Tp ~ desz/l)’]"7 (2.16)

wobei d, ;s die effektive Eindringtiefe der Laserstrahlung und D7 der thermi-
sche Diffusionskoeffizient ist [55]. Die effektive Eindringtiefe setzt sich aus
der optischen Eindringtiefe und der Eindringtiefe ballistischer und heif3er
Elektronen zusammen [58], wobei bei Pulsdauern von einigen 100 fs der
Beitrag ballistischer Elektronen vernachldssigbar ist. In erster Naherung
kannd,ss von Aldannals d, sy =~ dyp; +de; = 8nm + 88 nm = 96 nm berechnet
werden [22] (d,; von Seite i§). Der thermische Diffusionskoeffizient fiir Al ist
Dr =9,7-107> m?/s [5g], womit sich 1, zu 95 ps berechnet. Fiir Pulsdauern
< 95ps ist demnach die Bedingung zur Erzeugung eines Zustandes der
eingeschlossenen thermischen Energie fiir Al erfiillt.

Bei Fluenzen iiber der Schmelzschwelle wird das Metall innerhalb der

16



2.1 Laser-Materie-Wechselwirkung bei der UKP-Lasermaterialbearbeitung

Eindringtiefe des Laserpulses iiberhitzt [6d]. Wihrend bei niedrigen Uber-
hitzungsgraden von T /Ty < 1,2 (Ty : Schmelztemperatur) - also bei Fluen-
zen knapp tiber der Schmelzschwelle - weiterhin heterogenes Schmelzen
stattfindet, wird bei weiter erhohten Fluenzen und Uberhitzungsgraden
von >1,2 ein homogener Schmelzprozess initiiert [60]. Dabei bilden
sich im gesamten iiberhitzten Volumen Schmelzkeime und das Volumen
schmilzt homogen auf [61]. Dauerstrichlaser und Laser mit Pulsdauern im
ms- und ns-Bereich schmelzen das bestrahlte Material also heterogen auf, da
kein Zustand der eingeschlossenen thermischen Energie generiert wird und
damit keine hohen Uberhitzungsgrade erreicht werden. Fiir UKP-Laser ist
die Bedingung des thermischen Energieeinschlusses hingegen erfiillt und
es wird bei ausreichend hohen Fluenzen ein homogener Schmelzprozess
initiiert. Die Schmelzzeit wird dabei hauptsachlich von der Aufheizzeit des
Gitters bestimmt und kann in der Gréfenordnung von wenigen Pikosekun-
den liegen [61].

Neben diesen thermischen Schmelzmechanismen wird in der Literatur
auch tibereinstimmend von nichtthermischem Schmelzen in Halbleitern
wie Silizium [62] oder Germanium [63] berichtet. Werden etwa 10% der
Valenzelektronen des Halbleiters ins Leitungsband angehoben, stofden
sich die Kerne so stark ab, dass das Kristallgitter instabil wird und sich
das regelmaflige Kristallgefiige auflost [13]. Das Materialgefiige hat dann
die Struktur einer Flissigkeit. Dieser Schmelzprozess findet in einem
Zeitintervall von = 100 fs statt [64]. Wenige Veroffentlichungen sahen auch
Indizien fir nichtthermisches Schmelzen in den Metallen Gold [65] und Alu-
minium [66]. Spatere Arbeiten entkrafteten die Beobachtungen jedoch und
identifizierten den Schmelziibergang in Aluminium als rein thermischer
Natur auf einer Zeitskala von 1,5 bis 2 ps [67]. Hierbei wurde jedoch bei
der vierfachen Schmelz-Schwellfluenz gearbeitet und der Schmelzzeitpunkt
dann definiert, wenn das Material nach der Bestrahlung einen temporaren
Gleichgewichtszustand erreicht hatte. Der eigentliche Schmelzvorgang
sollte jedoch vor diesem Zeitpunkt stattgefunden haben, wodurch die
angegebene Zeit eventuell zu lange angenommen wurde.

Photo-mechanische Prozesse: Druckwellen, Materialverformung und
-abtrag

Die Bestrahlung sowie das Aufheizen und Aufschmelzen des Materials er-
folgt bei der Bearbeitung mit ultrakurzen Laserpulsen auf einer ps-Zeitskala.
Ist die Bestrahlung sowie der Aufheiz- und Aufschmelzprozess des Gitters
damit schneller als eine kollektive Bewegung der Atome im bestrahlten
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Volumen moglich ist, kann das Volumen des bestrahlten Metalls in diesem
Zeitbereich noch als konstant angesehen werden [68]. Es bildet sich ein
Zustand des Druckeinschlusses (“stress confinement” [56]) aus, welcher
als

maX{Tpffefph} < T~ eff/CS7 (2‘-17)

ausgedriickt werden kann [57]. Um diesen Zustand zu generieren, darf also
weder die Pulsdauer 7, noch die Thermalisierungszeit des Gitters T,y
grofder sein als die Zeit 7, welche eine Druckwelle mit der Schallgeschwin-
digkeit ¢, braucht, um das bestrahlte Volumen der Ausdehnung d. s zu
verlassen. In Aluminium betragt die Thermalisierungszeit des Gitters in
etwa T,_p, = 2 —7ps [43, 6g]. Mit der Eindringtiefe d. s, fiir einen infra-
roten 1 ps Laserpuls von ~ 88 nm (Seite i) und der Schallgeschwindigkeit
von Aluminium von ¢; = 6250 — 6500 m/s [70] ergibt sich 7, ~ 14 ps. Fir
Aluminium sind damit die Kriterien fiir die Erzeugung eines Zustandes des
Druckeinschlusses fiir Pulsdauern von etwa 1 ps erfiillt. Die Grofenordnung
des Druckaufbaus betrdgt im Regime des Druckeinschlusses bis zu 10 GPa
(49].

Bei Fluenzen knapp oberhalb der Ablationsschwelle fithrt der Druckaufbau
im Bereich des Druckeinschlusses zu einem photo-mechanisch unterstiitz-
ten Materialabtrag, welcher als Spallation bezeichnet wird [55]. Die Druck-
welle propagiert ins Materialinnere, was die Bildung einer nachlaufenden
Verdiinnungswelle bedingt [71]. Uberschreitet die durch die Verdiinnungs-
welle erzeugte Zugspannung die Zugfestigkeit des Materials, kommt es zum
Abreifden der dariiberliegenden fliissigen Schicht. Die fliissige Schicht bildet
einen Film mit einer Dicke von etwa 20nm [58]. Der Spallationsvorgang
startet nach etwa 10 ps, wenn die Verdiinnungswelle das ca. 50 nm ausge-
dehnte aufgeschmolzene Volumen mit der Schallgeschwindigkeit ¢, zweimal
durchquert hat [42] und fiihrt im folgenden zur Ausdehnung des bestrahlten
Volumens (Bild p.4 links). Die eigentliche Delamination des Films geschieht
nach einer Zeit von etwa 100 ps, nach ca. 450 ps hat die Spallationsschicht
eine Entfernung von ca. 300 nm zuriickgelegt [72] (Bild -4 links). Fiir den
photo-mechanisch unterstiitzten Abtrag sollte weniger Energie notwendig
sein als fiir den Materialabtrag tiber reine Verdampfung [55].

Wird im Bereich des Druckeinschlusses die Bearbeitungsfluenz tiber die
Schwelle fiir Ablation und Spallation erh6ht (= 3 F;;,,), kommt es aufgrund
der starken Uberhitzung des bestrahlten Volumens zu dessen explosions-
artigem Verdampfen [55]. Dieser photo-thermische Abtragsmechanismus
wird als Phasenexplosion bezeichnet [73]. Es bildet sich nach etwa 50 ps
ein inhomogenes Gas-Fliissigkeits-Gemisch, welches auf einer Zeitskala von
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‘ Phasenexplosion
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Distanz zur urspriinglichen Oberfldche [nm] Distanz zur urspriinglichen Oberfldche [nm]

Bild 2.4: Spallations- und Phasenexplosions-Prozess bei der Laserbearbeitung von Alumi-
nium mit einem ultrakurzen Laserpuls bei Fluenzen knapp tiber der Ablationsschwellfluenz
(links) und bei etwa dreifacher Ablationsschwellfluenz (rechts) [72]].

mehreren 100 ps als Partikelwolke abgetragen wird [72] (Bild k.4 rechts).
Ein analoger Abtragsprozess kann auch fiir Pulsdauern beobachtet werden,
welche zu lange sind, um die Bedingung des Druckeinschlusses zu erfiillen,
welche aber im Bereich des thermischen Energieeinschlusses liegen [58].
Neben der analytischen Beschreibung der Spallation und der Phasen-
explosion [68] und deren Darstellung mittels molekulardynamischer Simu-
lationen [58] (Abschnitt p.2:3) kénnen diese Effekte auch experimentell
beobachtet werden, worauf in Abschnitt p.3.2 eingegangen wird.

2.1.3 Berechnung der Ablationsenergetik

Zur mathematischen Berechnung der Ablationseffizienz von laserbestrahl-
ten Materialien werden folgende drei Annahmen getroffen:

+ Das Material wird bei Spitzenfluenzen Fy = 2E/(nw}), welche gleich
oder grof3er einer Ablationsschwellfluenz F;;, sind, abgetragen. Unter-
halb F;, findet kein Abtrag statt.

* Dieins Material eingestrahlte Energie wird entsprechend dem Lambert-
Beerschen Gesetz (Gleichung (R.4))) abgeschwacht [74]. Wie in
Abschnitt erldutert, findet die Abschwachung dabei iiber der
effektiven Energieeindringtiefe d.;s statt, welche zusitzlich zur
optischen Eindringtiefe die Eindringtiefe heifder Elektronen bertick-
sichtigt. Dass auch in diesem Fall die Abschwachung der Warmequelle
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nach dem Lambert-Beerschen Gesetz geschieht wurde experimentell
fir verschiedene Metalle gezeigt [f]. In theoretischen Arbeiten ist
die Annahme des exponentiellen Energieabfalls auch bei Verwendung
einer effektiven Energieeindringtiefe anstelle der reinen optischen
Eindringtiefe eine gangige Methode [75].

* Es wird ein Laserstrahl mit raumlichem Gauf3-Profil verwendet.

Die rdumliche Fluenzverteilung ergibt sich dann zu

2
F(r,2) = Fy exp (—22) exp (— < ) : (2.18)
o deff

wo ist der Strahlradius und d.ss die effektive Energieeindringtiefe. Der
Radius 7/, an der Materialoberflache (z = 0), an dem die Schwellfluenz F;;,,
erreicht wird, bestimmt sich durch Auflésen zu

2
w F()
rtzhr = 70 In (thr) (2‘-19)

und die Ablationstiefe z,;; zu

_ F 272
Zabl(r) = deff <1I1 <Ehr> — W(2)> . (2.20)

Die Ablationstiefe z,, im Spotzentrum (r = 0) ist

F
Zapl = defy In <E:r> : (2.21)

Wird z,,; Giber einen ausgedehnten Fluenzbereich experimentell bestimmt,
konnen die Parameter Energieeindringtiefe d, ;r und Ablationsschwellfluenz
F.r Uber eine Modellfunktionsanpassung ermittelt werden.

Die Ablationstiefe z,,; wird hier in Abhangigkeit der Schwellfluenz F;,, ausge-
driickt. F}j,, umschreibt die Energie, die in der Tiefe z,;; die bestrahlte Flache
durchdringt. Soll die Ablationstiefe z,, im Spotzentrum in Abhdngigkeit der
benotigten Energie berechnet werden, welche in einem Volumenelement in
dieser Tiefe absorbiert werden muss, um dieses abzutragen, muss die Fluenz
(Gleichung (218) mit r = 0) nach der Tiefe abgeleitet werden. Da es sich um
absorbierte Energie handelt, muss zudem das Vorzeichen invertiert werden.

d Fy ( Zabl >
Hypy=——F,=—exp|— (2.22)
abl Az th deff P deff
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H,p bezeichnet in dieser Arbeit die Ablationsenthalpie. Diese definiert also
die Energie, welche in der Abtragstiefe pro Volumenelement absorbiert wird
und dient somit der Beschreibung der Energetik in der Abtragstiefe. Fiir
Metalle betragt H,;,; typischerweise einige 10]J/mm? [8, 6]. In Abhdngigkeit
der benotigten Abtragsenthalpie ergibt sich die Abtragstiefe dann zu

F
=dyrrln| ——— ). .
Zabl eff 1N < Ho dgff) (2.23)

Das abgetragene Volumen V kann durch Integration der Gleichung (2-2d)
berechnet werden:

277: Tthr

1 K
/zab[ rdrd¢ = ~d.rr T wh In?( =), (2.24)
00 4 Finr

wobei fiir r;;, Gleichung (2:19) eingesetzt wird. Die Ablationseffizienz ergibt

sich dann zu [76]
% ldeff Ry
Y Zeff 2 (20 .

E 2R  \Fw) (225)

wobei V das Volumen ist, welches pro eingestrahlter Energie E abgetragen
wird. Die Fluenz fiir effizientesten Materialabtrag F,,, ergibt sich daraus
zU Fpae = €°Fy,, [76]. Dieses theoretisch ermittelte Maximum wurde auch
experimentell fiir verschiedene Materialien wie beispielsweise Stahl [77] und
Kupfer [78] nachgewiesen.

2.2 Aktuelle Forschungsgebiete in der
Lasermaterialbearbeitung

Die Verwendung von ultrakurzen Laserpulsen zur Bearbeitung von Metallen
ermoglicht prazisen und effizienten Materialabtrag [i]. Aufgrund dessen
beschaftigt sich eine Vielzahl an Forschungsgebieten mit dieser Thematik.
In den folgenden Abschnitten wird der Forschungsstand auf drei dieser
Gebiete zusammengefasst. Im ersten Abschnitt wird der Stand der Forschung
zur Verwendung von Laserpulsen mit verschiedenen langen Pulsdauern
im ultrakurzen Zeitbereich dargestellt. Im zweiten Abschnitt wird der
aktuelle Kenntnisstand zum Arbeiten mit Laserdoppelpulsen erlautert und
im dritten Abschnitt ein Uberblick {iber simulationsgestiitzte Arbeiten zur
Beschreibung transienter Materialeigenschaften gegeben. Am Ende dieses
Kapitels werden offene Fragestellungen aufgefiihrt und ein Losungsansatz
vorgeschlagen, wie diese Fragestellungen untersucht werden konnen.
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2.2.1 Metallbearbeitung mit Laserpulsen verschiedener
Pulsdauern

Ultrakurzpulslaser mit Pulsdauern im niedrigen Pikosekunden- und Fem-
tosekundenbereich gewinnen fiir industrielle Anwendungen mehr und
mehr an Bedeutung. Bei Kurzpulslasern mit langeren Pulsdauern im Nano-
sekundenbereich ist die thermische Diffusion von Gitterschwingungen
dominiert [7g]. Die thermische Diffusionslinge kann dann als

Ly, = \/DTTp (2.26)

berechnet werden [48]. Fiir einen Puls der Pulsdauer 7, = 1 ns ergibt sich
mit dem thermischen Diffusionskoeffizient fiir Al von Dy =9,7-107> m?/s
[59] eine Diffusionslange von L, = 311 nm. Fiir einen 1 ps langen Laserpuls
liese sich die Diffusionslange hingegen zu L, = 9,8 nm abschdtzen, was
vergleichbar der optischen Eindringtiefe (=~ 10nm [20]) und kleiner als
die Eindringtiefe heifler Elektronen (einige 10nm [41]) ist. Das bedeu-
tet, dass die eingestrahlte Energie bei Piko- und Femtosekundenpulsen in
erster Ndherung vollstindig im bestrahlten Volumen verbleibt und nicht
durch thermische Gitterdiffusion in das umgebende Material abgegeben
wird (siehe “thermal confinement” Abschnitt p.1.2) [8d]. Der schnelle Uber-
gang des bestrahlten Volumens in die Gas- oder Plasmaphase unterbindet
zudem die Ausbildung von Schmelzrandern und -aufwiirfen an den Kanten
der erzeugten Strukturen [§]. Man spricht bei dieser Art von Materialabtrag
von “kalter Ablation” [8]. Diese ermdglicht prazise Materialbearbeitung mit
minimaler Warmeeinflusszone [81] und ohne Rissbildung im angrenzenden
Material [82].

Ein weiterer Vorteil von ultrakurzen Laserpulsen im Femto- und niedrigen
Pikosekundenbereich im Vergleich zu Pulsen mit Pulsdauern von einigen
hundert Pikosekunden ist die oftmals erhohte Ablationseffizienz bei glei-
cher eingestrahlter Energie [83]. Fiir verschiedene Metalle wie Kupfer und
Stahl [84] oder Aluminium [2] kann die Ablationseffizienz durch Reduktion
der Pulsdauer um das etwa 5 bis 10-fache erh6ht werden. Fiir Al ergibt
sich beispielsweise bei einer Pulsdauer von 7, = 34 ps eine Effizienz von
5-10~* mm?/] wihrend bei einer Pulsdauer von 7, = 900 fs eine Effizienz
von 5-1073 mm?/] gemessen wurde [2]. Erklirt wird dieses Verhalten durch
erhohte Warmediffusion bei langeren Pulsdauern - und somit von Energie-
verlusten, also Energie, welche nicht zur Ablation beitragt [85]. Weiterhin
wird angenommen, dass die auftreffende Strahlung zu spdteren Zeiten in
der sich bildenden Schmelze weniger stark absorbiert oder vom erzeugten
Plasma abgeschirmt wird [86].
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Von grofem Interesse ist die Pulsdauer, ab welcher eine Minderung der
Ablationseffizienz auftritt. Diese Pulsdauer trennt den Ultrakurzpuls- vom
Kurzpulsbereich, also den Pulsdauerbereich, in dem die Energiedeposition
von der optischen Eindringtiefe und der Eindringtiefe heiffer Elektronen
dominiert wird (UKP-Bereich) und den Pulsdauerbereich, in dem die ther-
mische Diffusionsldnge des Gitters dominiert (Kurzpulsbereich) [85]. Dabei
wird in einigen Veroffentlichungen davon ausgegangen, dass solange die
Pulsdauer kleiner ist als die Thermalisierungszeit 7,_;, keine Anderung der
Ablationseffizienz auftreten kann [86]. In diesem Zeitbereich findet dem-
nach kein signifikanter Energietibertrag von den Elektronen an das Gitter
statt, so dass dieses noch unbeeinflusst bleibt [85]. Erst bei Pulsdauern,
welche 7,_,, liberschreiten, findet thermische Diffusion im Gittersystem
statt, beziehungsweise erst ab diesen Pulsdauern wechselwirken die zuletzt
auftreffenden Teile des Pulses mit dem bereits expandierenden und aufge-
schmolzenen Material [87]. In der Literatur finden sich jedoch unterschied-
liche Werte fiir Thermalisierungszeiten (zum Beispiel Al: 2 ps [43] - 7 ps [64]
und Cu: 10ps [B5] - 50 ps [88]). Auch die kritische Pulsdauer, welche den
Ultrakurzpulsabtrag vom Kurzpulsabtrag trennt, wird als Intervall bestimmt
(zum Beispiel Al: 1,5 ps - 23,7 ps [89] und Cu: 0,7 ps bis 224 ps [85]).

Gemessene Ablationseffizienzen zeigen dagegen bereits eine Abnahme bei
Pulsdauern kleiner 5ps auf Aluminium [B85] (Bild k.5 links), Kupfer [83]
und Stahl [gd] also in Zeitbereichen welche 7,_,, unterschreiten. Dieses
Verhalten deutet darauf hin, dass auch der Teil der eingestrahlten Energie,
welcher innerhalb 7,_,;, ans Gitter tibertragen wird, zu Warmeverlusten oder
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Bild 2.5: Links: Ablationsrate von laserbestrahltem Al fiir verschiedene Pulsdauern
(Fp = 1,6J/cm?, A = 800nm; ~ 90Pulse pro Position). Rechts: Zugehorige gemessene
Schwellfluenzen und Energieeindringtiefen [85].
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zur Ausdehnung des Materials und damit zur Reduktion des Zustandes des
Druckeinschlusses fiihrt und somit die Effizienz senkt.

Bei der Verwendung verschiedener Pulsdauern konnte ermittelt werden,
dass eine Zunahme der Pulsdauer zu einer Zunahme der Schwellfluenz
fihrt [B5] (Bild k.5 rechts). Wird die Pulsdauer beispielsweise von 1 ps auf
5 ps erhoht, wird eine nahezu verdoppelte Schwellfluenz fiir Al gemessen
(t, = 1 ps: Fyr = 130 mJ/cm?; T, = 5ps: Fyp = 225 mJ/cm?). Zum anderen
wurde berichtet, dass die Energieeindringtiefe d,ss fiir die untersuchten
Metalle Al [85] (Bild .5 rechts) sowie Cu und Stahl [76] mit langer werdender
Pulsdauer abnimmt (z.B. Al 7, = 1 ps: d.sf = 35 nm; 7, = 5 ps: desr = 20 nm).
Zu beachten ist dabei, dass die elektronische Eindringtiefe d,; temperatur-
und damit pulsdauerabhéngig ist [41] und dass sich auch die optischen und
mechanischen Materialeigenschaften wahrend dessen Bestrahlung dndern
(Abschnittp.1.3]). Dies hat zur Folge, dass auch d,, eine tiber die Puls-
dauer transiente Grofe darstellt. Wahrend die veroffentlichten Werte der
Energieeindringtiefe eine zeitunabhangige resultierende Grof3e darstellen,
ist der zeitliche Verlauf von d,; und d,,, beziehungsweise deren Beitrag
zur Energieeindringtiefe d,rs noch unbekannt. Somit kann keine Aussage
dartiber getroffen werden, ob die sich wahrend des Pulsauftreffens andernde
elektronische Diffusionslinge oder aber die sich dndernde optische Ein-
dringtiefe fiir die pulsdauerabhingige Anderung der effektiven Eindring-
tiefe - und der damit nach dem vereinfachten Modell korrelierenden
Ablationseffizienz - verantwortlich ist.

2.2.2 Metallbearbeitung mit ultrakurzen Laserdoppelpulsen

Laserdoppelpulse mit Pulsabstinden von weniger als einer Nanosekunde
bieten die Moglichkeit, den Energieeintrag durch die Laserpulse bei der
Materialbearbeitung zu modifizieren. Dadurch kann der Materialabtrag
gesteuert und die erzeugte Oberflichenqualitdt beeinflusst werden. So
wurde beispielsweise in Silizium bei der Bearbeitung mit Laserdoppelpulsen
im Vergleich zu Einzelpulsen gleicher Fluenz eine von 400 nm auf 500 nm
erhohte Ablationstiefe erzielt (Fy = 2J/cm?, 7, = 100fs, 2 = 800nm) [o1].
Die Erhohung konnte jedoch nur bei Pulsabstanden < 20 ps und moderaten
Fluenzen (< 3]J/cm?) erreicht werden. Bei Pulsabstinden > 20ps wurde
dagegen eine verminderte Abtragstiefe von 250 nm beobachtet [92]].

Auch bei der Doppelpulsbearbeitung von Metallen lassen sich gegensatz-
liche Trends erkennen. Bei Fluenzen weit tiber der Fluenz fiir effizientes-
ten Materialabtrag von 7,4F;, [8] (Abschnitt .1.3) - also in Bereichen,
welche fiir industrielle Anwendungen eher irrelevant sind - wurden erhohte
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Ablationseffizienzen bei der Verwendung von Laserdoppelpulsen gemessen.
Eine Abtragstiefensteigerung von 5 pm auf 20 pm wurde in Edelstahl beim
Strukturieren von Graben mit 1000 Pulsen pro Position bei der etwa 100-
fachen Schwellfluenz von 16,7]/cm? gemessen [93]. Beim Strukturieren
von Grdben in Stahl, Aluminium und Kupfer mit einem zusdtzlichen um
1 ps zeitverzdgerten Puls (5]/cm? + 0,2 J/cm? ~ 50-fache Multipulsschwelle)
konnte ebenfalls eine erhohte Ablationstiefe (bis zu 40%) und weniger
Gratbildung verglichen mit Messungen ohne zusaitzlichen zweiten Puls
erzielt werden [g4]. Dieser Effekt wurde jedoch nur beim Strukturieren von
Griben mit 10 oder mehr Uberfahrten beobachtet, nicht jedoch bei beim
Strukturieren mit einfacher Uberfahrt.

Im Gegensatz zu den Veroffentlichungen tiber Effizienzsteigerungen bei
Fluenzen weit tiber dem Ablationsoptimum berichtet eine Mehrzahl an
Veroffentlichungen iiber einen signifikanten Riickgang der Ablationseffi-
zienz. Verwendet wurden dabei Laserdoppelpulse tiber weite Fluenz- und
Pulsabstandsbereiche. Die Fluenzbereiche lagen dabei bei Fluenzen um
das Ablationsoptimum von 7,4 Fy;,, herum, welche fiir industrielle Anwen-
dungen von besonderem Interesse sind [84]. Roberts et al. beschreiben
eine verringerte Ablationsrate bei der Bearbeitung von Silberfolien mit
ultrakurzen Laserdoppelpulsen fiir alle untersuchten Verzégerungszeiten
bis 3,4 ns und bei Gesamtfluenzen von bis zu 70F;;, [18]. Bei der 9-fachen
Schwellfluenz sinkt hier die Abtragsrate beispielsweise von 450 nm/Puls
auf 300 nm/Puls wenn der Pulsabstand von 200fs auf 10 ps erhoht wird.
Erst bei Fluenzen, welche die 70-fache Schwellfluenz tiberschreiten, konnte
auch hier eine von 850 nm/Puls fiir Ar = 200 fs auf 1150 nm/Puls fir Ar =
10 ps erhohte Ablationsrate erzielt werden. Ubereinstimmend wird ebenfalls
von einer Effizienzminderung bei der Laserdoppelpuls-Bearbeitung von
Aluminium [i7] (Bild .6), Kupfer [95], Nickel [96] und Stahl [97] berichtet.
Die ultrakurzen Einzelpulse der Doppelpulssequenz hatten dabei jeweils
eine Fluenz zwischen der Ablationsschwellfluenz und der etwa 20-fachen
Ablationsschwellfluenz. Die beobachtete Effizienzminderung in diesen
Experimenten war bei Pulsabstdnden von einigen 10 Pikosekunden sogar
so stark ausgepragt, dass durch eine Doppelpulssequenz weniger Material
abgetragen wurde als durch einen einzelnen Puls der Sequenz [95]. Dem-
nach hemmte der zweite Puls den Materialabtrag, welcher durch den ersten
Puls induziert worden war [i7].

Erklarungsansdtze fiir dieses Abtragsverhalten wurden folgendermafien
formuliert: Ein erstes Zeitintervall wird durch die Aufheizzeit des Gitters
und somit durch die Elektron-Phonon-Relaxationszeit des Materials, welche
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o Doppelpuls
o Einzelpuls

Abtragstiefe [um]

0,1 1 . 10 100
Zeit [ps]

Bild 2.6: Abtragstiefen bei der Materialbearbeitung mit Laserdoppelpulsen unterschiedlicher
Pulsverzogerung und Einzelpulsen als Referenz bei der Zeit der jeweiligen Doppelpuls-
messung aufgetragen. Abtragstiefe nach jeweils 30 Doppel- oder Einzelpulsen mit 20 pJ
Pulsenergie. Messpunkte exemplarisch fir Kupfer und Aluminium [i7].

bei Metallen typischerweise wenige Pikosekunden betragt (=~ 2 — 7 ps fur
Al [43, 6d)]), definiert. Ein Doppelpuls mit einem Pulsabstand in diesem
Zeitintervall sollte demnach das gleiche Abtragsvolumen wie ein Einzelpuls
identischer Gesamtenergie generieren. Die Energie der Doppelpulse wird
in erster Ndaherung im elektronischen System deponiert, bevor sie ans
Gitter weitergegeben wird, wodurch sich der Abtrag nicht von dem des
Einzelpulses unterscheidet [98§].

Wird der Pulsabstand zwischen den Doppelpulsen erh6ht (= 5 —20 ps), wird
eine Abnahme des Abtragsvolumens beobachtet. Semerok et al. erklaren
dies durch partielle Plasmaabschirmung des zweiten Pulses [17]. Noél et
al. diskutieren hingegen die These, dass der elektronische Warmetransport
im - durch den ersten Puls - aufgeheizten Material reduziert wird und
somit die Energie des zweiten Pulses in eine geringere Tiefe eindringt
[05]. Ein weiterer Erklarungsansatz beruht auf der Interaktion von Druck-
und Verdinnungswellen [gg]. Demnach initiiert der erste Puls eine ins
Material laufende Druckwelle, welcher wiederum eine Verdiinnungswelle
folgt, welche schliefllich den Materialabtrag auslost. Trifft nun nach wenigen
Pikosekunden der zweite Puls auf das bestrahlte Material, 16st dieser
wiederum eine Druckwelle aus, welche die Verdiinnungswelle des ersten
Pulses und somit den Materialabtrag abschwacht [10gd].

Im dritten Zeitintervall von einigen 10 ps wird der zweite Puls vom Plasma
oder den Partikeln absorbiert, welche vom ersten Puls generiert wurden
[97]. Zum einen tragt die so absorbierte Energie nicht zum Abtrag bei [95],
zum anderen kann das Aufheizen des Plasmas oder der Partikel zu einer
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erneuten Ausbildung von Druckwellen im abgetragenen Material fiihren,
welche das Material auf die Probe zuriick beschleunigen und so zu einer
Material-Redeposition fiihren [io1].

Nach einigen 100 ps wird die sich ausbreitende und somit verdiinnende
Plasma- oder Partikelwolke transparent [12], so dass die Energie des zweiten
Pulses wieder auf die Probenoberfliche vordringt und sich das Abtrags-
volumen erhoht [97].

2.2.3 Erforschung transienter Materialeigenschaften mittels
numerischer Simulationen

Numerische Simulationen des Materialverhaltens in Folge der Bestrahlung
mit einem ultrakurzen Laserpuls bieten die Moglichkeit, transiente Material-
parameter zu ermitteln, welche nicht direkt messbar sind [102]. Dazu zdhlen
beispielsweise lokale Temperaturen des Elektronen- oder des Gittersys-
tems, Driicke in verschiedenen Tiefen des bestrahlten Materials oder die
dazugehérigen Dichten [75]. Daher wurde das Materialverhalten bereits in
einer Vielzahl an Simulationen basierend auf verschiedenen Modellierungs-
ansdtzen untersucht.

Ein erster Ansatz basiert auf rein kontinuumsmechanischen Modellen
[t03]. Dabei wird das bestrahlte Material durch ein Gitter, bestehend aus
verkniipften Knotenpunkten, beschrieben. Die Eigenschaften der einzelnen
Knotenpunkte, wie Temperatur und Druck, werden zu jedem Zeitpunkt
berechnet [4g]. Dabei bleibt die Struktur des Gitters aber zu jedem Zeit-
punkt erhalten - ein Aufreifden der Schicht oder ein Ablésen von einzel-
nen Teilstiicken kann nicht dargestellt werden. Kontinuumsmechanische
Modelle wurden unter anderem verwendet, um die Ausbildung von peri-
odischen Oberflachenstrukturen in laserbestrahltem Silizium nachzubilden
[104]. Weiterhin wurde ein solches Modell entwickelt, um das optische
und mechanische Verhalten in laserbestrahltem Kupfer zu analysieren
[38]. Die Basis dieses Modells bildete dabei das Zwei-Temperatur-Modell
(Abschnitt p.1.2) und eine genaue Beschreibung der optischen, thermischen
und optomechanischen Materialeigenschaften. Zeitaufgeloste Messungen
des komplexen Brechungsindexes, welche im Laufe dieser Arbeit durchge-
fiihrt wurden, dienten der Validierung des Modells. So konnte beispielsweise
gezeigt werden, dass thermisch angeregte d-Band-Elektronen und die
Ausdehnung des Materials bereits in den ersten Pikosekunden nach dem
Pulsauftreffen die Absorption des einfallenden Probe-Pulses beeinflussen
und einen wesentlichen Beitrag zur schnellen Anderung des komplexen
Brechungsindexes liefern [38].
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Ein zweiter Ansatz zur Simulation von transienten Materialeigenschaften
beruht auf hydrodynamischen Modellen [105]. In diesen wird die Zustands-
gleichung (EOS von “equation of states”) fiir das bestrahlte Material fiir
jeden Zeitpunkt gel6st [71]. Zusatzlich zu reinen kontinuumsmechanischen
Modellen ermoéglichen hydrodynamische Modelle auch die Simulation
des Materialabrisses und des -abtrags. Auf diese Weise wurden beispiels-
weise Plasmaeigenschaften in laserbestrahltem Silber [106] und Aluminium
[1o7] bei hohen Leistungsdichten (~ 10'* W/cm? =1000 F;,,) nachgebildet.
Anisimov et al. fokussierten sich in weiteren Arbeiten ebenfalls auf die
hydrodynamische Simulation des Laserablation von Aluminium, jedoch
bei Fluenzen an der Ablationsschwelle [43]. Die Temperatur-, Dichte-
und Druckentwicklung wurde in den ersten 2,7 ps nach Auftreffen des
Laserpulses berechnet. Als Laserquelle wurde in diesen Experimenten ein
Cr:Forsterit-Laser (A = 1240 nm, 7 = 100 fs) angenommen. Zur experimen-
tellen Validierung der simulierten Daten wurden zeitaufgeloste interfer-
rometrische Messungen (Abschnitt p.3.3, Absatz 3 [lo7]) beziehungsweise
Messungen des Abtragsvolumens im Endzustand, induziert durch einen ent-
sprechenden Laser, durchgefiihrt. Povarnitsyn et al. entwickelten ebenfalls
ein hydrodynamisches Modell zur Simulation der Laser-Materie-Interaktion
in Metallen [108]. Die Simulationen beschreiben das Materialverhalten indu-
ziert durch einen Ti:Saphir-Laser (A = 800nm, 7 = 100fs). In einer frithen
Veréffentlichung [71] basiert das Modell auf gemessenen Abtragstiefen in
Aluminium im Ablationsendzustand und in einer weiter entwickelten Form
[102] auf zeit- und polarisationsaufgelGsten Reflektionsmessungen ebenfalls
in Aluminium von Widmann et al. (Abschnitt p.3.3, Absatz 3 [log]). Spater
wurde dieses Modell ebenfalls dazu genutzt um den Doppelpulsabtrag
in Kupfer [g5] zu simulieren [100]. So konnte festgestellt werden, dass
zwei Druck- beziehungsweise Verdiinnungswellen, die durch die beiden
Teilpulse im Material ausgeldst werden, interagieren [9g]]. Dies fiihrt zu einer
Reduzierung des resultierenden Drucks und damit zur Minimierung des
Materialabtrags (Abschnitt p.2.2)).

Ein dritter Ansatz wird durch molekulardynamische Modelle dargestellt
[11d]. Dabei werden die Eigenschaften und Wechselwirkungen zwischen
einzelnen Atomen oder Molekiilen berechnet. Aus dem sich ergebenden
grofden Rechenaufwand sind die Abmessungen des simulierten Volumens
iiblicherweise auf den Bereich von nm? beschrinkt [56]. Simuliert wurde
mit molekulardynamischen Modellen das Abtragsverhalten von laserbe-
strahltem Silizium [ju1], Nickel [57], Kupfer [12] und Gold [46]. Wu et
al. simulierten das Abtragsverhalten von laserbestrahltem Aluminium [72].
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Als Laserquelle wurden Parameter eines Ti:Saphir-Lasers eingebunden.
Simulationen tiber einen weiten Fluenzbereich von der Schwellfluenz fiir
Materialabtrag bis hin zur 3-fachen Schwellfluenz zeigen die verschiede-
nen vorherrschenden Abtragsmechanismen: von der Abtrags-/Spallations-
schwellfluenz bis zu deren 2,5-fachen Fluenz wird Material in Form einer
wenigen Nanometer diinnen Spallationsschicht abgetragen; bei Fluenzen,
die die 2,5-fache Spallationsschwellfluenz tiberschreiten, findet im Gegen-
satz dazu der Abtrag als Phasenexplosion statt (Abschnitt p.1.2)) [72].

Begleitend zu der hier vorliegenden experimentellen Arbeit wurden eben-
falls Simulationen der Laser-Materie-Wechselwirkung in Aluminium durch-
gefithrt. Genutzt wurde dazu die an der Russian Academy of Sciences (RAS)
entwickelte Software Virtual Laser Laboratory (VLL) [13], welche fir die
Berechnung von Laserexperimenten online frei verfiigbar ist [u4]. VLL
basiert auf Gleichungen zur Erhaltung der Masse, des Impulses und der
Energie des Elektronen- und des Gittersystems in einem Zwei-Temperatur-
Modell (Abschnitt p.1.2). Dieses numerische Modell wird in einem eindimen-
sionalen Ein-Fluid-System in hydrodynamischer Lagrangian Schreibweise
dargestellt [102]. Implementiert ist zudem der Warmetransport, die loni-
sation, die Plasmaexpansion und eine Zwei-Temperatur-Zustandsgleichung
des bestrahlten Materials [71]. Gelost werden diese in [71] und [102] ange-
fiihrten Gleichungen mittels eines am RAS selbst geschriebenen C++ - Codes.
VLL-Simulationen der Laserbearbeitung von Al wurden beispielsweise auch
in [jug] und [u6] veréffentlicht.

Zur korrekten Beschreibung der Laser-Materie-Wechselwirkung bei der in
dieser Arbeit verwendeten Laserwellenldnge von 1056 nm und bei dem in
dieser Arbeit verwendeten Al-Material wurden die optischen Parameter des
simulierten Aluminiums in Zusammenarbeit mit Daniel Forster vom IFSW
in Stuttgart und Jan Winter vom Laserzentrum Miinchen angepasst.

Die dielektrische Funktion wurde dabei durch eine Funktionsanpassung
der Gleichung (2.g) an spektroskopisch aufgeloste ellipsometrische Daten
der in dieser Arbeit verwendeten Aluminiumproben bestimmt. Diese Daten
wurden mittels eines kommerziellen Ellipsometers (Ocean Optics
“SpecEI2000”) gewonnen. Die Anpassungsfunktion unter Verwendung von
drei kritischen Punkten betrug [38]

2 3 A i)
P
& = Eo— — + 2 B,Q - - .
o(w+iv) 1( P p(Qp—w—1Fp> (Qp+a)+1l"p>>

p
(2.27)
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Die Plasmafrequenz wurde nach Gleichung (2.8) berechnet, wobei die Elek-
tronenmasse m, durch eine effektive Masse von m,rr = 1,67m, ersetzt
wurde. Der Initialwert der Plasmafrequenz betrug ®, = 1,6682-10'6s!.
Der Initialwert der effektiven Kollisionsfrequenz v betrug 6,9 fs. Fir die
kritischen Punkte ergaben sich folgende Parameter:

p B, Q) @, Ly
[1015 Sfl] [1014571]

1 1,1 653 3,0 4,3

5,0 1,9 0,5 4,1

3 54 22 —l1 3,3

B), stellt einen Gewichtungsfaktor der kritischen Punkte dar, Q, die Fre-
quenz des kritischen Punktes, ®, die Phase und I', einen Verbreiterungs-
parameter. Das Ergebnis der Funktionsanpassung an die experimentellen
Messwerte ist in Bild .7 dargestellt. Fiir die in dieser Arbeit relevanten
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20 —
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B0H o & Exp./Sim. "
4100 ' ‘ i
400 500 600 700 800 900 1000 1100
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Bild 2.7: Funktionsanpassung des DCP-Models mit drei kritischen Punkten (“Sim.”) an
experimentelle spektroskopisch aufgeldste Daten (“Exp.”) der dielektrischen Funktion & =
€r — ig; des in dieser Arbeit verwendeten Al.

Wellenldngen von 528 nm und 1056 nm lassen sich die kritischen Punkte zu
einem einzelnen Summanden &,;,(A) zusammenfassen, welcher somit den
Gesamtbeitrag der gebundenen Elektronen zur dielektrischen Funktion bei
der entsprechenden Wellenldnge wiedergibt. Der Parameter &,,(1) berech-
net sich zu

& (528 nm) = —8,252+i-6,800

€ (1056 nm) = 12,587 +i-6,174.
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Die transiente effektive Kollisionsfrequenz v, welche in die Berechnung der
zeitaufgelosten dielektrischen Funktion eingeht, wurde zu

140,479 (¢ T,)%8
Pm —i—Cp—m(cl Te)2 +0, 9(6'1 e)

Pmo Pmo 1+0,6585 (C] 7})272

V=A+B(T,—293K)

bestimmt [i17]. Die Variablen A = 0,314-10'5s~!, B = 0,10838-10'5(Ks) ",
C = 6,88-10'*s~! wurden im Abgleich mit den experimentellen PPE-Daten
ermittelt. Die Konstante c; betrug c¢; = 0,0444 K~!. Der Anderung der Band-
struktur durch Dichtednderungen wird darin durch die Relation p,,/pmo
Rechnung getragen. Dabei bezeichnet p,, die sich durch Ausdehnung des
Materials andernde Dichte, wahrend p,,0 der Festkorperdichte von Alumi-
nium (2,712g/cm? [59]) entspricht.

Die sich aus der hydrodynamischen Simulation ergebenden Erkenntnisse
sind im Ergebnisteil dieser Arbeit in Abschnitt f.4 aufgefiihrt.

2.2.4 Zusammenfassung offener Fragestellungen

Wie aus Abschnittp.2.] zur Lasermaterialbearbeitung mit unterschiedlich
langen Pulsdauern hervorgeht, ist eine Abnahme der Ablationseffizienz bei
langeren Pulsdauern nach Gleichung mit einer Abnahme der Energie-
eindringtiefe d.;; verkniipft. Unklar ist dabei die Ursache der Abnahme
von d,ss, welche sich aus optischer Eindringtiefe und der Eindringtiefe
heifder Elektronen (d.; und d,,;) zusammensetzt. Es stellen sich demnach
die Fragen: Verringert sich die optische Eindringtiefe des Materials wahrend
des Pulsauftreffens? Oder muss als Grund fiir die Abnahme von d, ;s eine
Abnahme von d,; angenommen werden? Kann eine Verringerung der opti-
schen Eindringtiefe wahrend des Pulsauftreffens die Abnahme der Energie-
eindringtiefe und die damit verbundene Abnahme der Ablationseffizienz bei
langeren Pulsdauern erkldren?

Weitere Fragestellungen ergeben sich aus den Untersuchungen zur Material-
bearbeitung mit Laserdoppelpulsen (Abschnitt p.2.2). Eine Verringerung der
Abtragstiefe mit grofder werdendem Pulsabstand wird hier durch die Ausl6-
schung von Druck- beziehungsweise Verdiinnungswellen [iod] oder durch
die Abschirmung des zweiten Pulses durch Plasma- oder Partikelbildung
[07] erklart. Die Abschirmung durch eine Plasma- oder Partikelwolke kann
unterbunden werden, indem dem ersten Puls der Doppelpulssequenz eine
Fluenz unterhalb der Ablationsschwellfluenz zugeordnet wird. Veroffentli-
chungen solcher Untersuchungen mit einem ersten Puls bei einer Fluenz
unterhalb der Ablationsschwellfluenz sind jedoch bisher nicht bekannt.
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Offene Fragen bei der Materialbearbeitung mit ultrakurzen Laserdoppel-
pulsen sind also: Wie dndert sich die Ablationseffizienz eines Laserdoppel-
pulses, wenn der erste Puls der Sequenz eine Fluenz unterhalb der Ablati-
onsschwellfluenz aufweist? Wie wirken sich die transienten optischen Eigen-
schaften des Materials bei Umgehung von Plasma- oder Partikelabsorption
auf die Ablationseffizienz aus? Konnen die optischen Eigenschaften des
bestrahlten Materials durch den ersten Puls so pripariert werden, dass
der zweite Puls effizienter und in grofderer Tiefe absorbiert wird und die
Gesamteffizienz der Doppelpulssequenz steigt?

Die in Abschnitt aufgefiihrten numerischen Modelle zur Simulation der
Laserbearbeitung von Aluminium wurden entweder mit Experimenten abge-
glichen, welche mit akademischen Ti:Saphir- [108] oder Cr:Forsterit-Lasern
[107] bei Wellenldngen von 800 nm beziehungsweise 1240 nm durchgefiihrt
wurden, oder sie wurden nicht anhand experimenteller Daten validiert.
Soll die Laser-Materie-Wechselwirkung bei der Bestrahlung mit industriell
relevanten Nd:Glas-Lasern studiert werden, muss das genutzte Modell mit
entsprechenden experimentellen Daten bei einer Laserwellenliange von A ~
1056 nm abgeglichen werden. Die sich dann ergebenden Fragen lauten:
Konnen vorhandene Simulationsmodelle experimentell bestimmte zeitauf-
geloste Daten nachbilden, welche bei industriell oft angewandten Wellen-
lingen (=~ 1064 nm), Pulsdauern (= 600fs) und iiber weite Fluenzberei-
che unter, an und tber Fy;, gemessen wurden? Welche neuen Erkennt-
nisse ergeben sich aus den experimentell validierten Simulationen durch
nicht direkt messbare Grofden, wie beispielsweise orts- und zeitaufgelosten
Temperaturen und Dichten? Wann fangt das bestrahlte Material an sich
auf mikroskopischer Skala auszudehnen und mit welcher Geschwindigkeit
erfolgt dies? Welchen Zustand hat das Material wenn ein zweiter Puls einer
Doppelpulssequenz nach einigen Pikosekunden auf das Material trifft?

Um diese Fragestellungen untersuchen und beantworten zu kénnen, sind
zeitaufgeloste experimentelle Daten notwendig, welche die optischen und
mechanischen Eigenschaften des bestrahlten Materials abbilden. Um dem
industriellen Hintergrund der Fragestellungen gerecht zu werden, miissen
die Daten bei industriell relevanten Fluenzen - also im Bereich zwischen
der Ablationsschwellfluenz F;, und der Fluenz fir effizientesten Material-
abtrag von 7,4 Fy,, - und bei industriell hdaufig genutzten Wellenldngen von
~ 1064 nm und Pulsdauern von ~ 600 fs erhoben werden. Zur Messung der
zeitaufgelsten experimentellen Daten auf ultrakurzer Zeitskala eignen sich
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2.3 Methoden zur Vermessung statischer und transienter
optischer Materialeigenschaften

am besten die Methoden der Pump-Probe-Reflektometrie und der Pump-
Probe-Ellipsometrie. Auf diese Methoden wird im folgenden Kapitel ndher
eingegangen.

2.3 Methoden zur Vermessung statischer und
transienter optischer Materialeigenschaften

2.3.1 Ellipsometrische Bestimmung des komplexen
Brechungsindexes

Auch wenn die Grundprinzipien fiir ellipsometrische Messungen schon seit
mehr als 100 Jahren bekannt sind [21], so wurde der Begriff der Ellipsometrie
erstmals im Jahre 1945 von Alexandre Rothen im Zusammenhang mit der
Bestimmung von Schichtdicken diinner Filme verwendet [u8]. Es dauerte
jedoch weitere 50 Jahre, bis in die 1990er Jahre, bis sich Ellipsometer durch
rasante Fortschritte in der computergestiitzten Messdurchfithrung und
Datenanalyse als wertvolle Messinstrumente etablierten. In den folgenden
zwei Abschnitten werden die Grundprinzipien fiir ellipsometrische Messun-
gen sowie deren Anwendungsgebiete vorgestellt.

Grundprinzip ellipsometrischer Messungen

Ellipsometrische Messungen basieren auf der Analyse der polarisationsab-
hédngigen Reflexion an Grenzflachen [11g]. Dazu wird die Probe unter einem
definierten Einfallswinkel und mit Licht eines definierten Polarisationszu-
standes bestrahlt. Nach der Reflektion hat sich der Polarisationszustand des
Lichtes verdandert, da s- und p-polarisierte Anteile von der Probe sowohl in
der Phase als auch der Amplitude unterschiedlich reflektiert werden [33]. In
der Regel ist das reflektierte Licht dann elliptisch polarisiert (Bild g.§), woher
die Messmethode ihren Namen hat. Anhand dieser Anderung kann auf die
optischen Eigenschaften des bestrahlten Materials zuriickgeschlossen und
beispielsweise dessen komplexer Brechungsindex ermittelt werden [34]]. Auf
die Details der Messmethode wird im Folgenden ndher eingegangen.

In dieser Arbeit wird im Modus des “rotierenden Analysators” gearbeitet.
Die optische Komponente, welche die Polarisation auf der Probe einstellt,
steht dabei in einem festen Winkel, wahrend die Komponente, welche
die Polarisation der reflektierten Strahlung analysiert, rotiert wird. Der
Vorteil dieses Modus ist ein relativ einfacher Aufbau bedingt durch ein
Minimum an notwendigen optischen Komponenten. Im Vergleich zu Auf-
bauten, welche mit Kompensatoren (z. B. A /4-Plattchen [ug]) arbeiten,
werden zur ellipsometrischen Messung auflerdem keine chromatischen
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Bild 2.8: Prinzip der Polarisationsbeeinflussung fiir eine ellipsometrische Messung: Linear
polarisiertes Licht (Ej; = E;,; A = 0) wird unter schragem Einfallswinkel 6 und 45° Polari-
sationswinkel auf die Probe gestrahlt. Das reflektierte Licht wird abhdngig vom komplexen
Brechungsindex des bestrahlten Materials N elliptisch polarisiert (E,; # E,,; A # 0).

Optiken verwendet, welche verschiedene spektrale Anteile des ultrakurzen
Laserpulses unterschiedlich beeinflussen wiirden. Ein Nachteil des rotie-
renden Analysator-Modus ist dadurch gegeben, dass Messungenauigkeiten
bei Phasendifferenzen nahe A = 0° und 180° zunehmen [l1g]. Fir eine
Messung mit rotierendem Analysator wird Licht unter einem Einfallswinkel
0 auf die Probe gestrahlt. 8 wird dazu nahe des Brewster-Winkels (fiir
viele Materialien typischerweise ~ 70°) gewdhlt, um Polarisationseffekte
zwischen s- und p-polariserter Strahlung zu maximieren. Das einfallende
Licht wird durch eine polarisierende optische Komponente (“Polarisator”)
linear polarisiert. Der Polarisationswinkel ¢ ist dabei typischerweise um 45°
gegentiber der Einfallsebene verdreht. Somit erhalt man gleiche Anteile an s-
und p-polarisiertem Licht (senkrecht und parallel zur Einfallsebene) auf der
Probe. Das Reflektionsverhalten dieser beiden Komponenten wird durch die
komplexen Reflektionskoeffizienten r; und r, der Probe bestimmt. Da sich
ry und r, unter schraigem Einfallswinkel unterscheiden, ist Licht, welches
von der Probe reflektiert wird, dann elliptisch polarisiert. Im rotierenden
Analysator-Modus wird die Elliptizitat des Lichtes mit Hilfe einer rotieren-
den polarisierenden Komponente (“Analysator”) analysiert. Dazu wird der
Analysator schrittweise um 180° gedreht und die transmittierte Intensitat
I in Abhangigkeit des Drehwinkels ¢ detektiert. Die Intensitatsverteilung
tiber dem Drehwinkel kann mit Gleichung (£-28) angepasst werden, welche
eine harmonische Funktion mit 180° Periodizitat beschreibt [lig] (siehe
Herleitung C) auf Seite [i21).

I=1Iy[1+ocos(2¢)+ Bsin(29)] (2.28)
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Die Fourier-Koeffizienten o und 8 konnen mit Hilfe einer diskreten Fourier
Transformation berechnet werden [ug]. @ und 3 beschreiben die Amplitude
und Phase der harmonischen Funktion. Die ellipsometrischen Winkel ¥
und A werden mit den Gleichungen (k.2g) und (:3d) berechnet (siehe
Herleitung C) auf Seite [i21).

Y = arctan (U 1jgtan(](p|)> (2.29)

i )
2.30
Vi—e (30
Die ellipsometrischen Winkel ¥ und A beschreiben das Amplitudenverhalt-

nis (Gleichung (2:31)) sowie Phasendifferenz (Gleichung (2:32))) der s- und
p-polarisierten Komponenten nach der Reflektion.

A = arccos (

r
tan (P) = ]rp|| (2.31)
A = 0p— Oy (2.32)

Ors und O, stellen die Phase der reflektierten s- und p-polarisierten Kom-
ponenten dar. Die ellipsometrischen Winkel werden in der sogenannten
fundamentalen Gleichung der Ellipsometrie zusammengefiihrt (Gleichung

(&:33)).
p =tan(¥)e = » (2:33)

s
Der komplexe Brechungsindex N = n — ik einer optisch dicken Probe ohne

Transmission (N;) in einem homogenen umgebenden Medium (Ny) kann
dann mit Gleichung (p-34) berechnet werden [34].

2
Ni = Nysin(0) \/1 + (i;g) tan® (0) (2.34)

In dieser Arbeit stellt das zu untersuchende Aluminiumsubstrat das optisch
dicke Material dar und die umgebende Luft das homogene umgebende
Medium.
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Vorarbeiten zur Erfassung ellipsometrischer Daten

Ellipsometer kommen heutzutage in grofder Anzahl sowohl in Forschungs-
einrichtungen als auch in der Industrie zum Einsatz. Dabei unterscheiden
sich sowohl die Aufbauvarianten als auch die Anwendungsgebiete.

Bei den Aufbauvarianten kann beispielsweise zwischen Einwellenldngen-
und spektralen Ellipsometern unterschieden werden. Bei Einwellenlangen-
Ellipsometern werden typischerweise Dauerstrichlaser, wie z.B HeNe-Laser
bei einer Wellenldnge von 632 nm, als Lichtquelle verwendet [i12d]. Der Vor-
teil liegt in einer kleinen Fokusgrof3e, also einer hohen lateralen Auflésung,
sowie hoher Beleuchtungsintensitaten. Spektrale Ellipsometer verwenden
hingegen breitbandige Weifilichtquellen, was die Erfassung von optischen
Kenngrofden vom ultravioletten bis in den infraroten Wellenlangenbereich
ermoglicht [11g]. Weiterhin kann bei Ellipsometern zwischen nicht abbil-
denden [i21], abbildenden [122] und scannenden [23] sowie zwischen ex-situ
[124] und in-situ [i25] Systemen unterschieden werden. Die erste Gruppe
an Ellipsometern unterscheidet sich dabei darin, ob und wie Daten mit
einer rdumlichen Auflésung iiber der Oberfliche generiert werden kon-
nen. Mittels ex-situ- Ellipsometern werden Proben im stationdren Zustand
untersucht, wahrend in-situ-Ellipsometer dazu genutzt werden Proben im
veranderlichen Zustand wahrend des Bearbeitungsprozesses zu vermessen.

Anwendungsgebiete fiir ellipsometrische Messungen finden sich unter ande-
rem in der Analyse der optischen Eigenschaften von Vollmaterialien wie
Aluminium [126] oder Kupfer und Silber [127], der Untersuchung von orga-
nischen [128] und anorganischen [i12g] diinnen Schichten sowie von Nano-
partikeln [i30].

2.3.2 Ultraschnelle Pump-Probe-Reflektometrie (PPR)

Grundprinzip zeitaufgeldster Pump-Probe-Messungen mit
ultrakurzen Laserpulsen

Die Pump-Probe-Technik stellt eine der wenigen Modglichkeiten dar,
ultraschnelle Prozesse, welche auf einer Femto- bis Nanosekundenzeitskala
ablaufen, zeitlich aufzulésen und zu untersuchen [31]. Dazu werden zwei
ultrakurze Laserpulse verwendet - ein Pump-Puls und ein Probe-Puls. Der
intensive Pump-Puls wird auf das zu untersuchende Material fokussiert und
initiiert eine Reaktion, welche typischerweise deutlich langer als der Pump-
Puls selbst andauert [132]. Der schwache Probe-Puls, welcher zumeist ein
abgespaltener Teil des Pump-Pulses ist, belichtet die vom Pump-Puls
bearbeitete Stelle auf der Probe. Das reflektierte (oder transmittierte)
Probe-Licht wird anschliefSend von einer Photodiode detektiert oder auf
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einen CCD-Chip abgebildet. Die zeitliche Auflésung des Pump-Probe-
Experiments wird daher nicht iiber die Belichtungszeit des Detektors,
welche im Nanosekunden- bis Mikrosekunden-Bereich liegen kann, defi-
niert. Die zeitliche Auflésung des Experiments wird von der Pulsldnge des
Belichtungspulses vorgegeben [42] und kann somit wenige Femtosekunden
bis Pikosekunden erreichen, selbst wenn Detektoren mit Belichtungsdauern
im Mikrosekundenbereich verwendet werden [133].

Um den Reaktionsverlauf zu analysieren, wird der Probe-Puls schrittweise
gegen den Pump-Puls verzgert. Die Verzogerung kann dabei mittels einer
optischen Verzogerungsstrecke realisiert werden [i34]. Zu verschiedenen
Verzogerungszeiten Ar werden Datenpunkte aufgenommen, welche zu
einer Messreihe kombiniert werden konnen und bei geniigend langer
Verzogerungsstrecke den gesamten Reaktionsverlauf abbilden. Reicht die
iiber die Verzogerungsstrecke erzielbare Verzogerungszeit nicht aus, kann
ein zusatzlicher aktiv gilitegeschalteter Belichtungslaser verwendet werden,
welcher einen Probe-Puls zu einer elektronisch einstellbaren Verzégerungs-
zeit emittiert [i135].

Eine Voraussetzung fiir die Aufnahme einer solchen Pump-Probe-Messreihe
ist, dass jede Einzelmessung unter identischen Bedingungen stattfindet.
Jeder Pump-Puls muss eine identische Reaktion auslosen und jeder Probe-
Puls eine identische Belichtung zur Verfiigung stellen. Wird bei Pump-Puls-
Energien oberhalb der Schwelle fiir irreversible Materialmodifikation gear-
beitet, ist das bestrahlte Material nach jedem Pump-Puls modifiziert. Fir
eine weitere Einzelmessung einer Messreihe muss die Probe dann auf eine
neue Stelle verfahren werden, was eine homogene Probenbeschaffenheit
iiber die untersuchte Flache voraussetzt.

Bisherige Arbeiten zur Erfassung zeitaufgeloster reflektometrischer
Daten

Die UKP-Pump-Probe-Methodik findet aufgrund der Mdglichkeit, ultra-
schnelle Vorgange zu untersuchen, Anwendung in einer Vielzahl an Themen-
gebieten. Diese erstrecken sich von der Erforschung von elektronischen
Ubergingen in photosynthetischen Reaktionszentren [136] bis hin zur
Untersuchung des Abtragsverhaltens von laserbestrahlten diinnen SiO,-
Schichten [137]. Im Jahr 1999 wurde der Nobelpreis fiir Chemie an Ahmed
H. Zewail fiir seine Arbeiten auf dem Gebiet der Pump-Probe-Spektroskopie
vergeben.

Erste PPR-Arbeiten mit 2D-Abbildung an laserbestrahlten massiven Mate-
rialien wurden bereits in den 1980er Jahren unter anderem von Downer et
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al. veroffentlicht [138]. Dabei wurde ein Siliziumsubstrat mit Pump-Pulsen
einer Lange von 100 fs an der Ablationsschwelle abgetragen und mit einem
optisch verzogerten Probe-Puls abgetastet. Reflektivititsinderungen von
ca. 10% im sub-ns-Bereich wurden hier als Schmelz- und Verdampfungs-
iibergang identifiziert. Im Folgenden wurde das Messverfahren genutzt,
um elektronische Vorgange und Phaseniibergdnge im sub- und niedrigen
Nanosekundenbereich zu untersuchen. In Halbleitern wurden so Phasen-
tibergange in Indiumphosphid [13g] und Silizium [132] in den ersten fs bis
zu einigen ns beobachtet. Weitere Veroffentlichungen iiber die Laserbestrah-
lung von Dielektrika widmen sich dem Kerr-Effekt in Litiumniobat [i4d]
sowie Brechungsindexanderungen in Quarz (kristallin), Quarzglas (amorph)
und Phosphatglas [i41].

In Metallen wurden mittels Pump-Probe-Methoden durch den Pump-Puls
induzierte initiale elektronische Umlagerungen untersucht. In Ubergangs-
metallen lassen sich diese durch eine Anderung der transienten Reflektivitit
detektieren, wihrend in einfachen Metallen eine solche Anderung nicht
messbar ist. Dies ldsst sich dadurch erkldren, dass wie in Abschnitt
beschrieben, entsprechende Ubergangsmetalle unterhalb der Fermikante
einen besetzten d-Band-Block aufweisen. Wird nun die Wellenldnge des
Probe-Pulses so gewdhlt werden, dass seine Energie in etwa der Differenz-
energie zwischen Fermienergie Er und der Energie der d-Band-Kante
E,; entspricht, konnen transiente Reflektivititsinderungen im PPR-Signal
detektiert werden. In Kupfer betragt diese Differenzenergie AE = Er — E;
~ 2 eV [B6]. Der Probe-Puls tastet dann die Zustainde um die Fermienergie
ab, indem er primar Elektronen von der d-Band-Kante - da hier die
Elektronendichte am hochsten ist - an die Fermikante anregt [41]. Wird
die Probe-Puls-Energie so gewahlt, dass Elektronen in einen Zustand knapp
unterhalb der Fermikante angehoben werden (E ;.. < AE), befinden sich
hier durch die Anregung nun zusatzliche freie Zustande und damit weniger
Elektronen. Als Folge sinkt die Reflektivitiat des Probe-Pulses [37]. Bei einer
Probe-Puls-Energie von beispielsweise 528 nm (ca. 2,35eV > AE) werden
die Elektronen von der d-Band-Kante hingegen in einen Zustand knapp
oberhalb der Fermikante angehoben (griiner Pfeil in Bild -3 rechts). Da
sich hier nach Anregung durch den Pump-Puls weniger freie Zustainde und
somit mehr Elektronen befinden, steigt die Reflektivitat des Probe-Pulses im
Vergleich zur Grundreflektivitat [41]. Entsprechende Pump-Probe-Studien
wurden von Hohlfeld et al. an verschiedenen Ubergangsmetallen (Cu, Pt,
Au, etc.) weit unterhalb der Ablationsschwelle bei Fluenzen von wenigen
m]J/cm? durchgefiihrt [37].
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Fir einfache Metalle wie zum Beispiel Aluminium, welche nur s/p-Bander
aufweisen, konnten initiale, durch elektronische Umlagerung bedingte
Reflektivititsainderungen in vergleichbaren Pump-Probe-Experimenten
nicht beobachtet werden [i42]. Das Fehlen des d-Bandes verhindert die
bevorzugte Anhebung von Elektronen in ein bestimmtes Energieniveau. Der
Probe-Puls tastet Zustande unter- und oberhalb der Fermikante ab indem
er Elektronen aus dem s/p-Band gleichermafden in mehr und weniger dicht
besetzte Zustande anregt (griine Pfeile in Bild .3 links). Die Probe-Photonen
werden demnach teilweise erhoht und teilweise vermindert reflektiert, was
im Pump-Probe-Signal zu einer insgesamt unverdnderten Reflektivitdt des
Probe-Pulses fiihrt. Dieses Verhalten wurde in Pump-Probe-Experimenten
tiber einen groflen spektralen Bereich des Probe-Pulses (1,7 — 3,5eV)
beobachtet [67]. Beobachtbare Anderungen der optischen Eigenschaften in
Aluminium werden daher dem Aufheizen des Gitters, Phaseniibergangen
und mechanischen Prozessen im bestrahlten Material zugeschrieben.

Der Spallationsprozess von laserbestrahlten Metallen wurde in Aluminium
[1d], Titan und Gold [42] sowie Gold und Silber [143] anhand sich wahrend
des Ablationsvorganges ausbildender Newton-Ringe erforscht (Bild E.3).
Diese entstehen bei der Belichtung des Spallationsfilmes mit einem ultra-
kurzen Laserpuls. Ein Teil des Pulses wird dabei am Spallationsfilm reflek-
tiert und ein Teil am darunterliegenden Substrat. Es kommt zur Ausbil-
dung eines Musters aus Interferenzringen, welche als Newtonsche Ringe
bezeichnet werden. Der Vorgang der Phasenexplosion kann in Pump-Probe-
Experimenten durch eine homogene Verdunklung des bearbeiteten Spots
erkannt werden [138]. Die Verdunklung kann durch eine niedrigere Reflek-
tivitdit des verdiinnten Materials oder durch Streuung im inhomogenen
Gas-Flussigkeits-Gemisch erklart werden [12]. Der Probe-Puls wurde in
diesen Experimenten jeweils optisch iiber eine Linearachse verzogert, was
die maximale Verzogerungszeit fiir eine stufenlose Abtastung auf etwa
20 ns beschrankte. Um spdtere Stadien des Abtragsprozesses beobachten zu
konnen, wurden Versuche mit einem zusatzlichen Belichtungslaser durch-
gefiihrt. Dieser war auf den Bearbeitungslaser elektronisch synchronisiert
und emittierte einen Probe-Puls zu einer einstellbaren Verzogerungszeit. Bei
seitlicher Belichtung konnten so Schattenfotografien des Materialabtrags
und der Schockwellenpropagation aufgenommen werden. Verdffentlich-
ungen behandeln durch einen Nanosekundenpuls bearbeitetes Kupfer [144]
und Aluminium [i45]. Ein weiterer Ansatz zur Verzogerung des Probe-
Pulses wurde von Mingareev et al. verfolgt [u]. Hier wurde zur zeitlichen
Verzogerung der Probe-Pulse eine Herriott-Zelle benutzt, wodurch der
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Schmelzaustrieb aus Aluminium bis in den us-Bereich analysiert werden
konnte.

Studien, welche den kompletten Abtragsprozess mit ultrahoher Zeitauflo-
sung in den ersten Pikosekunden und maximalen Verzogerungszeiten bis in
den Mikrosekundenbereich zeigen, sind in der Literatur kaum zu finden.
Fang et al. nutzten eine 400 m lange optische Verzogerungsstrecke, um
die Bildung von Schmelzstrukturen in Zink auf dieser Zeitskala mittels
Streulichtdetektion zu analysieren [i46]. Dabei wurde festgestellt, dass
selbst nach dieser Zeit der Aushartungsprozess des Materials noch nicht
abgeschlossen ist. Bonse et al. kombinierten zum Erlangen von Verzoge-
rungszeiten bis in den Mikrosekundenbereich eine 3 Meter lange optische
Verzogerungsstrecke mit einer Anordnung aus einem Dauerstrichlaser,
einer Streak-Kamera und einer schnellen Photodiode und untersuchten
damit das Ablationsverhalten von Germanium [i34]. Konig et al. ermittelten
die Transmission durch die Plasma- und Partikelwolke in Stahl-, Kupfer-
und Aluminiumproben, welche mit einem ultrakurzen Ti:Saphir-Laserpuls
bestrahlt wurden [g]. Sie nutzten eine optische Verzégerungsstrecke zur
Beobachtung der ersten Piko- und Nanosekunden und einen nicht syn-
chronisierten fs-Laser zur Beobachtung spaterer Zeitpunkte bis in den

A2 PST 1 SHG Blende 2 Verzdgerungs-
Laser [\ strecke bis 4 ns
o A
A =1053 nm U
Ty = 000 fs X /
PST2
Blende 1
Pump- Probe-
Strahlengang Strahlengang
Spiegel ILrTe
20x Mikroskop AOT
Objektiv 600 ps/532 nm

Bild 2.9: Pump-Probe-Reflektometrie-Aufbau (PPR): Laserpulse werden in Pump- und Probe-
Puls aufgeteilt (PST1). Die Pump-Pulse (Ajr = 1053 nm oder Agyn, = 527nm) werden auf
das Substrat fokussiert und initiieren den Bearbeitungsprozess. Die Probe-Pulse werden
gegeniiber dem Pump-Puls mittels einer Verzogerungsstrecke (At < 4ns) verzogert. Zu
langeren Zeiten wird ein Probe-Puls von einem zusatzlichen Laser (‘“AOT”) emittiert.

40



2.3 Methoden zur Vermessung statischer und transienter
optischer Materialeigenschaften

Mikrosekunden-Bereich. Domke et al. kombinierten erstmals eine optische
Verzogerung (Ar < 4ns) und einen elektronisch synchronisierten aktiv
glitegeschalteten Laser (Bild p.g), um den Abtrag einer diinnen Molybdén-
schicht von Glassubstrat mittels eines industriell weit verbreiteten Neodym-
basierten Bearbeitungslasers auf einer Zeitskala bis 30 ps zu untersuchen
[12]. Vergleichbare Messungen auf beispielsweise dem industriell relevanten
Metall Aluminium sind in der Literatur bisher nicht vorhanden.

2.3.3 Ultraschnelle Pump-Probe-Ellipsometrie (PPE)

Eine Erweiterung der PPR-Methodik stellt die Pump-Probe-Ellipsometrie
(PPE) dar, welche die Messmethoden der Ellipsometrie (Abschnitt p.3.1) mit
der Methode der Pump-Probe-Reflektometrie (Abschnitt p.3.2) kombiniert.
Anstelle von relativen Reflektivititsinderungen koénnen somit beispiels-
weise Bestimmungen des absoluten transienten komplexen Brechungs-
indexes durchgefiihrt werden.

Vorhandene Messaufbauten und bisherige Arbeiten zur Erfassung
zeitaufgeloster ellipsometrischer Daten

Aufgrund einer Vielzahl an verschiedenen Anwendungsgebieten wurden ver-
schiedene Konzepte zur Erfassung zeitaufgeloster ellipsometrischer Daten
entwickelt. Diese konnen in die folgenden drei Kategorien unterteilt werden.
1) Ellipsometrische Messungen mit ms- bis ns-Zeitauflosung
Verschiedene Studien befassten sich bereits mit dem langsamen Aufheizen
oder Schmelzen von Halbleitern oder Metallen auf einer ps bis ms Zeitskala.
Als Pump-Quelle diente dabei ein Dauerstrich- [i47] oder Nanosekun-
denlaser [148] oder eine elektrische Heizquelle [i4g]. Als Probe-Quelle
wurden Dauerstrichlaser [i57] oder lichtemittierende Dioden [i5] verwendet,
was die zeitliche Auflosung der Experimente auf die Belichtungszeit der
verwendeten Detektoren (=~ 1ns) beschrankte. Zum einen laufen daher
die ausgelosten physikalischen Prozesse auf einer Zeitskala im Nano- bis
Millisekundenbereich ab, zum anderen werden diese Prozesse mit einer
vergleichbaren zeitlichen Auflosung abgetastet. Untersucht wurden so die
optischen Eigenschaften des aufgeheizten Halbleiters TlInSe; [i47] sowie
von geschmolzenem Silizium [i51] und Germanium [i52]. Von Metallen
wurden mit diesem Verfahren die optischen Eigenschaften von Nickel bei
Aprobe = 900nm bis 1700 nm [15d], Aluminium bei A4, = 10,6 pm [fi49g]
sowie Gold und Silber bei 4,5, = 1060 nm [15] jeweils unter- und oberhalb
des Schmelzpunktes gemessen.
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2) Ellipsometrische Messungen unterhalb der Schwelle fiir
irreversible Materialmodifikation

Zeitaufgeloste ellipsometrische Studien, welche sich der Analyse von ultra-
schnellen Phanomenen widmen, wurden oftmals bei Spitzenfluenzen unter-
halb der Schwelle fiir irreversible Materialmodifikation durchgefiihrt. Dies
ermoglicht die Durchfiihrung von Messungen bei hohen Repetitionsfre-
quenzen auf einer konstanten Probenstelle. Datenpunkte konnen erzeugt
werden, indem der Detektor stetig tiber eine Vielzahl an Einzelmessungen
mittelt. In der Literatur finden sich dazu Studien, welche das Verhalten von
verschiedenen Materialsystemen auf einer Pikosekundenzeitskala behan-
deln. Anderungen der dielektrischen Funktion in den Halbleitern GaAs [i53]
und Si; _,Ge, [i54] wurden bei Fluenzen < 100 pJ/cm? veréffentlicht. Auston
und Shank analysierten die Plasmadichte in optisch angeregtem Germanium
bei einer Fluenz von 10 mJ/cm? [i55], wihrend Boschini et al. den transienten
dielektrischen Tensor in CrO, bei Fluenzen < 20 mJ/cm? bestimmten [i56].
Auflerdem wurden zeitaufgeloste ellipsometrische Aufbauten verwendet,
um die transiente dielektrische Funktion in Gold bei einer Fluenz von
<50pJ/cm? [16] und den Wirmetransfer an Grenzschichten bei einer Fluenz
von 0,5 mJ/cm? [i57] zu ermitteln.

3) Weitere Verfahren zur Erfassung transienter optischer Kenngrof3en
Zur Erfassung ellipsometrischer Daten auf ultrakurzer Zeitskala und ober-
halb der Schwelle fiir irreversible Materialmodifikation wurden weitere
Messverfahren entwickelt, welche nicht auf dem typischen ellipsometri-
schen Messprinzip (siehe Abschnitt p.3.1) beruhen. Ein erster Ansatz basiert
auf der Aufteilung eines schrdg einfallenden Probe-Strahls in vier Kompo-
nenten unterschiedlicher Polarisation. Diese Komponenten werden getrennt
analysiert und ellipsometrische Parameter daraus berechnet. Dieser Ansatz
wurde angewandt, um die Geschwindigkeit von Golddampf (= 10km/s)
[158] und die Plasmaexpansion von Bismuth [i59] zu messen. Ein zweiter
Ansatz verwendet zwei Probe-Strahlengdnge, welche linear p-polarisiertes
Licht unter zwei verschiedenen Einfallswinkeln auf die Probe lenken
(Bild links). Die gemessenen zeitaufgelosten relativen Reflektivitats-
dnderungen werden mit Hilfe eines Literaturreferenzwertes in absolute
Reflektivititen R umgerechnet. Fiir beide Einfallswinkel werden jeweils
alle moglichen n-k-Kombinationen aufgetragen, welche das zugehorige R
ergeben. Die Kombination, welche gleichermafden Giiltigkeit fiir die Reflek-
tivitaten beider Einfallswinkel hat, beschreibt dann den tatsiachlichen kom-
plexen Brechungsindex des Materials. Auf diese Weise wurde die transiente
dielektrische Funktion in Materialien, welche mit einem Ti:Saphir-Laser

42



2.3 Methoden zur Vermessung statischer und transienter
optischer Materialeigenschaften

Belichtung

Bearbeit . Spiegel
earbeitung cCcD St.rahl
teiler
Photo-
Belichtung dioden Bearbeitung
—— Objektiv
Probe

Bild 2.10: Zeitaufgeloste Messvarianten zur Bestimmung optischer Materialparameter. a)
Zwei-Winkel-Pump-Probe-Reflektometrie-Aufbau [i62]. b) Pump-Probe-Interferometrie-
Aufbau [107].

bestrahlt wurden, vermessen. Veréffentlichungen beschreiben das Verhal-
ten von GaAs [160], ZnO [i61] und Aluminium [66] jeweils bei Fluenzen
unterhalb der Ablationsschwelle in Bereichen fiir starke elektronische
Anregung oder Aufschmelzen. Ein gleichartiger Aufbau wurde genutzt um
das ultraschnelle Umschalten von plasmonischen Oberflachenbedingungen
[162] beziehungsweise ultraschnelle Strukturanderungen [163] in Wolfram
nahe oder oberhalb der Ablationsschwelle zu beobachten. Ein dritter
Ansatz beruht auf der Erzeugung von Interferenzmustern zwischen einem
Referenzpuls und einem an der Probenoberflache reflektierten Probe-Puls
(Bild rechts). Aus diesen zeitaufgelosten Interferenzmustern kénnen
relative Amplituden- und Phasendnderungen zwischen einfallendem und
reflektiertem Probe-Puls berechnet werden. Dies ermoglicht beispielsweise
die Ermittlung des komplexen Brechungsindexes unter Anwendung der
Fresnel-Formeln (2:1d) und (Ra1). So wurden die optischen Eigenschaften
von Aluminiumplasma [lo7] und Gold [164] bei Bestrahlung mit einem
Cr:Forsterit-Laser und die Schockwellendynamik in Polycarbonat [i65]
bei Bestrahlung mit einem Ti:Saphir-Laser jeweils oberhalb der Ablati-
onsschwelle bestimmt. Ein dhnliches interferometrisches Verfahren unter
45° Bestrahlungswinkel wurde angewandt, um den Phasenversatz und die
Reflektivitit von s- und p-polarisiertem Licht von einer mit einem Ti:Saphir-
Laser bestrahlten Aluminiumsubstrat zu vermessen [10g]. Die Ergebnisse
wurden genutzt, um Modelle zur Beschreibung der Zustandsgleichung zu
verifizieren.
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Grenzen vorhandener zeitaufgel6ster ellipsometrischer Messstande
Die im vorherigen Abschnitt vorgestellten Aufbauten wurden jeweils fiir die
anbei erlauterten Anwendungen entworfen und auf die entsprechenden Er-
fordernisse ausgelegt. Sollen optischen Materialeigenschaften wahrend der
Bearbeitung mit in der Industrie verbreiteten Ultrakurzpulslasertypen (7, ~
1 ps) bei typischen Fluenzen tiber der Ablationsschwelle (F};, < Fy < 7,4 F,)
untersucht werden, ergeben sich davon abweichende Anforderungen.
Erstens miissen hierzu durch UKP-Laser induzierte Prozesse mit entspre-
chender zeitlicher Auflosung abgetastet werden. Die Aufbauten in Kategorie
1) des vorherigen Abschnittes basieren nicht auf der Verwendung von UKP-
Lasern [i52]. Daher wird weder die Bearbeitung mit ultrakurzen Laserpulsen
ermoglicht noch bieten diese Aufbauten eine geniigend hohe zeitliche Auf-
16sung, um ultraschnelle Prozesse beobachten zu kénnen [i5d].

Zweitens miissen zur Untersuchung industriell relevanter Prozesse Fluenzen
oberhalb der Schwelle fiir irreversible Materialmodifikation oder Zerstorung
verwendet werden konnen. Die Aufbauten in Kategorie 2) sind jedoch
fir Fluenzen unterhalb dieser Schwelle ausgelegt [i56]. Zur Erfassung von
Messdaten wird die Probe bei hohen Laserrepetitionsfrequenzen oftmals im
MHz-Bereich [i53] bestrahlt, ohne dass die Probe dabei Verfahren wird. Ein
Datenpunkt wird erzeugt, indem tiber eine Vielzahl (10 bis > 1000 [i57])
einzelner Laserpulse gemittelt wird. Zur Untersuchung irreversibler Mate-
rialmodifikationen ist dieses Messverfahren nicht anwendbar. Hierzu muss
die Probe zwischen jeder Bestrahlung auf eine neue unprozessierte Position
verfahren und das Signal von einzelnen Belichtungspulsen detektiert und
ausgewertet werden.

Die in Kategorie 3) beschriebenen Aufbauten bieten die Moglichkeit, ultra-
schnelle Prozesse bei Fluenzen iiber der Schwelle fiir irreversible Material-
modifikation zu vermessen. Jedoch ergeben sich weitere Einschrankungen.
Zum einen basieren die vorgestellten Aufbauten nicht auf herkommlichen
ellipsometrischen Messmethoden. Es werden jeweils mehrere Detektoren
[158] und/oder mehrere Belichtungsstrahlengdnge [162]/[107] verwendet.
Gegeniiber der herkommlichen ellipsometrischen Messtechnik, welche nur
einen Detektor und einen Strahlengang bendtigt, erhoht dies die Anfallig-
keit fiir Messfehler durch den benétigten zusdtzlichen Justage- und Kali-
brierbedarf [16d]. Zum anderen werden mit interferometrischen [164] und
Zwei-Einfallswinkel-Ansitzen [161] lediglich relative Anderungen der Reflek-
tivitat oder der Phase gemessen und ausgewertet. Eine Messung von Abso-
lutwerten - beispielsweise des komplexen Brechungsindexes - ist auf diese
Weise nicht moglich. Sollten Absolutwerte bestimmt werden, wurde als
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Startwert einer Messreihe ein Messwert, welcher mit einem weiteren Ellip-
someter ermittelt wurde, oder ein Literaturwert herangezogen. Im ersten
Fall wird so ein weiteres Ellipsometer bendtigt, im zweiten Fall bleiben
Abweichungen zwischen der im Experiment und der in der Literatur verwen-
deten Probe unbemerkt. In beiden Fillen ist jedoch ein Abgleich zwischen
den experimentell ermittelten und den Referenzwerten - und somit eine
Uberpriifung der korrekten Funktionsweise des verwendeten Pump-Probe-
Aufbaus - nicht moglich.
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3 Zielsetzung

Das Ziel dieser Arbeit besteht darin, ein neuartiges Pump-Probe-Ellipso-
meter zur Vermessung der transienten optischen Eigenschaften von laser-
bestrahlten Materialien zu entwickeln, aufzubauen und zu validieren. Die
ellipsometrischen Messwerte miissen dabei zum einen mit ultrahoher Zeit-
auflosung erfasst werden kdnnen, zum anderen muss dies gleichzeitig auch
im Fluenzbereich fir irreversible Materialmodifikation moglich sein. Das
darauf aufbauende Ziel dieser Arbeit ist weiterhin, anhand der erhobenen
Messdaten ein detailliertes Verstandnis der transienten optischen Materi-
aleigenschaften wahrend und nach der Bestrahlung mit einem ultrakurzen
Laserpuls zu erlangen. Die gewonnenen Erkenntnisse sollen genutzt werden,
um Aufschluss dariiber zu erhalten, warum die Ablationseffizienz bei der
Metallbearbeitung mit ultrakurzen Laserdoppelpulsen abhdngig vom Puls-
abstand ist. Die in dieser Arbeit adressierten Forschungsfragen konnen also
wie folgt formuliert werden:

* Wie andern sich die optischen Eigenschaften Reflektion, Absorption
und optische Eindringtiefe eines Metalles wahrend und nach der
Bestrahlung mit einem ultrakurzen Laserpuls?

* Welche sind die physikalischen Prozesse, die diesen Anderungen zu-
grunde liegen?

+ Lasst sich bei der Doppelpulsbearbeitung das Metall durch den ersten
Puls optisch so praparieren, dass der zweite Puls starker absorbiert
wird und so eine hohere Ablationseffizienz erreicht wird?

Zur Beantwortung dieser Fragen wird in dieser Arbeit nach dem in Bild B.j
veranschaulichten logischen Aufbau vorgegangen. Im Zentrum steht hier
das zu entwickelnde Pump-Probe-Ellipsometer. Dessen Aufbau und Kali-
brierung, die zugehérige Datenerfassung und -verarbeitung sowie die Uber-
prifung der korrekten Funktionsweise sind in Kapitel [ dieser Arbeit
erldutert. Zur Entwicklung des Aufbaus sind fundierte Kenntnisse der
Ellipsometrie- sowie der Pump-Probe-Technik erforderlich. Diese wurden
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Laser-Materie-
Wechselwirkung
(Kapitel 2)

Ellipsometrie und
Pump-Probe-Technik
(Kapitel 2)

Pump-Probe- Abgl. Pump-Probe-Ellipsometrie _» Hydrodynamik-é
Reflektometrie (Kapitel 4) {  Simulation
Transiente Doppelpuls-
Materialeigenschaften | — Materialbearbeitung
(Kapitel 5) (Kapitel 6)

‘Anwendung ‘ ’Methodik ‘ ‘Theorie ‘

Bild 3.1: Struktogramm des logischen Aufbaus der Arbeit.

zusammen mit Grundlagen der Laser-Materie-Wechselwirkung in Kapitel
aufgefiihrt und bilden die Basis dieser Arbeit.

Die Pump-Probe-Ellipsometrie (PPE) stellt zusammen mit der Pump-Probe-
Reflektometrie (PPR) und Hydrodynamik-Simulationen die Untersuchungs-
methode in der vorliegenden Arbeit dar. Die PPE-Messungen bilden die tran-
sienten optischen Materialeigenschaften innerhalb der ersten Nanosekunde
nach Auftreffen des Bearbeitungspulses ab, wihrend die durchgefiihrten
PPR-Messungen zusatzliche Informationen tiber den Ablationsprozess auch
bis in den finalen Ablationszustand nach mehreren Mikrosekunden liefern.
Die generierten Ergebnisse beider Methoden werden gegeneinander abgegli-
chen und so deren Verlasslichkeit validiert. Die PPE-Daten dienen weiterhin
als Eingangsparameter fiir die Erstellung des theoretischen Hydrodynamik-
Modells.

Der Fokus der durchgefiihrten PPE- und PPR-Experimente sowie der Hydro-
dynamik-Simulation liegt in dieser Arbeit auf der Laserbearbeitung des
industriell relevanten und in der Literatur eingehend beschriebenen Metalls
Aluminium. In Kapitel § werden die Ergebnisse der drei Untersuchungsme-
thoden gebiindelt und so ein umfassendes Bild der transienten optischen
Eigenschaften und der zugrundeliegenden physikalischen Prozesse wahrend
des Abtragsprozesses gezeichnet.

Diese Erkenntnisse werden in Kapitel [ verwendet, um Effekte der Dop-
pelpulsbearbeitung zu untersuchen. So soll erforscht werden, warum die
Ablationseffizienz bei der Verwendung von Doppelpulsen von deren zeit-
lichem Abstand abhdngt bzw. ob sich dieser Effekt auf die verdnderten
optischen Eigenschaften des Materials zum Auftreffzeitpunkt des zweiten
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3 Zielsetzung

Pulses zurtickfiihren lasst. In diesem Kapitel soll daher zudem untersucht
werden, ob durch gezielte Fluenzvariation und damit gezielter Praparation
des transienten Materialzustandes eine Steigerung der Ablationseffizienz
erzielt werden kann.
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4 Messaufbau zur Erfassung ultrakurz
zeitaufgeloster ellipsometrischer Daten

Im ersten Abschnitt [4.] dieses Kapitels wird der in dieser Arbeit entwickelte
PPE-Aufbau dargestellt. Im zweiten Abschnitt [4.2 wird erldutert, wie ellipso-
metrische Daten erfasst und verarbeitet werden und im dritten Abschnitt
k.3 wird auf die Genauigkeit der gewonnenen statischen und transienten
ellipsometrischen Daten eingegangen.

4.1 Beschreibung des Pump-Probe-Ellipsometrie-
Messaufbaus

4.11 Aufbau des Pump-Probe-Ellipsometrie-Experiments

Der in dieser Arbeit entwickelte PPE-Aufbau ist in Bild |4.] schematisch abge-
bildet. Ein Nd:Glas-Laser (HighQ, “femtoRegen”), welcher ultrakurze Pulse
bei einer Wellenldnge von A;g = 1056 nm, einer Pulsdauer von 7z = 680 fs
(FWHM) und einer Repetitionsrate von f,., = 500 Hz emittiert, dient als
Laserquelle. Die Pulse werden in einem polarisierenden Strahlteilerwiirfel
(PST1) im Verhaltnis 90 % zu 10 % geteilt. Das Aufteilungsverhaltnis wird
dabei tber ein vorangestelltes Halbwellenplattchen (A4 /2) eingestellt. Der
energiereichere Puls wird im Folgenden als Bearbeitungspuls (Pump-Puls)
verwendet und der energiearmere als Belichtungspuls (Probe-Puls).

Pump-Strahlengang: Um optional mit infraroten oder griinen Pump-
Pulsen arbeiten zu konnen, kann auf dem Pump-Strahlengang ein Frequenz-
verdopplungsmodul (SHG engl. “second harmonic generation”) eingebracht
werden. Ist dieses Modul im Strahlengang integriert, werden die Pump-Pulse
auf die Wellenlange Ay, = 528 nm bei einer Pulsdauer von 7y, = 540fs
(FWHM) konvertiert. Die griine oder infrarote Wellenldnge wird durch
austauschbare nachfolgende dielektrisch beschichtete Spiegel gefiltert, wel-
che jeweils nur die entsprechende Wellenldnge reflektieren. Eine weitere
Kombination aus Halbwellenpldttchen und polarisierendem Strahlteiler-
wiirfel (PST2) ermdglicht die Energieregelung des Pump-Pulses unabhdngig
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A2 PSTI °pts‘°“§1“ A2 PST2 Pump-
Laser y Stratilengang
A =1056 nm; f =500 Hz | - =
Tewaw = 080 15

optionale Doppelpuls-
einheit (Kapitel 6)

Band- Tubus-

Linse pass- linse
=100 mm filter

Linse
=1000 mm

Verzogerungs-
strecke

bis 1,2 ns Kamera

Probe-
Strahlengang

Bild 4.1: Pump-Probe-Ellipsometrie-Aufbau (PPE): Laserpulse werden in Pump- und Probe-
Puls aufgeteilt (PST1). Die Pump-Pulse (A4r = 1056 nm oder Ay, = 528 nm; Einzel- oder
Doppelpulse) werden auf die Probe fokussiert und dienen der Materialbearbeitung. Die
Probe-Pulse (Ag,) werden unter 8 = 70° in den ellipsometrischen Arm eingekoppelt.
Die Polarisation der Probe-Pulse auf der Probe wird {iber einen Polarisator auf ¢ =
45° eingestellt und nach der Reflektion vom drehbaren Analysator abgetastet. Die
analysatorwinkelabhdngige Intensitdt wird von einer CCD-Kamera detektiert. Der Probe-
Puls wird gegeniiber dem Pump-Puls mittels einer optischen Verzégerungsstrecke um At
< 1,2 ns verzogert.

von der Energie des Probe-Pulses. Eine mechanische Blende (VincentAsso-
ciates’, “Uniblitz LS6”) selektiert einen einzelnen Puls, welcher dazu genutzt
wird, die Probe zu bearbeiten. Dazu wird dieser Pump-Puls mit einer
Linse der Brennweite f = 100 mm auf die Probe fokussiert. Der Gauf3sche
Spotradius betragt im Fokus wy = 25 £+ 1 um bei der auf e abgefallenen
Spitzenintensitat. Eine optionale Doppelpulseinheit im Pump-Strahlengang
ermoglicht zudem die Erzeugung von Laserdoppelpulsen (Abschnitt b.1).

Probe-Strahlengang: Der Probe-Puls wird frequenzverdoppelt, um ihn
bei der Verwendung eines infraroten Pump-Pulses von diesem trennen zu
konnen. Aufderdem weist der hier verwendete CCD-Sensor (pco., “Pixelfly
USB”) die hochste Sensitivitat mit einer Quanteneffizienz von tiber 60 %
im griinen Wellenldngenbereich auf, wihrend die Quanteneffizienz bei
der Wellenldnge von 1056 nm unter 2% fallt. Um den Probe-Puls gegen
den Pump-Puls zeitlich zu verzogern, wird er iiber eine variable optische
Verzogerungsstrecke mit einem Verfahrweg von 19 cm gefiihrt (PImicos,
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4.1 Beschreibung des Pump-Probe-Ellipsometrie-Messaufbaus

“LS-110"). Bei zweifachem Pulsdurchlauf kann so ein Verzogerungsintervall
von ca. 1,2 ns eingestellt werden. Die Achse weist eine Auflosung und eine
unidirektionale Wiederholbarkeit von 0,5 pm auf, was Zeitschritten von
1,7 fs entspricht. Anschliefdend wird der Probe-Puls durch eine Linse der
Brennweite f = 1000 mm schwach auf die Probe fokussiert, um eine Flache
von 700 pm im Durchmesser zu belichten. Der Einfallswinkel auf der Probe
betrdgt dabei 8 = 70 £ 1°, was einem typischen Winkel fiir ellipsometrische
Aufbauten entspricht, da er nahe des Brewster-Winkels vieler Metalle liegt.
Unter diesem Winkel wird der Probe-Puls in den ellipsometrischen Arm des
PPE-Aufbaus eingekoppelt.

Ein Glan-Laser-Prisma (“Polarisator”) (Ausléschungsverhiltnis 10° : 1), wel-
ches in einer Rotationsachse (Thorlabs, “PRM1Z8”, bidirektionale Wieder-
holbarkeit +0,1°) gefasst ist, polarisiert den Probe-Puls linear bei einem
Polarisationswinkel von ¢ = 45+ 0,2° in Bezug auf die Einfallsebene. Als
Konsequenz treffen gleiche Anteile an s- und p-polarisiertem Licht ohne
Phasenversatz auf der Probe auf. Nach der Reflektion von der Probenober-
fliche ist das Licht in der Regel elliptisch polarisiert (Abschnitt .3.1). Die
bestrahlte Fliche wird von einem spannungsfreien und somit polarisati-
onserhaltenden (siehe dazu Abschnitt .1.2) 20-fach Objektiv (Mitutoyo,
“M-Plan APO 20X”) abgebildet. Das Objektiv hat eine numerische Aper-
tur von NA = 0,42, was einer optischen Auflésung von 0,61 A/NA =
0,8 um entspricht. Ein nachfolgend angeordneter drehbarer Linearpolarisa-
tor (“Analysator”), welcher in einer Rotationsachse (PImicos, “DT-502SM
HLS”, bidirektionale Wiederholbarkeit +0,08°) gefasst ist, analysiert die
Polarisation des durch das Objektiv transmittierten Lichtes. Neben dem
Ausloschungsverhaltnis liegt ein besonderes Augenmerk bei der Wahl des
Analysators auf der Planaritit dessen Aufdenflichen. Weisen diese einen
Keilfehler auf, wird der Strahl beim Durchgang schrag abgelenkt und es
kommt bei der Drehung des Analysators zu einem sich drehenden Versatz
des abgebildeten Spots auf der CCD-Kamera. Dabei wandert der Spot zum
einen aus dem Fokus des Objektivs, zum anderen ist die Auswertung
einer fixen Spotposition an einer fixen Position auf dem CCD-Chip nicht
mehr moglich. Implementiert wurde daher ein Polarisationsfilter (CODIXX,
“colorPol” VIS 500 BC4 CWO01”, Ausléschungsverhiltnis 2-10° : 1), dessen
Strahlablenkung auf < 20 arcsec spezifiziert ist (= 0,1 mrad). So kann ein
Versatz auf dem CCD-Chip von weniger als 3 Pixeln erreicht werden. Das
Funktionsprinzip des Polarisationsfilters beruht auf der polarisationsabhan-
gigen Absorption einfallender Strahlung an einheitlich orientierten langli-
chen Silber-Nanopartikeln, welche im oberflichennahen Bereich des Filters
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eingebracht sind. Die Zerstorschwelle liegt bei maximaler Ausloschung
bei 1 W/cm?, was deutlich iiber der verwendeten Probe-Intensitit von
~ 30 uW/cm? liegt. Ein Bandpassfilter (Transmissionsbereich 530 + 10 nm)
blockt Streulicht eines gegebenenfalls infraroten Pump-Pulses von der Probe
sowie Umgebungslicht und Warme- beziehungsweise Plasmastrahlung,
welche vom bestrahlten Material emittiert werden. Streulicht des Pump-
Pulses — auch im Falle der Bearbeitung mit griinen Pump-Pulsen - wird
zudem durch den relativen Winkel von 70° zwischen Pump- und Probe-
Strahlengang minimiert. Eine Tubuslinse bildet die bestrahlte Flache auf den
CCD-Detektor ab. Die Belichtungszeit der Kamera betragt dabei 2 ps, was die
Detektion eines einzelnen Probe-Pulses ermdglicht. Der Dynamikbereich
der CCD-Kamera betragt 14 Bit, wobei eine automatische interne Skalierung
auf 16 Bit erfolgt (= 65536 Graustufen).

Ein digitaler Delaygenerator (Stanford Research Systems, “DG645”), welcher
an die Repetitionsrate der Laserquelle angepasst ist, synchronisiert den
Offnungszeitpunkt der mechanischen Blende und den Belichtungszeitraum
des CCD-Detektors. Angesteuert wird der Delaygenerator von einer in dieser
Arbeit programmierten Labview Software, mit welcher aufderdem das Ver-
fahren der Probenachse, die Einstellung der optischen Verzogerungsstrecke
sowie das Drehen des Polarisators und des Analysators bewerkstelligt
werden kann. Dies ermdglicht die Durchfiihrung von nahezu vollstan-
dig automatisierten Kalibriervorgiangen (Kapitel [f1.3) und Messreihen

(Kapitel jg.2.1).

4.1.2 Vermessung integrierter optischer Komponenten

Um Fehlereinfliisse der optischen Komponenten auf die Messergebnisse
quantifizieren oder ausschliefRen zu konnen, wurden diese auf ihre korrekte
Funktionsweise hin tberpriift. Die kritischsten Faktoren waren dabei das
Rauschen, die Linearitat und die Polarisationsempfindlichkeit des CCD-
Sensors sowie die Polarisationsbeeinflussung des Probe-Lichtes durch das
Objektiv. Auflerdem wurde untersucht, wie sich eine Variation der Anzahl
der Analysatorwinkelstellungen auf das Messergebnis auswirkt.

Zur Vermessung des Rauschens des CCD-Sensors wurde dieser mit einer
spannungsstabilisierten Glithlampe bestrahlt. Ein nachfolgender Bandpass-
filter (Transmissionsbereich 530 + 10nm) begrenzte den Wellenlangen-
bereich auf den Bereich, welcher auch in den eigentlichen PPE-Messungen
verwendet wurde. Eine Aussage tiber die Auspragung des Rauschens auf
das Messsignal liefert das Signal-Rausch-Verhaltnis SNR (“signal to noise
ratio”), welches in der Bildverarbeitung zu SNR= 10 Ig(x/s)dB definiert
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ist. x ist dabei das arithmetische Mittel, welches in dieser Messreihe 45000
Graustufen betrug, und s die empirische Standardabweichung, welche sich
hier aus der Aufnahme von 51 direkt nacheinander aufgenommenen Bildern
ergab. SNR-Werte wurden fiir unterschiedlich grofde Pixelbereiche von
1 x 1 bis 300 x 300 Pixel auf dem CCD-Sensor ausgewertet (Bild j4.2 links).
Wie erwartet nimmt der Einfluss des Rauschens mit grofier werdendem
Pixelbereich ab, da die Standardabweichung s abnimmt. Es wird so ein
hoheres SNR erreicht. Fiir den wahrend einer PPE-Messung gewahlten
Pixelbereich von 12 x 4 Pixel ergibt sich ein SNR von 28,8 dB, was einer
Standardabweichung von 60 Graustufen und damit 0,13% des mittle-
ren Grauwertes entspricht. Der Einfluss des SNR auf durchgefiihrte PPE-
Messreihen wird in Abschnitt 4.3 diskutiert.

Zur Durchfithrung von korrekten ellipsometrischen Messungen muss ein
bekannter Zusammenhang zwischen eingestrahlter Intensitat und gemes-
sener Signalstarke bestehen. Im einfachsten Fall ist dieser Zusammenhang
linear. Bei einem nichtlinearen Zusammenhang miissen Kalibrierfunktionen
implementiert werden, welche die Bestimmung der Intensitat aus der Signal-
starke erméglichen. Zur Untersuchung der Linearitat des hier verwendeten
CCD-Sensors wurde wiederum die Anordnung zur Untersuchung des Rau-
schens aus Glithlampe und Bandpassfilter verwendet. Zur Einstellung der In-
tensitat wurde jedoch zudem zwischen Bandpassfilter und CCD-Sensor eine
Anordnung aus feststehendem Glan-Laser-Prisma (Ausloschungsverhdltnis
10° : 1) und drehbarem Filmpolarisator (Ausléschungsverhiltnis 2-10° : 1)
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Bild 4.2: Vermessung des Rauschens in Abhédngigkeit der Pixelbereichsgrofle (links) und der
Linearitat (rechts) der verwendeten CCD-Kamera. Lineare Fitgerade in rechter Abbildung:
515+595371/Iy. Graue Dreiecke stellen die Abweichung der Messpunkte von der Fitgerade
dar.
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verbaut. Da das feststehende Glan-Laser-Prisma eine lineare Polarisation
erzeugt, dndert sich die Intensitit / in Abhangigkeit des Drehwinkels
des Filmpolarisators A nach dem Gesetz von Malus (I = Iycos?(A)). Die
Intensitdt konnte so auf tiber 90 % des Dynamikbereichs des CCD-Sensors
variiert werden. Die gemessenen Graustufen sind in Bild 4.2 rechts fiir den
Pixelbereich 12 x 4 Pixel dargestellt. Die Anpassung einer linearen Funktion
an die Messpunkte ergab die Funktion Grauwert = 515+ 59537 I/y. Die
Differenzbildung von Messwert und Funktionswert ergab eine gleichmafSige
Streuung der Differenzwerte um den Nullwert, was darauf hindeutet, dass
keine nichtlinearen Komponenten in den Messdaten enthalten sind.

Zur Untersuchung der Polarisationsempfindlichkeit des CCD-Sensors
wurde dieser in der Messanordnung der Linearititsmessung in seiner
Halterung in 10°-Schritten um 180° gedreht. Ein Einfluss des Drehwinkels
auf die gemessene Signalstarke konnte nicht festgestellt werden. Der senk-
rechte Auftreffwinkel des Probe-Strahls auf den CCD-Sensor wahrend der
Testmessung und auch in den spateren PPE-Messungen verhindert mégliche
polarisationsabhangige Signalvariationen.

Um zu tiberpriifen, ob das verwendete Objektiv die Polarisationsrichtung
des Probe-Strahls unbeeinflusst lasst, wurden zwei Tests durchgefiihrt. Zum
einen wurde untersucht, ob das Objektiv die Polarisation bei niedrigen
Probe-Leistungen (< 0,1 mW = 0,2 pJ Pulsenergie) verandert, wie sie fiir
PPE-Messungen mit unterschiedlichen Pump- und Probe-Wellenlangen
verwendet werden (Kapitel §). Zum anderen wurde getestet, ob sich die
gefundenen Erkenntnisse auch auf die Verwendung von hoheren Probe-
Leistungen (bis 1,5 mW) tbertragen lassen, wie sie zur Durchfiihrung von
PPE-Messungen mit gleicher Pump- und Probe-Wellenlange notwendig sind
(Kapitel 6).

Fir den ersten Test wurden je drei ellipsometrische Messungen ohne
Pump-Puls bei einer Probe-Leistung von 0,03 mW durchgefiihrt. Funf Sili-
ziumproben mit unterschiedlich dicken Siliziumdioxid-Schichten (100 nm
bis 500nm) dienten als Testproben. Ein erster Datensatz wurde unter
Verwendung des PPE-Setups in vollstandiger Anordnung, wie es in Bild j4.1
dargestellt ist, erhoben. Zur Uberpriifung einer moéglichen Polarisations-
beeinflussung durch das Objektiv wurde dieses dann zusammen mit der
Tubuslinse aus dem PPE-Setup entfernt und die Messsequenz wiederholt.
Die erzielten Ergebnisse sind in Bild 4.3 aufgetragen. Die Messwerte ohne
Objektiv und Tubuslinse liegen jeweils innerhalb der Standardabweichung
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Bild 4.3: Uberpriifung einer Polarisationsbeeinflussung durch Objektiv/Tubuslinse anhand
ellipsometrischer Winkel ¥ (links) und A (rechts) bestimmt mittels PPE in Standard-
Anordnung (jeweils linker blauer Balken) und ohne Objektiv und Tubuslinse (jeweils rechter
roter Balken). SiO,-Diinnschichten verschiedener Dicken (#1: 104, 1 nm, #2: 204,7 nm, #3:
302,3 nm, #4: 400,9 nm, #5: 509,0 nm) auf Si-Substrat wurden vermessen.

der Messwerte mit Objektiv und Tubuslinse. Eine Polarisationsbeeinflus-
sung des Probe-Strahls durch das Objektiv kann bei einer niedrigen Leistung
von 0,03 mW demnach nicht festgestellt werden.

Fir den zweiten Test wurden ellipsometrische Messungen unter Verwen-
dung unterschiedlich starker Probe-Leistungen von 0,03mW < Ip,pp. <
1,5mW (=0,06 pJ < Ep,;s < 3 1J) durchgefiithrt. Eine gesputterte Aluminium-
schicht diente dabei als Testprobe. Da bei Ip,p. > 0,09 mW der CCD-Sensor
iibersteuerte, wurden ab dieser Leistung neutrale Graufilter in den Strah-
lengang eingebracht, deren Starke (ODO0,5, OD 1,0, OD 1,3) so angepasst
war, dass ein Ubersteuern verhindert wurde (Bild [.4). In ersten Versuchen
waren die Filter — wie der Filmpolarisator und der Bandpassfilter — zwischen
Objektiv und CCD-Sensor angebracht (Bild [g.1). Das heifdt, die Leistung im
Objektiv Ipp jeksiv €ntsprach immer der eingestrahlten Leistung /p,,p., welche
erst nach dem Objektiv abgeschwdcht wurde. Mit steigender Leistung
wurden vom Initialwert abweichende ¥ und A Werte gemessen (rote Kreise
in Bild l.4). Fur ¥ wurde bei Ip.ppe = Iopjeksiv = 0,03mW ein Initialwert
von 41,5° gemessen, welcher dann ab /p,,p. = 0,1 mW kontinuierlich bis 50°
bei 1,5 mW anstieg. Flir A wurde ein stetiger Abfall von 119,5° bei Ip,,p. =
Iopjersiv = 0,03mW auf 108° bei 1,5 mW festgestellt. Der Abfall startete bei
Leistungen > 0,4 mW. In dieser Messanordnung, in welcher die Graufilter
die Probe-Leistung erst nach dem Objektiv abschwachen, sind demnach
keine verlasslichen PPE-Messungen bei erh6hten Probe-Leistungen moglich.
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Bild 4.4: Vermessung der Polarisationsbeeinflussung durch das Objektiv iiber Leistung des
Probe-Pulses Ip,,,, anhand ellipsometrischer Winkel ¥ und A von Al. Um den CCD-Chip
bei hoheren Ip,,;,, nicht zu tibersteuern, werden Graufilter der Starke OD 0,5 bis OD 1,3
eingesetzt (Iccp < 0,09 mW). Schwarze Quadrate: Filter zwischen Probe und Objektiv =
Iop jekeiv und Iccp < 0,09 mW fiir alle Zp,p,; Tote Kreise: Filter zwischen Objektiv und CCD =
Iccp < 0,09 mW fiir alle Ip,p, und IOhjekliv = Iprobe-

In einer zweiten Testreihe wurden die Filter zwischen Probe und Objektiv
angebracht, so dass die Leistung bereits im Objektiv abgeschwacht war.
In dieser Konfiguration wurden fiir alle Probe-Leistungen konstante ¥
und A Winkel gemessen (schwarze Quadrate in Bild [4.4), was das Arbei-
ten bei dieser Filterpositionierung auch mit grofieren Probe-Leistungen
ermoglichte. Zudem konnte auf diese Weise ausgeschlossen werden, dass
die abweichenden ellipsometrischen Winkel bei hheren Probe-Leistungen
durch eine Modifikation des bestrahlten Aluminiums durch die Bestrahlung
mit dem Probe-Puls hervorgerufen wurden (Fp,ope = 1 %0 Fy;;).

4.1.3 Kalibrierung raumlicher und zeitlicher Parameter

Vor der Durchfithrung einer PPE-Messung muss sowohl die Polarisation des
einfallenden Lichtes - also die Polarisatorstellung (Seite gg) - als auch die
Abtastung des reflektierten Lichtes - also die Analysatorstellung (Seite 5g)
- exakt ausgerichtet werden. Auflerdem muss die zeitliche Uberlagerung
von Pump- und Probe-Puls eingestellt werden (Seite 6d). Im Folgenden
werden die in dieser Arbeit dafiir angewandten Methoden und Messreihen
vorgestellt, welche jeweils durch in dieser Arbeit geschriebene Programme
automatisiert wurden.
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Die Nullposition des Polarisators ist als die Position definiert, in welcher die
Transmissionsachse des Polarisators in der Einfallsebene des Ellipsometers
liegt. Zur Kalibrierung der Nullposition des Polarisators kommt eine
sogenannte Residuenmethode zur Anwendung. Dabei wird der Polarisator
in einem Winkelintervall von £+ 10° in 0,5°-Schritten um seine grob abge-
schatzte Nullposition verfahren. Bei jeder dieser Polarisatorstellungen wird
eine ellipsometrische Messung durchgefithrt und die Koeffizienten o und f
aus Gleichung (£:28) bestimmt. Das Residuum R(P) des Polarisatorwinkels
wird dann nach R(P) = 1 — (&2 + f3?) berechnet. Befindet sich der Polarisator
in seiner Nullposition, wird ausschlief3lich p-polarisiertes Licht auf die Probe
gestrahlt und von dieser reflektiert. Der Koeffizient § wird dann 0 und
R(P) minimal (Bild j4.9 links). Voraussetzung dafiir ist, dass eine Probe
vermessen wird, welche einen Phasenversatz von moglichst 90° verursacht,
wodurch bei Drehung des Polarisators um 45° durch Reflektion auf der
Probe zirkular polarisiertes Licht erzeugt wird und R(P) = 1 — (0> +0?) = 1
wird. In dieser Arbeit wurden Kalibriermessungen auf einer Siliziumprobe
mit einer 100 nm dicken Siliziumdioxidschicht durchgefiihrt. Diese erzeugt
einen Phasenversatz zwischen p- und s-polarisiertem Licht von etwa 93°.
Zehn durchgefiihrte Bestimmungen der Nullwinkelstellung des Polarisators
ergaben Werte im Intervall von ¢ = 0+0,2°. Das Residuen-Verfahren zur
Kalibrierung des Polarisatorwinkels hat den Vorteil, dass es unabhangig von
der korrekten Einstellung der Nullwinkelstellung des Analysators ist. Zur
Kalibrierung der Nullposition des Analysators wird eine ellipsometrische
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Bild 4.5: Kalibrierung der Nullwinkelstellungen von Polarisator (rechts) und Analysator
(links). Zur Kalibrierung des Polarisators wird eine Residuenmethode angewandt. Zur
Kalibrierung des Analysators wird eine ellipsometrische Messung bei der Nullwinkelstellung
des Polarisators durchgefiihrt.
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Messung durchgefiihrt, bei der sich der Polarisator in seiner Nullposition
befindet. Wiederum wird also nur p-polarisiertes Licht eingestrahlt und
reflektiert. Ist der Analysator um 90° verdreht, sollte er das reflektierte Licht
maximal absorbieren (Ausléschungsverhiltnis 2-10° : 1). Eine abweichende
Nullposition bewirkt eine maximale Absorption bei einem abweichenden
Winkel (Bild [4.5 rechts). Die Abweichung kann als A; = 0,5arctan(f3/ )
berechnet werden. Zehn durchgefiihrte Bestimmungen der Nullwinkelstel-
lung des Analysators ergaben Werte im Intervall von ¢ =0 4+ 0, 1°.

Der zeitliche Nullpunkt einer PPE-Messreihe ist als der Zeitpunkt defi-
niert, an dem die zeitliche Uberlagerung des Pump- und des Probe-Pulses
maximal ist. Zur Bestimmung dieses Zeitpunktes wird ein ultraschneller
Reflektionsanstieg in laserbestrahltem Silizium genutzt. Dieser Reflektions-
anstieg wird durch die Anregung von Valenzbandelektronen ins Leitungs-
band verursacht, welche auf einer Zeitskala erfolgt (einige fs), die deutlich
kiirzer als die hier verwendete Pulsdauer ist (einige 100 fs) [13]. Unter der
Annahme, dass die Reflektionsianderung proportional zur eingestrahlten
Energie ist, ist auf halber Hohe des Reflektionsanstieges der halbe Puls auf
der Probe aufgetroffen. Zu diesem Zeitpunkt ist der Pumppuls also zentriert.
Entsprechende Messreihen, in welchen die Intensitdt auf dem CCD-Sensor
bei konstantem Analysatorwinkel zu verschiedenen Verzégerungszeiten
des Probe-Pulses detektierte wurde, sind in Bild |4.§ dargestellt. Auf der
rechten Seite befindet sich die halbe Hohe des Reflektionsanstieges 600 fs
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3 \
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Bild 4.6: Kalibrierung des zeitlichen Nullpunktes des PPE (Zeitpunkt wenn Pump- und Probe-
Puls maximal tiberlappen) tiber das Reflektionssignal einer laserbestrahlten Silizium-Probe.
Einfallende Photonen regen Elektronen an, welche den instantanen Reflektionsanstieg
verursachen. Rechts: falsche Kalibrierung — Probe-Puls trifft 600 fs nach dem Pump-Puls
auf der Probe auf. Links: richtige Kalibrierung durch Nachjustage der Verzogerungsachse
um 600 fs — Pump- und Probe-Puls treffen gleichzeitig auf der Probe auf.
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verschoben zum eingestellten Nullpunkt des Probe-Pulses. Durch Definition
eines angepassten geometrischen Nullpunktes der Verzogerungsachse kann
die zeitliche Uberlagerung von Pump-und Probe-Puls kalibriert werden
(Bild [4.6 rechts). Bei einer zeitlichen Fehlstellung von 600fs muss der
geometrische Nullpunkt der Verzégerungsachse beispielsweise um Ax =
co-600fs/2 = 90 pm korrigiert werden (Bild [4.§ links). Die Ungenauigkeit
der Bestimmung wird aufgrund von Schwankungen der Datenpunkte in der
steigenden Flanke auf kleiner als + 200 fs abgeschdtzt. Beim Austausch der
Siliziumprobe gegen eine Metallprobe mit anderer Hohe wird die Oberfldche
der Metallprobe wiederum in die Fokusebene des Objektivs und somit
auf die Hohe der Siliziumprobe gebracht. Die geometrische Ungenauigkeit
hierbei ist < 10 um was einer daraus resultierenden zeitlichen Ungenauigkeit
von < 33 fs beim Austausch der Proben entspricht.

AbschliefSend wurde untersucht, wie sich eine Variation der Anzahl der
Analysatorwinkelstellungen auf das Messergebnis auswirkt. Wie in
Abschnitt p.3.1 erldutert, wird fiir eine ellipsometrische Messung die Polari-
sation des reflektierten Lichtes durch eine schrittweise Drehung des Analy-
sators um 180° vermessen. Die 180° Drehung wurde in dieser Versuchsreihe
nun in 3 (=60) bis 36 (=5°) Schritten durchgefiihrt und bestimmt ob eine
Erhohung der Schrittanzahl zu einem genaueren Ergebnis fihrt (Bild .7).
Als Testprobe diente eine 300 nm diinne SiO,-Schicht auf Si-Substrat. Die
ermittelten W-Werte lagen fiir alle Schrittanzahlen zwischen 33, 3°und 33, 5°,
ohne dass sich bei hoherer Schrittanzahl ein Trend zu abweichenden Werten
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Bild 4.7: Vermessung der ellipsometrischen Winkel ¥ (links) und A (rechts) in Abhéangigkeit
der Anzahl an Analysatorstellungen, welche verwendet wurden, um den Analysator fiir
eine ellipsometrische Messung um insgesamt 180° zu drehen. Fiir die Berechnung wurden
unterschiedlich grofie Pixelbereiche auf dem CCD-Sensor ausgewertet (1 x 1 bis 300 x 300
Pixel).
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erkennen ldsst. Analog verhalt es sich fiir die vermessenen A-Werte, wobei
hier die Werte zwischen 83, 1° und 83,4° lagen. Eine Ausnahme bilden die
A-Werte fiir den Pixelbereich der Grofde 1. Hier fallen die A-Werte fir die
Schrittanzahl 3 und 5 auf bis zu 82,5° ab. Sollen fiir eine PPE-Messung
einzelne Pixel ausgewertet werden, empfiehlt sich eine Erth6hung der Schritt-
anzahl. Bei der standardmafig verwendeten Pixelbereichsgrofde von 12 x 4
Pixeln lassen sich auch mit nur 3 Schritten von 60° fiir das 180°-Intervall
verldssliche PPE-Messungen durchfiihren. Um jedoch Fehlereinfliisse durch
Fehlstellen auf der Probe wahrend der Aufnahme einzelner Datenpunkte
zu minimieren und gleichzeitig die Dauer einer Messreihe gering zu halten,
wurden die PPE-Messungen in dieser Arbeit mit einer Schrittanzahl von 5
(=36°) durchgefiihrt.

4.2 Datenerfassung und Bildverarbeitung

4.21 Erfassung ellipsometrischer Rohdaten

Zur Bestimmung transienter ellipsometrischer Daten werden drei Teilmes-
sungen durchgefiihrt: 1. Die eigentliche PPE-Messreihe, 2. eine Referenzmes-
sung und 3. eine Dunkelmessung. Das dabei jeweilige angewandte Vorgehen
und der Informationsgehalt der Teilmessungen werden im Folgenden erlau-
tert.

Wie in Abschnitt beschrieben, werden vor einer PPE-Messung die
Polarisator- und die Analysatornullposition sowie der zeitliche Nullpunkt
eingestellt. Da die Probe wdhrend einer Messung verfahren werden muss
(Abschnitt p.3.2), muss diese zudem sorgfaltig horizontal justiert werden.
Damit wird gewahrleistet, dass sich die Probe wahrend der Messung nicht
aus dem Fokus des Bearbeitungspulses und des Objektives bewegt. Wéh-
rend der PPE-Messreihe werden raumlich aufgeloste 14 Bit Grauwerte in
Abhangigkeit der Verzogerungszeit und des Analysatorwinkels erfasst. Fiir
jede Verzogerungszeit-Analysatorwinkel-Kombination wird die Probe auf
eine neue unprozessierte Position verfahren, die Verzogerungsstrecke und
die Analysatorposition eingestellt und die Probe mit einer einzelnen Pump-
und Probe-Puls-Sequenz bearbeitet beziehungsweise belichtet. Exempla-
rische Grauwertverteilungen einer bestrahlten Aluminium-Probe sind in
Bild 4.8 abgebildet. Die oberen beiden Zeilen zeigen Grauwertverteilungen
bei einem konstanten Analysatorwinkel von ¢ = 144° zu verschiedenen
Verzogerungszeiten, wahrend in der unteren Zeile der Analysatorwinkel
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25F, =22J/cm?

F,=

At =200 ps

Bild 4.8: Datenerfassung fiir PPE-Messung: Raumlich aufgeldste Grauwerte fiir verschiedene
Verzogerungszeiten von —2 ps < Ar < 1 ns fiir Analysatorwinkel ¢ = 144° (erste beiden Zeilen)
und fiir verschiedene ¢ bei Ar =200 ps (untere Zeile). Fiir jede Bildaufnahme wird eine neue
Stelle auf der Probe bestrahlt. Bilder zeigen eine Al-Probe bestrahlt bei einer Fluenz von

Fy = 2,2]/cm? mit einem IR-Puls (A;z = 1056 nm). Defokussierte Spots am unteren Bildrand
stammen von vorherigen Teilmessungen.

bei konstanter Verzogerungszeit variiert wurde. Am unteren Bildrand sind
jeweils defokussierte Spots von zuvor untersuchten Analysatorwinkelstel-
lungen sichtbar (Abstand zum ndchsten Spot in x- und in y-Richtung jeweils
100 pum). Die elliptische Form der Spots ist auf den schragen Beobachtungs-
winkel von 6 = 70° zuriickzufiihren.

Zusatzlich zur PPE-Messreihe wird eine Referenzmessung durchgefiihrt,
welche dazu dient, etwaige Belichtungsschwankungen wahrend einer PPE-
Messung kompensieren zu konnen. Wahrend dieser Teilmessung wird die
Probe nur mit dem Probe-Puls belichtet - der Pump-Puls wird blockiert
und die Probe daher nicht bearbeitet. Ein Verfahren der Probe wahrend der
Messung ist demnach nicht notwendig und die Einstellung einer Verzoge-
rungszeit entfallt. Die Referenzmessung besteht aus einer ellipsometrischen
Messung analog zur PPE-Messreihe, das heifdt dieselben Analysatorwinkel
werden vermessen. Im Gegensatz zur PPE-Messreihe wird hier die Grauwert-
verteilung jedoch durch die Mittelung von 30 Belichtungspulsen generiert,
so dass Belichtungsschwankungen kompensiert und Referenzwerte des
unprozessierten Materials gebildet werden.

Auflerdem wird eine Dunkelmessung durchgefiihrt. Diese hat den Zweck,
Signale auf dem CCD-Detektor zu detektieren, welche ihren Ursprung
nicht in der ellipsometrischen Vermessung haben. Um diese Signale zu
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selektieren, wird wahrend dieser Teilmessung der Probe-Puls blockiert - die
Probe wird nur mit dem Pump-Puls bearbeitet. Der CCD-Sensor detektiert
nun nur Fremdsignale wie Umgebungslicht, gegebenenfalls Streustrahlung
des Bearbeitungspulses oder Warme- beziehungsweise Plasmastrahlung der
angeregten Probe. Auch fiir die Dunkelmessung werden dieselben Analy-
satorwinkel vermessen wie bei der PPE-Messreihe, da festgestellt wurde,
dass beispielsweise die Streustrahlung des Bearbeitungspulses polarisierte
Anteile aufweist. Die Einstellung einer Verzogerungszeit entfallt wiederum,
da nur mit dem Bearbeitungspuls gearbeitet wird. Fiir jede Analysatorstel-
lung wird das Signal aus acht Einzelmessungen gemittelt, welche jeweils an
neuen unprozessierten Positionen auf der Probe durchgefithrt wurden.

4.2.2 Nachbearbeitung generierter Rohdaten

Zur Nachbearbeitung der generierten Rohdaten wird in einem ersten Schritt
von jedem Rohbild (a) die Dunkelmessung (b) der entsprechenden Analysa-
torstellung subtrahiert (Bild g.d links). Das so erzeugte Bild (c) ist dann frei
von Umgebungslicht, Warme- oder Plasmastrahlung der Probe. In einem
zweiten Schritt wird der mittlere Grauwert (MGW) einer unprozessierten
Flache (blau hinterlegte Flache im oberen Bildviertel in Bild f.g (c)) mit dem
mittleren Grauwert der entsprechenden Fliche der Referenzmessung (d)
bei dem zugehorigen Analysatorwinkel abgeglichen. Das gesamte PPE-Bild
(c) wird mit dem Quotienten der mittleren Grauwerte multipliziert. Durch
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Bild 4.9: Datennachbearbeitung einer PPE-Messung (Bild g-§): 1. Schritt: ein Hintergrundbild
(b) wird vom Rohbild (a) subtrahiert um Hintergrundsignale auszuléschen, wodurch Bild
(c) erstellt wird. 2. Schritt: Puls-zu-Puls-Schwankungen des Probe-Pulses werden tiber den
Abgleich der mittleren Grauwerte (MGW) einer unbearbeiteten Flache (blau hinterlegt) auf
der Probe mit einer Referenzmessung (d) kompensiert. Das finale Bild (e) wird erstellt.
Zur weiteren ellipsometrischen Datenerhebung werden Bereiche der Grofie 12 x 4 Pixel
ausgewertet (griines Rechteck Bild (f)).
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diese Normierung werden gegebenenfalls Belichtungsschwankungen durch
Puls-zu-Puls-Schwankungen des Probe-Pulses wahrend der PPE-Messreihe
kompensiert. Darauthin wird das final bearbeitete Bild (e) erstellt. Fir
die weitere ellipsometrische Datenerhebung miissen die auszuwertenden
Bereiche rdumlich auf Bereiche eingeschrankt werden, auf die in erster
Ndherung eine konstante Fluenz eingestrahlt wurde. In dieser Arbeit wurde
der Auswertebereich auf eine Grofle von 12 x 4 Pixel festgelegt (griines
Rechteck in Bild (f)). Das asymmetrische Aspektverhaltnis ist an den schra-
gen Beobachtungswinkel von 70° angepasst. Das Pixelfeld entspricht einer
Fliche von 4 x 4 pm?. Im Zentrum des gauf3férmigen Bearbeitungspulses
mit einem Durchmesser von D = 50 pm kann die Naherung der konstanten
Fluenz (£0,7 %) als erfillt betrachtet werden.

4.2.3 Berechnung ellipsometrischer KenngrofRen

Zur Berechnung der transienten ellipsometrischen Winkel ¥ und A werden
die mittleren Grauwerte der im vorhergehenden Abschnitt beschrie-
benen 12 x 4 Pixel grof3en Bereiche ausgewertet. Fiir jeden Verzogerungszeit-
punkt werden diese jeweils fiir jeden Analysatorwinkel ¢ ermittelt (Bild
links). Aufgrund der elliptischen Polarisation des analysierten Lichtes
beschreiben die resultierenden Datenpunkte eine harmonische Schwingung
mit 180° Periodizitat (Abschnitt p.3.1), deren Amplitude, y-Achsenversatz
und Phase von der Elliptizitat der Polarisation abhdngen. Die Schwingung
kann durch Gleichung (:28) angepasst werden, wodurch die Koeffizienten
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Bild 4.10: Datenanalyse zu Daten aus Bild [.§ und j.d (Al-Probe bei Fy = 2,2]/cm? Apump =
1056nm, A,.pp, = 528nm). Links: Intensitit auf der CCD-Kamera in Abhéngigkeit des
Analysatorwinkels ¢ fiir verschiedene Verzogerungszeiten Ar von —2 ps bis 100 ps. Rechts:
daraus nach Abschnitt 3. berechnete Psi- und Delta-Werte.
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o und f bestimmt werden konnen. Fiir jede Verzogerungszeit werden
aus den Koeffizienten o und B mittels Gleichung (k:2d) und (k:3d) die
ellipsometrischen Winkel ¥ und A berechnet (Bild rechts), welche unter
anderem die Berechnung des transienten komplexen Brechungsindexes
nach Gleichung (2-34) ermoglichen.

4.3 Verifizierung initialer und transienter optischer
Kenngrofien

Im Folgenden wird die Auswirkung von Fehlereinfliissen auf die Bestim-
mung der ellipsometrischen Winkel ¥ und A und der daraus nach dem
in Abschnitt p.3.] beschriebenen Vorgehen errechneten Parameter » und &
quantifiziert. Die ermittelten Abweichungen definieren die zu erwartende
maximale Ungenauigkeit eines PPE-Messpunktes, im Speziellen auch der
initialen PPE-Messwerte.

Bei den Fehlereinfliissen wird dazu zwischen systematischen, statistischen
und transienten Fehlereinfliissen unterschieden. Systematische Fehlerein-
fliisse umfassen Fehlereinfliisse durch Winkelfehlstellungen des Analysator-
winkels ¢, des Polarisatorwinkels ¢ und des Einfallswinkels 6. Die entspre-
chenden Winkel werden vor jeder Messung kalibriert und eine Fehlstellung
einer Komponente wirkt sich somit gleichermafien auf jeden einzelnen
Messpunkt einer Messreihe aus. Die Fehlstellung bewirkt damit einen
Versatz der gesamten Messreihe (rote Kurve in Bild [g.11). Statistische
Fehlereinfliisse, welche Fehlereinfliisse durch das Rauschen des CCD-
Sensors und Puls-zu-Puls-Schwankungen des Lasers beinhalten, konnen

1

— ,ideales” Signal

—— systematischer Fehler
"""" statistischer Fehler

— — transienter Fehler

optischer Parameter [a.u.]

Zeit [ps]

Bild 4.1: Unterteilung von Fehlereinfliissen bei PPE-Messungen: Systematische Fehler
verursachen einen Versatz der gesamten Messreihe im Vergleich zur “idealen” fehlerunbelas-
teten Messreihe, statistische Fehler einen Versatz einzelner Messpunkte. Transiente Fehler
verursachen einen abweichenden Verlauf des zeitaufgel6sten Messsignals.
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sich auf jeden einzelnen Messpunkt unterschiedlich auswirken. Diese
Fehlereinfliisse bewirken dadurch einen nicht prozessbedingten Versatz
einzelner Messpunkte innerhalb einer Messreihe zueinander (griine Kurve
in Bild [.11). Transiente Fehlereinfliisse entstehen durch die nicht korrek-
te Darstellung des zeitaufgelosten Materialverhaltens. Sie bewirken einen
abweichenden Verlauf der Datenpunkte nach dem zeitlichen Nullpunkt
(blaue Kurve in Bild [g.11).

Im Abschnitt [.3.] werden die zu erwartenden systematischen und sta-
tistischen Fehler des PPE-Aufbaus am Beispiel von Al ermittelt und mit
experimentellen Messwerten verglichen. Im Abschnitt |4.3.2 werden die
systematischen Fehler in einem erweiterten Prozessbereich am Beispiel von
verschieden Dicken SiO,-Schichten auf Si untersucht. Im Abschnitt [4.3.3
werden schliefilich die transienten Abweichungen der PPE-Daten im Ver-
gleich mit PPR-Daten an verschiedenen Metallen ermittelt.

4.3.1 Systematische und statistische Fehlereinfliisse auf
Messgenauigkeit

Die systematischen und statistischen Fehlereinfliisse einer PPE-Messreihe
werden am Beispiel von Al bestimmt. In Tabelle }4.] sind dazu die sich
ergebenden Abweichungen nach den verursachenden Fehlerquellen in
absoluter und relativer Notation aufgelistet. Die relative Notation bezieht
sich dabei auf das messbare Intervall von 90° fir ¥ und 180° fir A.
Ein Grad Abweichung entsprechen also 1,1% beziehungsweise 0,56 %
fir ¥ beziehungsweise A. Im oberen Teil der Tabelle befinden sich die
systematischen Fehlereinfliisse, im unteren Teil dagegen die statistischen
Fehlereinfliisse. Die jeweilige Grofe des Fehlers (A¢g = + 0,1°% Ap = + 0,2
A6 = =+ 1° Rauschen CCD = 0, 13 %; Puls-zu-Puls-Schwankungen = 1,2 %) ist
aus Abschnitt |4.] entnommen. Die Abschatzung des Fehlereinflusses ist am
Beispiel von Aluminium mit den experimentell bestimmten Grundwerten
fiir ¥ = 42,15° A = 131,03%, n = 0,75 und k = 5,51 durchgefiihrt. In den
Spalten unter jeder optischen Kenngrofde sind die Werte angegeben, welche
sich errechnen, wenn die in der entsprechenden Zeile stehende Komponente
um die angegebene Winkelfehlstellung in positiver und negativer Richtung
verdreht wird.

Die Werte fiir ¥ und A bei einer Verdrehung des Analysatorwinkels
werden errechnet, indem in Gleichung (2.28) der Analysatorwinkel ¢ um
die Fehlstellung A¢ erweitert wird. Der Einfluss einer Fehlstellung A¢
des Polarisatorwinkels ¢ auf den Winkel ¥ wird nach Gleichung (2:29)
berechnet. Auf die Phasendifferenz A hat eine solche Fehlstellung keinen
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Tabelle 4.1: Abschdtzung systematischer Fehlereinfliisse durch Winkelfehlstellungen von
Analysator, Polarisator und Einfallswinkel sowie statistischer Fehlereinfliisse durch Rau-
schen des CCD und Puls-zu-Puls-Schwankungen auf ellipsometrische Kenngréf3en bei PPE-

Messungen am Beispiel von Aluminium.

Y A n k
systematische Fehler
Analysator abs. [°] 42,22/42,09 131,04/131,01 0,73/0,77 5,52/5,50
Ap —/+0,1° rtel.[%] 0,07/—0,07 0,01/—0,01  —2,14/2,27 0,09/ —0,11
Polarisator ~ abs.[?] 41,86/42,45 131,03 0,82/0,67 5,49/5,53
Ap —/+0,2° rel.[%] —0,33/0,33 o 10,01/ —10,15 —0,31/0,27
Einfall abs. [°]  42,26/42,04 133,56/128,30  0,79/0,71 5,86/5,17
AB —/+1°  rel.[%] 0,12/-0,13 1,41/—1,52  —587/586 6,30/ —6,13
¥ abs. [°] 41,68/42,62 128,28/133,58 0,61/0,89 5,15/5,88
rel. [%] —0,53/0,52  —1,52/1,42  —18,16/18,29 —6,55/6,66
Experiment  abs. [°] 42,15 131,0 0,75 5,51
SpecEI2000  abs. [] 42,12 128,44 0,69 5,18
rel. [%] 0,03 1,44 8,28 5,99
statistische Fehler
CCD-
Rauschen abs. [°] 42,10/42,20 130,92/131,14  0,74/0,76 5,50/5,52
—/+0,13% rel.[%] —0,05/0,05 —0,06/0,06  —1,60/1,60  —0,24/0,24
Puls-zu-Puls  abs. [°] 41,70/42,60 130,01/132,06 0,64/0,86 5,39/5,64
—/+1,2%  rel.[%] -0,50/0,50  —0,57/0,57  —15,22/15,09 —2,20/2,29
. abs. [°] 41,65/42,60 129,90/132,17  0,62/0,87 5,38/5,65
rel. [%] —0,56/0,55  —0,63/0,64  —16,82/16,69 —2,43/2,52
Experiment  abs.[?] 41,93/42,33 130,61/131,32  0,70/0,80 5,45/5,55
rel. [%] —0,24/0,20 —0,22/0,16 —6,46/6,79 —1,08/0,71

*der Phasenversatz A ist nach Gleichung (E:3d) unabhingig vom Polarisatorwinkel ¢
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4.3 Verifizierung initialer und transienter optischer Kenngréfsen

Einfluss. Die zugehorigen n- und k-Werte ergeben sich aus Gleichung (.34)).
Gleichung (k:34) dient ebenso dazu, die - und A-Werte fiir einen abwei-
chenden Einfallswinkel aus den Grundwerten von n und k zu bestimmen.
Der Einfluss der statistischen Fehlerursachen wird ermittelt, indem jeder
einzelne Datenpunkt — wie in Bild dargestellt — mit der entsprechenden
Fehlergrof3e beaufschlagt wird und die sich ergebenden minimalen und
maximalen W- und A-Werte errechnet werden.

Das Aufsummieren der einzelnen Abweichungen ergibt die maximale zu
erwartende Abweichung Y fiir jede optische Kenngrofde unterteilt fir
systematische und statistische Fehlereinfliisse. Wahrend ¥ und A durch
die systematischen Fehler um insgesamt + 0,5 % beziehungsweise +1,5%
verschoben werden konnen, pflanzt sich dieser theoretische Fehler auf
maximal + 18,3% und + 6,7% fiir n beziehungsweise k fort. In den
tatsdchlichen Messungen sind die detektierten Abweichungen allerdings
kleiner. Im Vergleich mit den Werten eines kommerziellen Ellipsometers
(Ocean Optics “SpecEl2000”) ergeben sich hier Abweichungen von 0,03 %
(¥), 1,44% (A), 8,28 % (n) und 5,99 % (k) (obere grau hinterlegte Zeile in
Tabelle [4.1). Durch die statistischen Fehler konnen ¥ und A um insgesamt
je = 0,6% verschoben werden. Auf n und k bezogen bedeutet dies eine
Schwankung von £ 16,8 % beziehungsweise + 2,5%. Auch hier sind die
Schwankungen in tatsdchlichen Messungen jedoch kleiner. Diese konnen
durch die Auswertung von Messpunkten zu negativen Verzégerungszeiten
(hier Daten aus Bild E.§), also ohne Pump-Puls, auf der Grundlinie einer PPE-
Messung ermittelt werden. Sie betragen + 0,2 % (¥), + 0,2% (A), + 6,8%
(n) und + 1,1 % (k) (untere grau hinterlegte Zeile in Tabelle [4.1).

4.3.2 Abgleich statischer komplexer Brechungsindexwerte von
PPE-Aufbau mit kommerziellem Dauerstrichellipsometer

Im vorangegangenen Abschnitt [.3 wurden die systematischen Fehler bei
ellipsometrischen Messungen auf Aluminium untersucht. Generell hangt
die Grofle des Fehlers bei ellipsometrischen Messungen jedoch von der
Lage der zu vermessenden ellipsometrischen Winkel und somit vom zu
vermessenden Material ab [lng]. Um auftretende Fehler in einem weit aufge-
spannten Winkelbereich zu erfassen, wurden ellipsometrische Messungen
auf Siliziumwafern mit unterschiedlich dicken Siliziumdioxidschichten in
100 nm Abstdnden im Bereich von 100 nm bis 500 nm durchgefiihrt. Durch
die unterschiedlichen Schichtdicken generiert jede Probe unterschiedliche
ellipsometrische Winkelkombinationen.
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Messaufbau zur Erfassung ultrakurz zeitaufgeléster ellipsometrischer Daten

90 - PPE Experiment
80 1 SpecE12000 Psi ¥ [°]
0 [ Iberechnet PPE SpecE12000 berechnet/
60 - Literatur Experiment Literatur
— 50 #1 65,1£0,5 63,8+0,9 63,1
; 20 #2 20,8+0,5 20,5+0,4 202
7 a0 #3 33,8404 33307 33,5
20F | - 1[#4 346206 346%10 350
0 #5 23,7£0,9 222%1,0 22,5
0 % Al 422405  42.1£03 42.4
Si0,/Si #1  #2 #3 # #57 Al
330 Delta A [°]
300 = PPE SpecEI2000 berechnet/
250 Experiment Literatur
5 200 #1 952413  925%09 93,4
< #2 249,6%1,1  249,8%15 250,1
g 1o 43 83710 83,1404 843
A 100 #4 275,7+0,6  276,1%0,6 277,0
50 #5 102,51,6  103,0£2,8 102,5
Al 131,0+1,2  128,4+£1,0 1372

0
SiO, / Si #1 #2 #3 #4 #5 Al

Bild 4.12: Ellipsometrische Winkel ¥ und A bestimmt mittels PPE in steady-state-Messmodus
(ohne Pump-Puls) (dunkelblau), mittels eines kommerziellen Ellipsometers SpecEI2000
(hellblau) und anhand von Literaturwerten (grau) [2d, 2] zur Genauigkeitsbestimmung
des PPE-Aufbaus. SiO,-Diinnschichten verschiedener Dicken (#1: 104, 1 nm, #2: 204,7 nm,
#3: 302,3 nm, #4: 400,9 nm, #5: 509,0nm) auf Si-Substrat wurden vermessen ebenso wie
Aluminium. Alle Messdaten wurden bei einer Wellenlange von A = 528 nm erhoben.

Am PPE-Aufbau wurden ohne Pump-Puls je drei Messwerte fiir die ellip-
sometrischen Winkel ¥ und A pro Schicht aufgenommen. Diese sind in
Bild als dunkelblaue Balken dargestellt. Verglichen werden diese mit
Winkeln, welche durch je drei Messungen mit einem kommerziellen Ellipso-
meter (Ocean Optics “SpecEl2000”) bestimmt wurden (tiirkise Balken) und
mit Winkeln, welche mittels Materialdaten aus der Literatur [2d] und eines
entsprechenden Schichtmodells mittels der Fresnelschen Formeln (k.1d)
und (Ra1) sowie dem Snelliusschen Brechungsgesetz berechnet wurden
(graue Balken).

Fiir ¥ wird eine maximale Differenz zwischen PPE- und SpecEl-Messung von
1,5° (1,7 %) auf Schicht #5 gemessen. Im Vergleich zu den Literaturdaten
betrdgt die maximale Differenz 2,0° (2,2 %) auf Schicht #1. Fiir A wird eine
maximale Differenz zwischen PPE- und SpecEl-Messung von 2,7° (1,5 %)
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4.3 Verifizierung initialer und transienter optischer Kenngréfsen

auf Schicht #1 gemessen. Im Vergleich zu den Literaturdaten betragt die
maximale Differenz 1,8° (1,0%) auf Schicht #1.

Materialiibergreifend ldasst sich die Genauigkeit der mittels des in dieser
Arbeit entwickelten Pump-Probe-Ellipsometers gemessenen initialen -
und A-Werte somit auf d¥/¥ < 2,2% beziehungsweise dA/A < 1,5%
beziffern. Diese Abweichung kann eventuell durch eine genauere Justage
beispielsweise des Einfallswinkels noch reduziert werden, jedoch ist auch
die momentan erzielte Abweichung deutlich kleiner als die zu vermessende
Signaldnderung (d¥/¥ = 16 % beziehungsweise dA/A = 23 %, Bild j.19),
sodass die erzielten Ergebnisse als hinreichend verldsslich betrachtet werden
konnen.

4.3.3 Validierung transienter Kurvenverlaufe durch Abgleich
von berechnetem AR/R aus PPE und PPR

In den zwei vorangegangenen Abschnitten wurde untersucht, wie verldsslich
die Initialwerte einer PPE-Messung sind und wie grof3 die Schwankung
einzelner Messpunkte innerhalb einer Messreihe zueinander ist. Nun bleibt
zu Uberpriifen, ob auch das zeitaufgeloste PPE-Messsignal einer laserbe-
strahlten Probe zuverldssige Werte liefert.

Zur Verifizierung der zeitaufgelosten PPE-Daten bietet sich ein Vergleich
mit zeitaufgelosten PPR-Daten an. Eine PPR-Messreihe, welche mit dem
in [135] beschriebenen und in Bild p.g dargestellten Aufbau aufgenommen
wird, erzeugt AR/R-Werte unter senkrechtem Lichteinfall auf die Probe. Im
Gegensatz dazu werden PPE-Messungen zwar unter schragem Einfallswinkel
(hier 70°) durchgefiihrt, nach den Fresnelschen Formeln (2.1d) und (211)
kann aus den generierten zeitaufgelosten n- und k-Werten aber auch hier die
relative Reflektivititsanderung AR/R fiir senkrechten Lichteinfall berechnet
werden.

In Bild sind AR/R-Verlaufe des PPR-Aufbaus und des PPE-Aufbaus
gegeniibergestellt. Fiir die Metalle Kupfer (Cu), Aluminium (Al), Molybdan
(Mo) und Edelstahl AISI304 (ES) werden jeweils zwei Messreihen - eine
PPR- und eine PPE-Messreihe - untersucht. Da an den beiden Aufbau-
ten auch die Einfallswinkel der Bearbeitungspulse (Pump-Pulse) verschie-
den sind, unterscheiden sich die reflektierten beziehungsweise absorbier-
ten Energieanteile und somit die Schwellfluenzen, welche eingestrahlte
Fluenzen angeben (F;,-Ermittlung fir PPR und PPE in Abschnitt f.1.2)).
Diese belaufen sich fiir die jeweils verwendete infrarote Wellenldnge am
PPR-Setup auf F.c, = 1,80]/cm?, Fyya = 0,60]/cm?, Fyrpo = 0,41]/cm?
und Firps = 0,22]/cm?. Am PPE-Setup ergeben sich Fj;.c, = 2,23]/cm?,
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Bild 4.13: Vergleich zwischen AR/R-Werten berechnet aus PPE-Messungen nach Glei-
chung (pa2) und ermittelt aus PPR-Messungen. Messreihen auf Kupfer (Cu), Aluminium (Al),
Molybdan (Mo) und Edelstahl (ES) bei jeweils einer Fluenz um F,.

Finra =0, 87]/cm?, Finrpmo =0, 54]/cm? und Finres =0, 29]/cm?. Um Messrei-
hen der beiden Aufbauten vergleichen zu konnen, wurden daher Fluenzen
jeweils im gleichen Verhaltnis zur entsprechenden Schwellfluenz gewdhlt.
Zur Darstellung verschiedener Effekte, wie beispielsweise der reinen elek-
tronischen Materialanregung in Cu unterhalb F;;, oder der Spallation in Al
knapp oberhalb F;,, wurden entsprechende unterschiedliche Fluenzen um
die Ablationsschwellfluenz herum ausgewahlt.

Fiir alle Materialien wird eine hohe Ubereinstimmung der PPR- und der
PPE-Daten festgestellt. Beispielsweise wird auf Kupfer der initiale Anstieg
auf AR/R = 0,18 und der folgende Abfall auf Werte knapp oberhalb des
Anfangswertes durch die PPR- und die PPE-Daten sowohl von der Amplitude
als auch vom zeitlichen Verlauf nahezu identisch wiedergegeben. Auch bei
den Al-Kurven findet der Abfall auf den gleichen Wert von AR/R= —0, 13
und nach etwa 5 ps statt. Lediglich bei Zeiten > 50 ps lassen sich signifikante
Unterschiede zwischen den PPR- und den PPE-Messreihen bei Fluenzen
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4.3 Verifizierung initialer und transienter optischer Kenngréfsen

an oder oberhalb von F;;,, erkennen. Hier finden mechanische Prozesse
wie das Aufwolben und Aufreifden des bestrahlten Volumens statt, die je
nach Belichtungswinkel verschieden abgetastet und interpretiert werden
(Abschnitte .2 und F.3.1). Diese Prozesse stehen jedoch nicht im Fokus der
PPE-Untersuchungen und die Abweichungen in diesen Prozessbereichen
sind daher hinnehmbar. Zu fritheren Zeiten (< 50ps) oder niedrigeren
Fluenzen (< Fy,,) liegt die Abweichung der mittels PPR und PPE bestimmten
Daten bei AR/Rppr — AR/Rppr < 0,1, wahrend die transienten relativen
Reflektivititsanderungen, welche beispielsweise durch temporare elektro-
nische Anregungen oder durch das Aufheizen des Materials verursacht
werden, von beiden Messmethoden gleich wiedergegeben werden.

Zusammenfassung der Fehlerabschatzung

Zusammenfassend lasst sich festhalten, dass die systematischen Abwei-
chungen des PPE-Aufbaus - also somit auch die Abweichungen der initialen
Startwerte einer PPE-Messreihe - bei einer Messung auf Al 0,03% (¥),
1,44% (A), 8,28 % (n) und 5,99 % (k) betragen (Abschnitt [4.3.1). Diese liegen
innerhalb der theoretisch ermittelten Abweichungen von 0,5 % (¥), 1,5%
(A), 18,3% (n) und 6,7 % (k). Ein erweitertes Messfenster bei weiteren ¥-
und A-Startwerten auf verschieden dicken SiO,-Schichten auf Si ergibt
eine materialtibergreifende maximale Abweichung der Startwerte von d¥ /¥
< 2,2 % beziehungsweise dA /A < 1,5 % (Abschnitt [4.3.2)).

Auch bei den statistischen Abweichungen liegen die experimentell gemes-
senen Werte innerhalb des theoretisch bestimmten Fehlerbereichs. Hier
betragen die experimentell gemessenen Fehler auf Al10,2 % (¥ und A), 6,8 %
(n) und 1,1% (k), wahrend sich die theoretisch ermittelten Fehler auf 0,6 %
(P und A), 16,8 % (n) und 2,5 % (k) belaufen (Abschnitt j4.3.1).

Der Abgleich von transienten AR/R-Verldufen, welche aus PPE- und PPR-
Daten gewonnen wurden, zeigt zudem, dass auf verschiedenen Metallen die
zeitlich aufgelésten Daten iibereinstimmen. Die Abweichung betragt hier
AR/Rppg — AR/Rppr < 0,1, wahrend sowohl Amplituden als auch Anstiegs-
und Abfallzeiten der Messkurven an den PPE- und PPR-Aufbauten gleich
erfasst werden (Abschnitt .3.3).

Das hier entwickelte Pump-Probe-Ellipsometer liefert demnach soweit
priifbar plausible und verlassliche Werte der zeitaufgelGsten relativen Reflek-
tivitat und somit des transienten komplexen Brechungsindexes von laserbe-
strahlten Metallen.

73






5 Zeitaufgeloste Messungen optischer und

mechanischer Eigenschaften von
laserbestrahltem Aluminium

In diesem Kapitel wird die Laser-Materie-Wechselwirkung in Aluminium
untersucht. Dazu werden im ersten Abschnitt 5.] die verwendeten Pro-
ben spezifiziert. Der zweite Abschnitt beinhaltet PPR-Messreihen des
Abtragsprozesses, welche primar mechanische Vorgdnge tiber die komplette
Prozessdauer abbilden. Im dritten Abschnitt F.3 werden erganzende PPE-
Messungen der transienten optischen Materialeigenschaften vorgestellt. Im
letzten Abschnitt 5.4 wird das Materialverhalten mittels einer hydrodyna-
mischen Simulation, welche anhand der PPE-Messungen validiert wurde,
dargestellt.

5.1 Verwendete Proben

5.1.1 Prdparation von Substratmetallen

In der vorliegenden Arbeit wurde die Lasermaterialbearbeitung des in-
dustriell relevanten Metalls Aluminium untersucht. Punktuell werden die
erzielten Ergebnisse vergleichend mit Messungen auf Kupfer dargestellt.
Dabei wurde die Verwendung von gesputterten oder aufgedampften Metall-
schichten vermieden. Bei der Verwendung solcher Schichten kann es zu un-
erwiinschten Diinnschichteffekten kommen - wird die Schichtdicke kleiner
als die Energieeindringtiefe der Laserstrahlung (=~ 50 nm fiir 7 = 1 ps) wird
die Energie im bestrahlten Volumen “eingesperrt” [166] und die Schwellflu-
enz sinkt [167]. Zum anderen konnen die Schichteigenschaften in Abhdngig-
keit der Sputterparameter stark variieren [168]. Daher wurde in dieser Arbeit
Vollmaterial mit einer Dicke > 500 pm verwendet. Hochreines Aluminium
(>99,999 %) und Kupfer (Cu-DHP; > 99,9 %) dienten als Probenmaterial.

Bei den durchgefiihrten Pump-Probe-Messungen muss die Probe zur Auf-
nahme jedes einzelnen Messpunktes verfahren werden, wiahrend vorausge-
setzt wird, dass der Bearbeitungsprozess an jeder Messstelle vergleichbar ist
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5 Zeitaufgeloste Messung optischer und mechanischer
Eigenschaften von laserbestrahltem Aluminium

Tabelle 5.1: Schleif- und Polierparameter fiir die Praparation der Substratmetallproben.

Kérnung  Dauer  Drehrichtung

[pm] [min]
22 2 Gleichlauf
Schleifvorgang 15 2 Gleichlauf
8 2 Gleichlauf
4,5 Gleichlauf
Poliervorgang 1 2 Gleichlauf

0,02 3mal 1,5 Gegenlauf

(Abschnitt p.3:2). Daher muss gewdhrleistet sein, dass die Probe tiber den
bearbeiteten Bereich homogene Eigenschaften und eine ebene Oberflachen-
struktur aufweist. Die verwendeten Vollmetalle mussten daher sorgfaltig
prapariert werden.

Zur sicheren Handhabung und Halterung wahrend der Probenpraparation
und der Messung wurden die Probenstiicke (2 x 1,5cm?) in Epoxidharz
eingebettet (Bild E.1). Die Oberflache wurde anschlieffend mit einer auto-
matischen Schleif- und Poliermaschine (Biihler “PlanarMet 300”) bearbeitet.
Die Schleif- und Polierschritte sind in Tabelle F.J aufgefithrt. Wahrend
den Schleifdurchgiangen wurden die Proben stetig mit flieRendem Wasser
umsptilt. Fir die Polierschritte wurde anstatt Wasser ein Schmiermittel
des Typs MetaDi Fluid der Firma Biihler genutzt. Der Anpressdruck der
Proben auf die Schleif- und Polierscheiben betrug 20 N. Zwischen jedem
Schleif- und Polierdurchgang wurden die Proben mit destilliertem Wasser
und Reinigungsmittel abgespiilt und in einem Ultraschallbad fiir 3 bis

¥ Al-Probe
= |
= :go ; Epoxid- q
£ harz .-
2 | - [
-~

Bild 5.1: Lichtmikroskopaufnahmen des Al-Substrats vor (links) und nach (mitte und rechts)
der Probenpraparation.
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5min gereinigt. Dadurch sollte verhindert werden, dass Riickstinde des
Schleifpapiers oder Abrieb in den ndachst feineren Bearbeitungsabschnitt
iibertragen werden.

Die Oberflachenrauigkeit der praparierten Proben wurde mit einem Ober-
flachenprofilometer (Veeco “Dektak 150”) vermessen. Es konnten Mittenrau-
igkeitswerte zwischen R, = 15 und 25 nm erzielt werden.

5.1.2 Energetische Betrachtung: Schwellwertermittlung

In dieser Arbeit wurde die Laser-Materie-Wechselwirkung bei Fluenzen
unterhalb, an und oberhalb der Schwellfluenz fiir Ablation F;;, studiert. Um
verschiedene Messreihen bei teilweise unterschiedlichen Laserwellenlangen,
Einstrahlwinkeln oder auf teilweise unterschiedlichen Materialien sinnvoll
vergleichen zu kénnen, wurden die Messreihen jeweils bei Spitzenfluenzen
Fy in einem festen Verhaltnis zu der dazugehorigen Schwellfluenz durchge-
fuhrt (zumeist 0,75 Fy,, 1,3 F;;,, und bei der am Aufbau maximal erreich-
baren Fluenz von 2,5F;;,, siehe z.B. Bild .3). Die Spitzenfluenz wird als
Fy = 2E/(nw}) berechnet. E stellt die eingestrahlte Energie dar und wy
den Strahlradius auf der Probe, bei dem die Intensitit auf das e 2-fache
abgefallen ist. Fy;, ist als die Fluenz definiert, bei der gerade noch Ablation
stattfindet.

Die Ablationsschwellfluenz wurde in dieser Arbeit mittels der gangigen
Methode nach Liu [16q] ermittelt. Dazu wird der quadrierte Durchmesser
D*der laserbearbeiteten Spots in Abhingigkeit der jeweils angewandten
Spitzenfluenz vermessen (Bild F.2). Die Ablationsschwellfluenz und der
effektive Strahlradius kénnen iiber eine Anpassung der folgenden Funktion
an die Datenpunkte ermittelt werden.

D? =2wiln ( ll ) (5.1)

Im Laufe der Arbeit wurden Messreihen am PPE-Aufbau mit infraroter
(PPE IR) und griiner Wellenldnge (PPE griin) sowie Messreihen am PPR-
Aufbau mit infraroter Wellenldange (PPR IR) durchgefiithrt. Wahrend am
PPE-Aufbau die Laserstrahlung senkrecht auf die Probe trifft, trifft sie
am PPR-Aufbau unter einem Einfallswinkel von 35°(p-polarisiert) auf. Der
schrage Einfallswinkel am PPR-Aufbau fithrt zur Ausbildung eines leicht
elliptischen Fokusprofils mit einem Verhaltnis der elliptischen Hauptachsen
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Bild 5.2: Schwellfluenzbestimmung fiir den Abtrag von Al. Oben: Mikroskopische Aufnah-
men der Einzelpulsprozessierung von Al am PPE-Aufbau bei infraroter (IR) Wellenldnge mit
verschiedenen Spitzenfluenzen F. Rot gepunktete Halbkreise markieren die Durchmesser-

auswertung. Unten: Auftragung von D? {iber Fy zur Ermittlung von F, (eingestrahlt), F,,,
(absorbiert) und wy mittels Datenfit [16g]. PPE IR: A = 1056nm, 7 = 680fs; PPE griin: A =
528nm, T = 540fs, jeweils senkrechter Einfall; PPR IR: A = 1053 nm, 7 = 680fs, Einfallswinkel
35°, p-Polarisation.

von etwa 1:1,2 (Bild 5.7). Zur Berechnung der Schwellfluenz der PPR-
Messreihen wurde daher als Durchmesser D der Mittelwert der beiden
Achsen verwendet.

Die verschiedenen Versuchsanordnungen mit verschiedenen Wellenlangen
und Polarisationen beeinflussen den Reflektionsgrad der eingestrahlten
Strahlung. Fir PPE IR ergibt sich nach den Fresnelschen Formeln (211)
und (kad) mit Daten fiir Al [22] R = 94,9 %, fiir PPE griin R = 91,7 % und
fiir PPR IR R = 93,7%. Da es sich bei den angegebenen Schwellfluenzen
F.;- um eingestrahlte Fluenzen handelt, ergeben sich abweichende Schwell-
fluenzen fiir jede Versuchsanordnung (Bild F.2). Die Schwellfluenz von
Aluminium fiir infrarote Laserstrahlung am PPE ist mit F;,. = 0,87]/cm?
héher als die fiir griine Strahlung (Fj;, = 0,75]/cm?) und hoher als die
gemessene Schwellfluenz am PPR-Aufbau (F;;, = 0,60 J/cm?). Jedoch weisen
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5.2 Darstellung des Abtragsverhaltens mittels abbildender
Pump-Probe-Reflektometrie

auch die durch die oben bestimmten Reflektivitaten reflektionskorrigierten
Schwellwerte F,,, Abweichungen auf (Bild F.2). Sie liegen bei 44 mJ/cm?
(PPE IR), 62 mJ/cm? (PPE griin) und 38 mJ/cm? (PPR IR). Ein Grund hierfiir
wird darin vermutet, dass sich die angegebenen Reflektivititen auf eine
schwache kontinuierliche Belichtung beziehen, wédhrend bei intensiver
gepulster Bestrahlung abweichende Reflektivititen auftreten konnen. Die
Schwellfluenz von Kupfer fiir infrarote Laserstrahlung am PPE betragt F,, =
2,2]/cm?.

Fiir alle drei Versuchsanordnungen konnten durch jeweils angepasste Strahl-
aufweitungen und Fokussierlinsen einheitliche effektive Strahlradien von
wo = 23,5+ 0,6 um erzielt werden.

5.2 Darstellung des Abtragsverhaltens mittels
abbildender Pump-Probe-Reflektometrie

Im folgenden Abschnitt werden PPR-Messungen vorgestellt, welche den
gesamten zeitlichen Ablationsverlauf von laserbestrahltem Aluminium fiir
drei Bestrahlungsfluenzen unter- und oberhalb der Ablationsschwellfluenz
F;,, abbilden. Bild .3 zeigt dazu die frithen Zeiten von Ops bis 50ps -
also den Zeitbereich kurz nach dem Pulsauftreffen, in dem noch keine
Materialbewegung gemessen werden kann. Bild .5 zeigt das mittlere
Zeitintervall zwischen 100 ps und 1 ns in dem die Aufw6lbung des Materials
stattfindet und Bild .7 die spaten Zeiten von 5 ns bis 10 ps, also die Zeit des
Materialabtrags bis zum finalen Zustand. Die aus diesen Bildern ermittelten
relativen Reflektivititsinderungen AR/R im Spotzentrum (5 x 5 Pixel =
2,6 um?) sind in Bild F.4 aufgetragen.

0 ps bis 50 ps: Zum Zeitpunkt 0 ps liegen die zeitlichen Maxima von Pump-
und Probe-Puls tibereinander. Fiir alle drei Fluenzen ist zu diesem Zeitpunkt
ein kontinuierlicher Abfall der relativen Reflektivitat messbar (Bild f.3). Fir
die niedrigste Fluenz von 0,75 Fy;, ist dieser am wenigsten stark ausgepragt.
Hier ist nach 10ps AR/R im Spotzentrum auf etwa —0,07 abgefallen
(Bild F.4). Der Abfall fir die hochste Fluenz von 2,5 F};, betragt zu diesem
Zeitpunkt AR/R = —0,3. Der Abfall in den ersten 10 ps kann mittels einer
fallenden exponentiellen Funktion angepasst werden (Fit (1) in Bild F.4)). Es
ergeben sich Abfallzeiten, bei denen AR/R auf das e~'-fache abgefallen ist,
von 4 = 1,8 ps (0,75 F,), Ta = 3,8 ps (1,3 F,,) und 4 = 8,2 ps (2,5 F;,). Der
zeitliche Versatz der Anpassungsfunktion liegt bei 7o = —400fs (0,75 F,),
fo = —530fs (1,3F;;,) und 19 = —1,2ps (2,5F;;,). Dies bedeutet, dass die

79



5 Zeitaufgeloste Messung optischer und mechanischer
Eigenschaften von laserbestrahltem Aluminium

10 ps 50 ps

Bild 5.3: PPR-Aufnahmen im Zeitintervall Ar = 0 ps bis 50 ps von Aluminium bearbeitet mit
einem ultrakurzen Laserpuls (7 = 680fs, A = 1056nm) bei verschiedenen Fluenzen um die
Ablationsschwelle £y, = 0,60]/cm?.

Signalanderung bereits mit der steigenden Flanke des auftreffenden Laser-
pulses stattfindet und bei hoheren Fluenzen frither einsetzt.

Wie in Abschnitt beschrieben, wird die Energie des Laserpulses von
freien Elektronen absorbiert, welche die Energie anschlief3end an das Gitter
tibertragen [B5]. Die Ubergangszeit hingt von der Thermalisierungszeit
ab, welche fiir Aluminium 7,_,, = 2 — 7 ps betragt [43, 69]. In Folge des
Energieiibertrags fingt das Gitter an sich aufzuheizen und auszudehnen
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Bild 5.4: Relative Reflektivitdtsanderung AR/R von laserbestrahltem Al (Pump: A = 1053 nm,
Tir = 680fs; Probe: Ay, = 527nm, Ty, = 5401s; = 0,60]/cm?).
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5.2 Darstellung des Abtragsverhaltens mittels abbildender
Pump-Probe-Reflektometrie

[108]. Die gemessene Reflektivititsabnahme kann daher folgende Ursachen
haben: Zum einen kann die Abnahme durch die elektronische Anregung
verursacht werden. Zum anderen kann sie durch das Aufheizen des Gitters
und dadurch stattfindende Phaseniibergiange bedingt sein [67]. Ein weiterer
Grund konnte eine bereits auf ultrakurzer Zeitskala stattfindende mechani-
sche Bewegung und eine damit verbundene Dichtednderung des bestrahlten
Materials sein [108]. Die alleinigen PPR-Untersuchungen erlauben zunachst
keine Unterscheidung dieser verschiedenen Einflussfaktoren. Die Vorgange,
welche die Reflektivitaitsabnahme in den ersten Pikosekunden verursachen,
werden daher in den Abschnitten .3 und f.4 mittels PPE-Messungen und
einer hydrodynamischen Simulation weiter analysiert.

100 ps bis 1ns: Zu langeren Zeiten von einigen 100 ps, kehrt die Reflek-
tivitat bei der 0,75-fachen Schwellfluenz auf ihren Ursprungswert zurtick
(Bilder 5.5 und f.4). Hier findet keine Ablation statt und es kann angenom-
men werden, dass die elektronischen und thermischen Vorgdnge, wie das
Aufschmelzen des Materials, zu keiner irreversiblen Materialmodifikation
fiihren - die Elektronen sind auf dieser Zeitskala wieder relaxiert und das
Metall auf Raumtemperatur abgekiihlt.

Bei den beiden Fluenzen > F;;, lassen sich hingegen irreversible Materi-
almodifikationen beobachten. Ab einer Verzogerungszeit von etwa 100 ps
nimmt die Reflektivitit wieder zu und erreicht Werte nahe des Ursprungs-
wertes von AR/R = 0 (Bild .4). In Bild 5.5 kann ab diesem Zeitpunkt die
Ausbildung von Ringsystemen beobachtet werden. Fiir die hohere Fluenz
von 2,5F;, ist dieser Effekt aufgrund des groferen Spotdurchmessers

100 ps 200 ps 300 ps 500 ps I ns

0,75 F,,

1,3F,

L

e - ® @

Bild 5.5: PPR-Aufnahmen im Zeitintervall Az = 100 ps bis 1 ns von Aluminium bearbeitet mit
einem ultrakurzen Laserpuls (7 = 680fs, A = 1056nm) bei verschiedenen Fluenzen um die

Ablationsschwelle F};, = 0,60]/cm?.

235 Fm/'
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Bild 5.6: Aus Bild F.§ und Bild f.4 ermittelte Ordnung m der Interferenzringe und daraus
berechnete Aufwdlbhdhe h.

deutlicher ausgepragt. In Bild F.4 spiegeln sich diese Ringsysteme als
oszillierendes Reflektivitdtssignal wieder, welches durch eine exponentiell
abgeschwachte Sinusfunktion beschrieben werden kann (Fit (2) in Bild f.4).
Bei den Ringsystemen handelt es sich um Newtonringe [137], welche durch
Interferenz von reflektierter Strahlung an einer sich ablésenden gewdlbten
Spallationsfront und der darunter liegenden Substratoberflache entstehen
(Abschnitt p.1.2]) [1d]. Anhand der Ordnung m der Interferenzringe (Bild .4)
kann die Aufwolbhohe der Spallationsschicht als 7 = mA /(2n) abgeschatzt
werden (Bild .6). Die Variable 7 ist dabei der Brechungsindex des Mediums
zwischen Substrat und Spallationsfilm, welcher in erster Naherung als 1
angenommen wird, da im Zwischenraum zwischen Substrat und Spallations-
schicht Vakuum vermutet wird [72]]. Es ergibt sich eine Aufwolbgeschwindig-
keit von v = h/At = 750nm /500 ps = 1500 m/s, was sich gut mit den in [72]
simulierten Geschwindigkeiten zwischen 1250 und 1750 m/s deckt. Ab einer
Nanosekunde wird die Dichte der Newtonringe zu grof3, um einzelne Ringe
auflosen zu konnen. Die lineare Anpassungsfunktion in Bild .6, weist eine
zeitliche Standardabweichung in der Bestimmung des Zeitpunktes bei dem
m = 0 und daher # = 0nm ist von At = 27 ps auf. Dies deutet darauf hin, dass
der Spallationsprozess innerhalb von 27 ps nach dem Pulsauftreffen startet.
5ns bis 10 ps: Bei einer Verzogerungszeit von 20 ns entstehen in Bild F.7
dunkle Punkte am Rand des Spots. Diese breiten sich bis zu einer Verzo-
gerungszeit von 1 ps in radialer Richtung (=~ 30 pm) aus. Die Bildung von
Beugungsmustern um die Punkte herum bei Ar = 1 ps in Bild [.7) deutet
darauf hin, dass diese den Fokus des Objektivs verlassen und dass sie
sich somit auch in vertikaler Richtung bewegen. Die Punkte stellen aus
dem Aluminium herausgeloste Partikel dar, welche durch das Zerbersten
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Bild 5.7: PPR-Aufnahmen im Zeitintervall Az = 5ns bis 10 ps von Aluminium bearbeitet mit
einem ultrakurzen Laserpuls (7 = 680fs, A = 1056nm) bei verschiedenen Fluenzen um die
Ablationsschwelle £y, = 0,60]/cm?.

des Spallationsfilmes entstehen. Es findet somit der eigentliche Abtrag des
bestrahlten Materials statt. Nach 10 ps haben die Partikel den beobachtbaren
Bereich verlassen und der finale Ablationszustand ist erreicht.

Die Methode der PPR eignet sich also, um mechanische Prozesse wahrend
des Materialabtrags zu vermessen und zu identifizieren. Newtonringe,
welche sich auf'einer Zeitskala von 100 ps ausbilden, konnen dem Aufwolben
einer Spallationsschicht mit einem Startzeitpunkt nahe des Zeitnullpunktes
(At < 27ps) und einer Geschwindigkeit von 1500 m/s zugeordnet werden.
Der eigentliche Materialabtrag durch das Auslosen von Partikeln wird
auf einer Nano- bis Mikrosekundenzeitskala beobachtet. Zur Erkldarung
ultraschneller Reflektivitatsinderungen in den ersten Pikosekunden nach
dem Pulsauftreffen und zur genaueren Bestimmung des mechanischen
Materialverhaltens in diesem Zeitbereich, welches potentiell mit verant-
wortlich fiir die Reflektivititsinderungen ist, bedarf es jedoch weiterer
Untersuchungen. Auf diese wird in den folgenden Abschnitten weiter
eingegangen.
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5.3 Ermittlung transienter optischer Kenngrof3en
mittels Pump-Probe-Ellipsometrie

5.3.1 Transienter komplexer Brechungsindex von
laserbestrahltem Aluminium

Wie in Abschnitt p.3 erldutert, bietet die Methode der Pump-Probe-Ellipso-
metrie die Moglichkeit, Absolutwerte des transienten komplexen Brechungs-
indexes N = n—ik zu messen. Dies liefert zusatzliche zu den PPR-Messungen
der zeitaufgelosten relativen Reflektivitit aus dem vorangegangenen Ab-
schnitt Informationen tiber beispielsweise die absolute Absorption A oder
die optische Eindringtiefe d,,,. In Bild 5.8 sind PPE-Messwerte des komple-
xen Brechungsindexes von laserbestrahltem Aluminium abgebildet. Analog
zum vorangehenden Abschnitt sind drei Fluenzen bei 0,75-facher, 1,3-
facher und 2,5-facher Schwellfluenz ausgewahlt.

Um den zeitlichen Nullpunkt lasst sich ein Anstieg des Realteils n verzeich-
nen. Dieser startet bei den Fluenzen von 0,75 F;;,, und 1,3 F};,, bei etwa 1y ~
—300 fs und bei der Fluenz von 2,5 F};, bei 7y ~ —1 ps (obere VergrofSerung
in Bild F.§). Dies deckt sich nahezu mit den in Abschnitt f.2 ermittelten
Startzeitpunkten des Anstiegs der relativen Reflektivitdt von 7y = —400fs
(0,75Fpy), to = —530fs (1,3 F;,) und 19 = —1,2 ps (2,5 F;;,). Der Anstieg ist
jeweils bei hoheren Fluenzen starker ausgepragt. Fiir die niedrigste Fluenz
von 0,75 F;;,, steigt n innerhalb der ersten zwei Pikosekunden vom Initialwert
n = 0,75 auf einen bis zur Verzégerungszeit von ~ 20 ps konstanten Wert
von n = 0,9. Bei den hoheren Fluenzen steigt n auf n = 1,0 (1,3F;;,)
beziehungsweise n = 1,2 (2,5 Fy,,).

Der Imaginarteil k fallt vom Zeitpunkt 7p = —1 ps (untere VergrofRerung in
Bild .8) kontinuierlich auf ein lokales Minimum von k = 4,8 (0,75 Fy,), k =
4.0 (1,3 F,) beziehungsweise k = 2,6 (2,5 F;;,,) nach einer Verzogerungszeit
von At ~ 7 ps.

Dieser initiale Anstieg von n beziehungsweise Abfall von k¥ kann durch
elektronische Anregungen, durch das Aufheizen und dadurch stattfindende
Phasentibergdnge oder durch mechanische Verformung des Materials verur-
sacht werden. Im Folgenden werden diese drei Einflussfaktoren diskutiert.
Anregung von Elektronen: Wie in Abschnitt beschrieben, fiihrt die
Absorption des einfallenden Bearbeitungspulses durch freie Elektronen im
Material zum einen zu deren thermischer Anregung. Zum anderen kénnen
gebundene Elektronen aus niedrigeren Bandern angehoben werden. Bei ent-
sprechender Wahl der Abtastwellenldnge konnen diese Prozesse in den ge-
messenen optischen Kenngrofden abgebildet sein. Um zu veranschaulichen,

84



5.3 Ermittlung transienter optischer KenngréfSen mittels Pump-Probe-Ellipsometrie

F, -087J/cm?
12 po— ——075F, /—o—13 £, /——15 F,
l‘ W J ~—75 um neben Spot/ @ SpecEl/ @ Rakic
O il YRR ' ]
| fliissiges Al f(f: (:\'\ -
(5 o — "
08 L. ~ ! =)
20 r<oR
N I [
% 4.2 0 2 4
815 . :
R
wn
an
E :
3 "le == ) Al
: - = \D——L"]- 0 .
& I o fB=0m0RIONEF, N\t DD’DDDU,},.DUDU\D m\:uﬂ’ /l:ld-'-‘ a
0,5 | B —
0,0 ' s ' ' s NN
P
6 L @ i _
» a—n—(;-nronm%’ """"" -
~= H
= 5 i \800n.0—0—0—0—0—0——p——~0- -
8 N s 1
S . | ; i
£ 4 o A Lo 0m0m0m 000 -
8 I e l%
=
g 3
S P . 4 ‘AA§ B
:i lgﬂsa‘*é% 3 AL
£ 2H boh flissiges Al
Z G R ki
89 \% ""tIT 5,0
3 Ao, Toe ]
» S
0 I S S—r—— . . e N
-20 -10 0 10 20 30 100 1000 OO

Zeit [ps]

Bild 5.8: N = n—ik von laserbestrahltem Al (Pump: 4z = 1056nm, 7z = 680fs; Probe:
Agrin = 528 nm, Ty, = 540fs; Fy, = 0,87 J/cm?). Referenzwerte von identischer Probe mittels
kommerziellem Ellipsometer Ocean Optics “SpecE12000” und aus Literatur von Raki¢ et al.
[22]. Werte fur fliissiges Al von Akashev et al. [170]. PPE-Werte in finalem Zustand fiir Ar > 1s.

wie sich elektronische Prozesse im Messsignal darstellen und um somit
abschiatzen zu konnen, ob das Messsignal von Aluminium durch diese
elektronischen Prozesse gepragt ist, sind in Bild f.d PPE-Messreihen von
laserbestrahltem Kupfer prasentiert. Kupfer weist bei =~ 2 eV unterhalb der
Fermikante eine d-Band-Kante auf, was die Beobachtung von elektroni-
schen Umlagerungen mit einer Abtastwellenldnge von 528 nm (2,35eV)
ermoglicht (Abschnitt p.1.2). Fir alle drei Fluenzen unter- und oberhalb
der Ablationsschwellfluenz lassen sich in den Cu-Messreihen innerhalb der
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Bild 5.9: Transienter komplexer Brechungsindex N = n—ik von laserbestrahltem Cu (Pump:
Mr = 1056nm, 7r = 680fs; Probe: Ag.y, = 528nm, 7y, = 540fs; Fy, = 2,2]/cm?).
Referenzwerte von identischer Probe mittels kommerziellem Ellipsometer Ocean Optics
“SpecEl2000” und aus der Literatur [22, bd]. PPE-Werte in finalem Zustand (Ar > 1s) bei o
aufgetragen.

ersten 10 ps schnell steigende und daraufthin wieder fallende n- und k-Werte
beobachten. Zeitgleich zum Pulsauftreffen steigen die n-Werte zunachst
vom Initialwert n» = 1,0 auf bis zu n = 3,2 fir die 2,5-fache Fluenz nach
ca. 1 ps und fallen nach ca. 10 ps wieder auf den Initialwert ab. Der k-Wert
steigt analog von k = 2,4 auf bis zu k = 4,0, wobei der folgende Abfall
bei der hochsten Fluenz auf einen Wert von k = 1,0 nach 10ps fir die
2,5-fache Fluenz erfolgt. Wie in Abschnitt und durch Winter et al. in
[38] erklart, wird der schnelle Anstieg der optischen Kenngréf3en durch die
optische Anregung von freien Elektronen sowie die thermische Anregung
von gebundenen d-Band-Elektronen iiber die Fermikante verursacht und
der Abfall durch deren Relaxation.

Die Messdaten des laserbestrahlten Aluminiums in Bild F.§ zeigen ein
solches Verhalten jedoch nicht. Es kann kein Anstieg und Abfall des Real-
oder Imaginadrteils des komplexen Brechungsindexes gemessen werden,
welcher mit der Zeitskala der Anregung und Relaxation von Elektronen tiber-
einstimmt. Es kann daher davon ausgegangen werden, dass die Messwerte
nicht von elektronischen Umlagerungen dominiert sind.

Aufheizen und Phaseniiberginge: Um zu {iberpriifen, ob die Anderung
von N in den ersten Pikosekunden durch das Autheizen und Aufschmelzen
des Materials verursacht werden kann, werden zunachst die Messwerte
bei der Fluenz von 0,75 F};,, analysiert. Bei dieser Fluenz knapp unterhalb
der Ablationsschwellfluenz findet keine Verdampfung statt [72] und es
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wird angenommen, dass das Al lediglich angeschmolzen wird. Wie im
vorhergehenden Abschnitt erwdhnt, findet der Anstieg von n auf n =
0,9 nach Ar ~ 1ps beziehungsweise der Abfall von k auf k = 4,8 nach
At =~ 5 ps statt. Diese Werte entsprechen nahezu den Werten fiir fliissiges
Aluminium von n; = 0,88 und k; = 5,08 [i7d]. Dies bedeutet, dass die
Anderungen von N bei der Fluenz von 0,75 F;,, mit dem Schmelzprozess
korreliert. Der Zeitpunkt des Schmelziibergangs kann als der Zeitpunkt
angenommen werden, zu dem n; und k; erreicht werden, was nach ca.
1 ps der Fall ist (Bild E.8). Diese Zeit ist kiirzer als die von Kandyla et al.
in [67] veroffentlichte Zeit von 2 ps. Wie in Abschnitt beschrieben,
arbeiteten Kandyla et al. jedoch bei der 4-fachen Schmelz-Schwellfluenz
und definierten den Schmelzzeitpunkt zu der Zeit, wenn das Material
nach der Bestrahlung einen tempordaren Gleichgewichtszustand erreicht
hatte. Der eigentliche Schmelzvorgang sollte jedoch vor diesem Zeitpunkt
stattgefunden haben, was den im Vergleich zu den hier durchgefithrten
Experimenten spateren Schmelzzeitpunkt erklaren kann.

Bei den Fluenzen oberhalb der Ablationsschwelle steigen die n-Werte weiter
an, beziehungsweise fallen die k-Werte weiter ab (bei 1,3 F, nach 10ps
n=1,0 und k = 4,0). Hier Giberschreitet die Temperatur im Aluminium die
Schmelztemperatur (933 K) bis an oder iber den Siedepunkt (2743 K).

Die Anderungen in n und k kénnen demnach durch den Aufheiz- und
Schmelzvorgang des Gitters verursacht werden.

Mechanische Verformung: Es bleibt weiterhin zu tberpriifen, ob sich
eine ultraschnelle mechanische Verformung des Materials in den ersten
Pikosekunden nach dem Pulsauftreffen auf das Messergebnis auswirkt. Dazu
werden in den folgenden zwei Abschnitten die transiente optische Ein-
dringtiefe des Aluminiums untersucht sowie Hydrodynamiksimulationen
vorgestellt, welche die mechanische Bewegung abbilden.

5.3.2 Zeitlich aufgeloster Verlauf der optischen Eindringtiefe
und der Absorption

Die optische Eindringtiefe d,,, kann nach Gleichung (k.3) aus dem Imagi-
narteil k des komplexen Brechungsindexes berechnet werden. Ebenso kann
aus dem transienten komplexen Brechungsindex N die Absorption A des
bestrahlten Materials als A = 1 —R—T — S ermittelt werden. Dabei berechnet
sich die Reflektion R nach Gleichung (2a2), die Transmission T ist bei
metallischen Vollmaterialien der Dicke d > d,,, fiir Strahlung im sichtbaren
Wellenldngenbereich 7' = 0 und die Streuung wird an polierten Oberflachen
vernachlassigt (S = 0). Dass auch im Verlauf des Abtragsprozesses auf der
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Bild 5.10: Transiente optische Eindringtiefe d,,; und Absorption A von laserbestrahltem Al
(Pump: A4z = 1056 nm, 7z = 680fs; Probe: Ay, = 528 nm, 7y, = 540fs; Fyy =0, 87]/cm?).

untersuchten ultrakurzen Zeitskala keine messbare Streuung auftritt, wurde
verifiziert, indem PPE-Messreihen mit komplett ge6ffneter Objektivapertur
(NA = 0,42) und bis auf NA = 0,15 geschlossener Apertur durchgefiihrt
wurden, welche keine signifikanten Abweichungen aufwiesen.

Die optische Eindringtiefe d,,, ist fiir die in den vorangegangenen Abschnit-
ten analysierten Fluenzen unter- und oberhalb der Ablationsschwellfluenz
im linken Teil von Bild dargestellt. Die transiente Absorption ist im
rechten Teil von Bild dargestellt.

Nach dem Zeitnullpunkt ergibt sich fiir alle Fluenzen ein ansteigendes d,,.
Nach 10ps ist dieses fiir die 0,75-fache Schwellfluenz von d,, = 7,5nm
auf ~ 8,5 nm angestiegen, fiir die 2,5-fache Schwellfluenz auf d,,;, = 17nm.
Mit der zunehmenden optischen Eindringtiefe geht auch eine Zunahme der
Absorption A des bestrahlten Al einher (Bild rechts). Die Absorption
steigt im gleichen Zeitintervall von 10 ps vom Ursprungswert A = 9% auf
A =14% (0,75 F,;,,) beziehungsweise auf A = 35% (2,5 Fy;,) an.

Die sich in den ersten Pikosekunden nach dem Pulsauftreffen erhéhende
Absorption bedeutet, dass sich die Reflektion R an der Grenzfliche vermin-
dert hat (A = 1 — R). Dies kann durch einen geringeren Brechungsindex-
unterschied vpm bestrahlten Al zur umgebenden Luft erklart werden (Ab-
schnitt .1.1) Dieser kann durch eine Verdiinnung des bestrahlten Materials
bedingt sein. Die gemessene erhohte optische Eindringtiefe d,,; bedeutet
zudem, dass die absorbierte Strahlung weiter ins Material eindringen kann,
was ein weiteres Indiz fiir eine Verdiinnung des bestrahlten Al darstellt.
Die gemessenen ellipsometrischen Kenngréfien geben demnach Hinweise
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Simulation des Abtragsprozesses mittels experimentell validiertem
Hydrodynamik-Modell

auf eine ultraschnelle Expansion des bestrahlten Materials, welche mit dem
Pulsauftreffen des Bearbeitungspulses startet (siehe 7y aus Abschnitt f.3.1)
und zu einer Verdiinnung des Materials in den folgenden Pikosekunden
fithrt. Diese Interpretation deckt sich mit Erkenntnissen zu laserbestrahltem
Kupfer, nach welchen mittels einer FEM-Simulation ebenfalls auf eine ultra-
schnelle mit dem Pulsauftreffen startende Verdiinnung geschlossen werden
konnte [38].

Nach etwa 400 ps fallen d,,,, und A bei der 0,75-fachen Schwellfluenz wieder
auf den Ursprungswert zuriick, welchen sie auch im finalen Zustand aufwei-
sen (Bild F.1d). Bereits die PPR-Messungen in Abschnitt .2 liesen erkennen,
dass sich das Material bei der Fluenz unterhalb der Schwellfluenz nach
400 ps wieder seine Initialwerte erreicht. Sowohl die PPR-Bilder als auch
die PPE-Daten zeigen also bei der 0,75-fachen Schwellfluenz keine finalen
Materialmodifikationen. Ein bleibendes Aufwélben (“swelling”) wie es von
Savolainen et al. beobachtet wurde [i71], kann mit den hier angewandten
optischen Messmethoden nicht beobachtet werden. Die auf die Initialwerte
zuriickkehrenden optischen Kenngrofden lassen hingegen darauf schliefden,
dass das abgekiihlte Al wieder die Dichte des unbestrahlten Al aufweist.

Bei den beiden Fluenzen oberhalb F;, zeigen die d, ;- und die A-Werte ein
oszillierendes Verhalten, was durch Interferenzeffekte im ellipsometrischen
Messsignal an sich bildenden Spallationsschichten verursacht werden kann.
Das mechanische Materialverhalten, also dessen Expansion und die damit
einhergehende Verdiinnung, kann detaillierter mittels hydrodynamischer
Simulationen studiert werden. Entsprechende Simulationen werden im fol-
genden Abschnitt prasentiert.

5.4 Simulation des Abtragsprozesses mittels
experimentell validiertem Hydrodynamik-Modell

Im Folgenden werden Ergebnisse der in Abschnitt beschriebenen
hydrodynamischen Simulation vorgestellt. Sie erlaubt die Bewegung des
bestrahlten Al im Detail zu studieren und Parameter, wie die Elektron-
und die Gittertemperatur, welche nicht direkt messbar sind, nach den in
Abschnitt erlauterten Modellen zu berechnen.

Die simulierten Daten wurden dabei mit den experimentellen PPE-Daten
abgeglichen, um das hydrodynamische Modell zu validieren. Dabei wurde
darauf geachtet, dass sowohl die Initialwerte (n,k fir At < 0ps), als auch
die Amplituden (n,k fir At = 2ps und Ar = 20ps) und auch die Abfall-
und Anstiegszeiten tibereinstimmen. Beide Datensdtze sind zusammen in
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Bild 5.1: Abgleich von experimentell gemessenen und aus hydrodynamischer Simulation
errechneten Werten des komplexen Brechungsindexes N = n — ik von laserbestrahltem Al
(Pump: A,z = 1056nm, 7z = 680fs; Probe: Ag, = 528 nm, 7y, = 540fs; Fyy =0, 87]/cm?).

Bild aufgetragen. Die dargestellten simulierten Werte beziehen sich
dabei auf Mittelwerte der optischen Kenngrof3e tiber eine Materialtiefe von
der noch festen oder fliissigen Oberflache bis zu der Tiefe, in der die ein-
gestrahlte Intensitit bei jedem entsprechenden Zeitpunkt auf das e ~!-fache
abgefallen ist. Fiir den Realteil n bildet die Simulation die experimentellen
Daten fiir alle drei untersuchten Fluenzen mit hoher Genauigkeit nach.
Sowohl der Startwert (n = 0,75) als auch die Anstiegszeiten zwischen 1 ps
(2,5F;,) und 2ps (0,75 Fy,) und auch die Héhe des Anstiegs auf ein nach
At = 3 ps temporar konstantes Niveau von zum Beispiel n = 1 bei der 1,3-
fachen Schwellfluenz stimmen iiberein. Auch die kurzzeitige Uberhéhung
von n bei der 2,5-fachen Schwellfluenz um den Nullzeitpunkt auf einen
Wert von n = 1,25, welcher durch einen Anstieg der Elektron-Phonon-
Stof¥frequenz verursacht wird [172], wird von der Simulation wiedergegeben.
Fir den Imaginarteil & stimmen ebenfalls der Startwert (k = 5,5) sowie
far 0,75F, die Abfallzeit (5ps) und das Niveau des Abfalls (k = 4,8)
tiberein. Bei den beiden hoheren Fluenzen lassen sich hingegen signifikante
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Abweichungen in den Abfallzeiten und Abfallamplituden feststellen. Im
Vergleich zur Simulation fallen die PPE-Daten iiber einen ldngeren Zeitraum
(fur 2,5F,: Experiment 10 ps, Simulation 2 ps) und auf niedrigere Werte
ab (fir 2,5F), und 10ps: Experiment k = 2,6, Simulation & = 3,9). Ein
Grund hierfir wird darin vermutet, dass in den simulierten Werten von N
die Gasphase tiber der Materialoberflache aktuell nicht mit einbezogen wird.
Eine Berticksichtigung wiirde zu einer weiter verringerten Absorption und
somit zu einem niedrigeren Imaginarteil k bei langeren Verzégerungszeiten
fiihren.

Die erzielte Ubereinstimmung zwischen simulierten und experimentell ge-
messenen Werten von n im gesamten Fluenzbereich und « bei niedrigen Flu-
enzen zeigt, dass das verwendete hydrodynamische Modell auf realistischen
Annahmen beruht und die physikalischen Prozesse bei der Lasermaterial-
bearbeitung hinreichend genau wiedergibt.

Aus der Simulation ergeben sich mit dem Pulsauftreffen steigende Elektro-
nentemperaturen 7,. Diese erreichen nach 1 ps maximale Werte von 7, =
10kK fur 0,75 F,,, T, = 15kK fiir 1,3 F,, und T, = 30kK fir 2,5 F,;, (Bild 512,
durchgezogene Linien). Bei Ar > 1 ps fallen die Elektronentemperaturen ab,
da die Elektronen ihre Energie ans Gitter tibertragen (Abschnitt p.1.2). Die
Gittertemperaturen 7; (Bild F.12, gestrichelte Linien) steigen und erreichen
die Schmelztemperatur von 7y = 933 K noch wahrend der Pulseinkopplung
bei At < 1 ps. Dies deutet auf einen ultraschnellen Schmelzvorgang hin, wie

30

T, T,[kK]

i

Zeit [ps]

Bild 5.12: Elektron- und Gittertemperatur (7, und 7;) von laserbestrahltem Al in einer Tiefe
von 1 nm unter der urspriinglichen Materialoberflache (Pump: A;z = 1056 nm, 75z = 680fs;
Fypy = 0,87]/cm?).
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er von Guo et al. [66] auf einer 500 fs-Zeitskala beobachtet wurde. Guo
et al. schlussfolgerten daraufhin, dass es sich aufgrund der kurzen Zeit,
welche kiirzer als die Elektron-Phonon-Kopplungszeit sei, um einen nicht-
thermischen Schmelzvorgang handeln miisse. Die Simulationen in Bild
zeigen jedoch, dass sich das Gitter bereits innerhalb der beobachteten 500 fs
auf die Schmelztemperatur aufheizt. Demnach kann es sich auch bei dem
ultraschnellen Schmelzvorgang um thermisches Schmelzen handeln.

Bei der mittleren Fluenz von 1,3 F;, erreicht das Gitter nach etwa 4 ps
die Verdampfungstemperatur von 7y = 2743 K, iiberschreitet diese jedoch
nicht und verbleibt in den folgenden Pikosekunden auf einem Niveau knapp
unterhalb 7y. Die verwendete Pulsenergie geniigt offenbar, das Material
auf die Verdampfungstemperatur aufzuheizen, liefert aber nicht die Ver-
dampfungsenthalpie, welche zum Uberschreiten der Verdampfungstempe-
ratur notwendig ist. Bei der 2,5-fachen Schwellfluenz wird 7y nach ~ 1 ps
tiberschritten und eine maximale Gittertemperatur von 4500 K nach 5 ps
erreicht. Die Thermalisierungszeit 7,_,;, - also die Zeit bis Elektron- und
Gittertemperatur im Gleichgewicht sind - betragt fiir die niedrigste Fluenz
4 ps. Dies entspricht nahezu dem Wert von 7,_,, = 2 — 3 ps, welcher von
Anisimov et al. in [43] publiziert wurde. Mit grof3er werdender Fluenz nimmt
Te—ph auf 6 ps (1,3 F;,) beziehungsweise 15 ps (2,5 Fy,,) zu.

Die Materialverformung nach dem Auftreffen des Bearbeitungspulses ist in
Bild 5.13 anhand der sich aus der Simulation ergebenden transienten Dichte
des Aluminiums veranschaulicht. Die Dichte ist dabei als Falschfarbe tiber
der Tiefe z und der Verzogerungszeit Ar aufgetragen. Die Oberflache der
Al-Probe befindet sich bei z = 0. Das Intensitditsmaximum des Laserpulses
ist bei At = 0ps zentriert. Der initialen Dichte von 2,7 g/cm? ist die Farbe
rot zugeordnet (siehe Farbskala in Bild ). Die Fluenzen sind erneut bei
0,75 Fpy, 1,3 Fy und 2,5 F, gewahlt.

Aus Bild geht hervor, dass die Absorption des Laserpulses und das damit
verbundene Aufheizen des Elektronen- und des Gittersystems (Abschnitt
und Bild ) beziehungsweise der sich dadurch aufbauende Druck zu
einer ultraschnellen Expansion des bestrahlten Volumens fiithrt. Die Verdiin-
nung und Expansion des Al startet bei allen Fluenzen ohne erkennbaren
zeitlichen Versatz (Ar < 1ps, Bild unten rechts) mit dem Auftreffen
des Bearbeitungspulses. Bei der 2,5-fachen Schwellfluenz kann zudem die
Bildung der Gasphase beobachtet werden (blauer Bereich in den unteren
beiden Bildern in Bild ). Zudem breitet sich bei allen Fluenzen vom
zeitlichen Nullpunkt an eine Front aus verdichtetem Material mit einer Ge-
schwindigkeit von ~ 6500 m/s - welche im Modell als Schallgeschwindigkeit
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fir Longitudinalwellen in Al [70] implementiert ist — ins Materialinnere
aus. Wie in Abschnitt beschrieben, verldsst die Schallwelle somit das
bestrahlte Volumen nach einer Zeit von 14 ps. Der 680 fs lange Laserpuls
generiert somit einen Zustand des Druckeinschlusses - die Energie wird
schneller ins Material eingebracht als sie sich in Form einer Druckwelle
aus dem bestrahlten Volumen entfernen kann. Der generierte Druck in
der Verdichtungsfront und die damit einhergehende Verdiinnung des dar-
tiber liegenden Materials fithren zu Spannungen im Aluminium, was als
Ursache fiir das Auseinanderreifden des dariiber liegenden geschmolzenen
Materials gesehen wird [58]. Es bilden sich Spallationsschichten, welche
sich ab einem Zeitpunkt von etwa 40 ps (0,75 F;;,) bis 80 ps (2,5 F;;,) vom
Substrat ablosen. Es fallt auf, dass auch bei der 0,75-fachen Ablations-
schwellfluenz (Bild oben links in Bild F.13) ein verdiinnter Spallationsfilm
vom Substrat abgeldst wird und nach 100 ps etwa 20 nm Materialabtrag
verursacht. Bei dieser Fluenz unterhalb der Ablationsschwellfluenz wurde
experimentell jedoch kein Abtrag beobachtet. Dies kann zum einen daran
liegen, dass die Tiefe des Abtrags im Bereich der Oberflichenrauigkeit des

400 13F,,
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Zeit [ps] Zeit [ps]
100 3,0
25 F,, 2,7
2,4

z [nm]
"
Dichte [g/cm?]

0 20 40 60 80 100 -5 0 5 10
Zeit [ps] Zeit [ps]

Bild 5.13: Transiente Dichte von laserbestrahltem Al (Pump: ;g = 1056nm, 7;r = 680fs)
fiir Fluenzen Fy unter- und oberhalb von F;,. = 0,87]/cm?. Rechts unten: vergroferter
Ausschnitt des Zeitintervalls um Az = 0 ps des linken unteren Bildes.
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Aluminiumsubstrats liegt und der Abtrag zwar auch im Experiment stattfin-
det, aber nicht detektiert werden kann. Weiterhin besteht die Mdglichkeit,
dass sich auch im Experiment bei 0,75F;,, zundchst ein Spallationsfilm
bildet, welcher jedoch nicht geniigend kinetische Energie besitzt, um sich
final vom Substrat zu 16sen und daher im Prozessverlauf wieder auf das Sub-
strat zuriickfallt. Auf einer Zeitskala bis = 400 ps wird auch im Experiment
ein vom Initialwert abweichender komplexer Brechungsindex gemessen
(Bild ES]), was durch die entstandene Spallationsschicht bedingt sein kann.
Zu langeren Zeiten (> 400ps) erreicht der komplexe Brechungsindex in
Bild @ wieder seinen Initialwert, was das Zurtickfallen der Schicht bedeuten
konnte. Diese Zeiten werden in der Simulation jedoch nicht mehr dargestellt.
Als weiterer Erklarungsansatz fiir das Auftreten einer Spallationsschicht
unterhalb der Ablationsschwellfluenz lasst sich anfiihren, dass im Simulati-
onsmodell das umgebendes Medium Vakuum ist, wahrend die Experimente
an Luft durchgefithrt wurden. Der dem Abtrag entgegenwirkende Luftdruck
kann dazu fithren, dass die Ablationsschwellfluenz steigt [173] und somit F},,
fir den in Vakuum simulierten Abtrag niedriger liegt.

Bei der niedrigsten Fluenz geschieht die Aufw6lbung am langsamsten, so
dass nach 10 ps eine Héhe von ~ 15nm erreicht wird (v = 1500 m/s). Bei
der hochsten Fluenz von 2,5 F;, betragt die Ausdehnung der noch fliissigen
Materialoberfliche zu diesem Zeitpunkt bereits ~ 20 nm, was einer Aufwol-
bungsgeschwindigkeit von 2000 m/s entspricht. Diese Geschwindigkeiten
stimmen mit der in Abschnitt @ abgeschadtzten Aufwolbungsgeschwin-
digkeit von ~ 1500 m/s tberein. Dies ist zum einen ein weiteres Indiz
fir die Verldsslichkeit des Simulationsmodells. Zum anderen zeigen die
Simulationen, dass die gemessenen optischen Parameter mit einer ultra-
schnellen Materialaufwolbung in Einklang stehen. Dies deckt sich mit Simu-
lationen der Laserablation von Cu [38] und Al [102], bei denen ebenfalls
eine ultraschnelle Materialexpansion zur experimentellen Validierung der
Simulationsdaten berticksichtigt wurde.
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Materialeigenschaften auf die
Metallbearbeitung mit Laserdoppelpulsen

Im vorangegangenen Kapitel § wurde das optische und mechanische Material-
verhalten von Aluminium wahrend und nach der Bestrahlung mit einem
ultrakurzen Laserpuls analysiert. In dem nun folgenden Kapitel wird un-
tersucht, wie sich die Abtragstiefe dndert, wenn ein zweiter Puls mit einer
ultrakurzen zeitlichen Verzogerung auf das angeregte Material fokussiert
wird. Es soll geklart werden, ob sich durch die Vorkonditionierung des Mate-
rials durch den ersten Puls die Abtragseffizienz steigern lasst und inwieweit
sich Effizienzanderungen bei Doppelpulsversuchen durch die beobachteten
optischen und mechanischen Materialmodifikationen erkldren lassen. Aus
der Literatur ist bekannt, dass bei einer Bearbeitungsfluenz des ersten
Pulses der Doppelpulssequenz oberhalb der Ablationsschwellfluenz eine
Partikel- oder Plasmawolke iiber der Bearbeitungsstelle entsteht, welche
den zweiten Puls der Sequenz abschirmt und so die Abtragseffizienz
mindert [ig] (Abschnitt B.2.2). Daher werden in dieser Arbeit erstmals
auch Experimente durchgefiihrt, in welchen der erste Puls eine Fluenz
unterhalb der Ablationsschwellfluenz aufweist, wodurch eine Partikel- und
Plasmabildung umgangen wird.

6.1 Aufbau zur Erzeugung von Laserdoppelpulsen

6.11 Michelson-Interferometer

Zur Erzeugung der Laserdoppelpulse mit ultrakurzem Zeitabstand von
< 1ns wurde ein Aufbau in Michelson-Interferometer-Anordnung errich-
tet, wie er in Bild skizziert ist. Der einfallende Einzelpuls wurde in
einem polarisierenden Strahlteilerwiirfel (PST) in zwei Teile aufgespalten.
Das Aufspaltungsverhdltnis konnte dabei {iber ein vorangestelltes dreh-
bares Halbwellenpldttchen (A /2) eingestellt werden. Beide Teilpulse trafen
nach Verlassen des PST auf einen Spiegel, welcher sie zuriick in den
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Bild 6.1: Michelson-Interferometer zur Erzeugung von Laserdoppelpulsen mit ultrakurzem
Pulsabstand (A/2: Halbwellenplattchen (drehbar), A/4: Viertelwellenplattchen (drehbar),
PST: polarisierender Strahlteilerwiirfel).

PST reflektierte. Aufderdem durchliefen die Teilpulse vor und nach der
Reflektion ein drehbares Viertelwellenplattchen (A/4). Beim zweimaligen
Durchlauf des A/2-Plittchens wird die Polarisation des Pulses je nach
Ausrichtung des Pldttchens zwischen 0° und 90° gedreht, was den Grad
der Auslenkung oder Transmission am PST nach der Reflektion bestimmt.
Der Strahlengang des ersten Teilpulses hatte eine fixe Wegldange, wahrend
die Wegliange des zweiten Teilpulses mittels einer 30 cm langen optischen
Verzogerungsstrecke (PImicos, “LS-180”) variabel eingestellt werden konnte.
Zwischen den Doppelpulsen konnten so Verzogerungszeiten von At =
—0,8 ns bis A7 = 1,0 ns eingestellt werden. Im PST wurden die Strahlengdnge
abschliefRend wieder tiberlagert.

Die Doppelpulseinheit wurde in den PPE-Aufbau integriert (Bild [.1),
was die Durchfithrung von Doppelpuls- und PPE-Messungen unter ein-
heitlichen Versuchsparametern erméglichte. Die optischen Materialeigen-
schaften, welche die Laser-Materie-Wechselwirkung eines zweiten Pulses
bestimmen, wurden mittels PPE stets mit Probe-Pulsen im griinen Wellen-
langenbereich (A4, = 528 nm) durchgefiihrt (Kapitel §). Dementsprechend
musste auch fiir die Doppelpulsversuche eine Wellenlinge von Ay, =
528 nm verwendet werden.

Zur Interpretation der Doppelpulsversuche wurden PPE-Experimente bei
der gleichen Pump- und Probe-Wellenldnge von 528 nm durchgefiihrt. Die
so gewonnenen Messdaten spiegeln zum einen die Materialmodifikation
wieder, welche durch den ersten griinen Puls der Doppelpulssequenz in-
duziert wird. Zum anderen beschreiben sie die optischen Materialparameter
im griinen Wellenldangenbereich, welche die Laser-Materie-Wechselwirkung
des zweiten griinen Bearbeitungspulses der Doppelpulssequenz bestim-
men. Bei diesen Einwellenlangen-Messungen kann jedoch Streulicht des
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Pump-Pulses, welches in Richtung des CCD-Sensors emittiert wird, nicht
durch einen Bandpassfilter spektral vom Probe-Puls getrennt werden und
verfalscht somit das Messergebnis. Um die Signalstarke im Verhaltnis zur
Streulichtintensitdt zu optimieren, wurden, wie in Abschnitt beschrie-
ben, Graufilter der Starke OD1,8 vor dem Objektiv angebracht, welche das
Streulicht und die Probe-Strahlung um einen Faktor 63 abschwachen. Um
die Ausleuchtung des CCD-Sensors zu erhalten, wurde zusatzlich die Probe-
Intensitat bei den Einwellenldngen-Messungen um denselben Faktor von 63
erhoht.

6.1.2 Kalibrierung von raumlicher und zeitlicher
Pulsiiberlagerung fiir Doppelpulsversuche

Zur Kalibrierung des zeitlichen Versatzes zwischen den Teilpulsen der Dop-
pelpulssequenz wurde auf die Pump-Probe-Funktionalitdt des PPE-Aufbaus
zuriickgegriffen. Analog zur zeitlichen Kalibrierung des PPE in Abschnitt
wurde in einem ersten Schritt eine Si-Probe ausschliefdlich mit dem
Teilpuls bestrahlt, welcher den Strahlengang fixer Weglange durchlduft
und so dessen zeitlicher Nullpunkt bestimmt (Bild links oben). In
einem zweiten Schritt wurde die Si-Probe ausschliellich mit dem Teilpuls
bearbeitet, welcher den Strahlengang mit variabler Weglange durchlauft.
Es wurde die Position der Verzogerungsachse ermittelt, an welcher der
Reflektionsanstieg identisch zum ersten Schritt stattfindet. Diese Position
wurde als Nullposition der Achse und als zeitlicher Nullpunkt des variabel

Zeitliche Kalibrierung Réumliche Justage
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Bild 6.2: Links: Zeitliche Kalibrierung des Doppelpulsversatzes tiber Reflektivitatsanderung
einer bestrahlten Si-Probe. Rechts: Rdumliche Justage der zwei Teilstrahlengdnge am Beispiel
von bearbeitetem Edelstahl.
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einstellbaren Teilpulses definiert. Die Genauigkeit des Verfahrens wird auf
At < 200fs abgeschdtzt. Ein Verfahren der Verzogerungsachse vom Null-
punkt bewirkt nun einen zeitlichen Versatz der Teilpulse zueinander, wie
es links unten in Bild @ fir At = 15 ps veranschaulicht ist. Nach dem
Auftreffen des ersten Pulses am Zeitnullpunkt ist eine zweite steigende
Flanke nach 15 ps messbar, welche durch das Auftreffen des zweiten Pulses
verursacht wird. Das Messsignal verbleibt hier nach dem Auftreffen des
zweiten Pulses bei AR/R = 1,1 wahrend AR/R nach dem Auftreffen nur
eines Pulses wieder auf den Ursprungswert zurtickfallt. Dies kann dadurch
begriindet sein, dass ein einzelner Puls lediglich Elektronen anregt, welche
nach 2 ps wieder relaxieren, wihrend die zusétzliche Bestrahlung der Probe
mit dem zweiten Puls einen Schmelzvorgang initiiert.

Die raumliche Justage - also die Einstellung der optimalen értlichen Uber-
lagerung der beiden Teilpulse - erfolgt ausschliellich tiber den Spiegel,
welcher auf der Verzogerungsachse montiert ist. Dieser Strahlengang wird so
angepasst, dass in der mikroskopischen Betrachtung eines Ablationskraters,
welcher durch beide Teilpulse gleichermafien erzeugt wurde, die Ablations-
rander der beiden Teilpulse nicht mehr zu unterscheiden sind (Bild @
rechts). Damit gewihrleistet ist, dass die riumliche Uberlagerung auch beim
Verfahren der Verzogerungsachse und des darauf montierten Spiegels erhal-
ten bleibt, darf beim Verfahren der Achse der Reflektionswinkel des darauf
montierten Spiegels nicht wesentlich beeinflusst werden. Es wurde daher
die verwendete Achse mit Nick- und Gierwinkeln von + 50 prad gewahlt, was
die Abweichung der riumlichen Uberlagerung iiber den Verfahrbereich der
Achse auf Ax < 2 pm begrenzte.

6.2 Doppelpulsversuche

6.2.1 Ermittlung der effektiven Energieeindringtiefe in
Aluminium

Die Energieeindringtiefe d.;; ist ein entscheidender Parameter bei der
Bestimmung der Abtragstiefe und der Ablationseffizienz. Eine Anderung
von d.¢¢ wirkt sich direkt auf das Abtragsverhalten aus (Abschnitt
Um eine im Vergleich zu Einzelpulsversuchen verdnderte Abtragstiefe bei
Doppelpulsexperimenten einem gednderten d, ;s zuordnen zu konnen und
um eine Abschdatzung vornehmen zu konnen, wie grofd die Anteile von
optischer und elektronischer Eindringtiefe (dopt und d,;) zu d.rr sind, wurde
dery fir Aluminium bestimmt. In Bild @ sind dazu die Ablationstiefen
Zapl, die sich nach der Bearbeitung des Al mit einem einzelnen Laserpuls
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Bild 6.3: Bestimmung der Energieeindringtiefe d, sy von Al durch Auftragung der Abtragstiefe
eines Einzelpulses (1 = 528 nm, 7 = 540 fs) und Datenanpassung nach Gleichung (£:21).

der Wellenldnge A = 528 nm und der Pulsdauer 7 = 540fs ergeben, fiir
verschiedene Fluenzen aufgetragen. Die Ermittlung von d,y erfolgt durch
Anpassung von Gleichung (g:21) an die Messpunkte und liefert d,.;r =
84,2+ 5,2 nm. Die optische Eindringtiefe von 7,5 nm betragt demnach ~ 9 %
der Energieeindringtiefe, wiahrend sich die elektronische Eindringtiefe d,;
demnach zu 76,7 nm ergibt. Die liber die Methode der Abtragstiefenbe-
stimmung ermittelte Ablationsschwellfluenz von Fy,, = 0,72 + 0,03 J/cm?
zeigt eine gute Ubereinstimmung mit der nach der Liu-Methode ermittelten
Schwellfluenz von F;, = 0,75]/cm?.

6.2.2 Transiente optische Eigenschaften induziert durch
ersten Puls

Mittels PPE-Experimenten kann die transiente optische Eindringtiefe und
die transiente Absorption des laserbestrahlten Al wahrend und nach der
Bestrahlung vermessen werden (Abschnitt f.3.2). So konnen Erkenntnisse
dariiber gewonnen werden, wie ein zweiter Puls, welcher die Probe nach
einer ultrakurzen Verzogerungszeit Ar bestrahlt, mit dem angeregten Mate-
rial wechselwirkt.

In Bild sind d,); und A fir drei verschiedene Fluenzen unter- und
oberhalb F, aufgetragen. Messwerte wurden fiir zwei verschiedene Bear-
beitungswellenlangen (Pump-Wellenldnge A = 528 nm (griine Kreise) und
A = 1056 nm (rote Quadrate)) erhoben. Zu betonen ist, dass die Abtast-
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wellenldnge - also die Wellenldnge, bei der die optischen Eigenschaften
des Materials detektiert werden und welche die Wechselwirkung mit einem
zweiten Puls definieren - bei allen Messreihen A = 528 nm betrug. Zur
Interpretation der Doppelpulsversuche werden PPE-Experimente bei der
gleichen Pump- und Probe-Wellenldnge von 528 nm benétigt. Diese weisen
jedoch grofde Storeinfliisse auf, da Streulicht des Pump-Pulses nicht spektral
selektiert werden kann (siehe Abschnitt ). Daher wurden Messreihen
mit infrarotem Pump-Puls erganzt, welche bei den gleichen eingestrahlten
Fluenzen relativ zur entsprechenden Ablationsschwellfluenz durchgefiihrt
wurden. Unter der Annahme, dass in einem Metall ein Laserpuls tiber einen
breiten spektralen Bereich vergleichbare physikalische Prozesse im Material
auslost und somit vereinfacht als ultraschnelle Warmequelle unabhangig
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Bild 6.4: Transiente optische Eindringtiefe d,,; und Absorption A von laserbestrahltem Al
(Pump-Puls: Agrin = 528nm, Typin = 54015, Fprgrin = 0,75 J/em? und Az = 1056nm, T =
680fs, Fj.1r = 0,87 ]/cm? (siehe auch Bild f1d); Probe-Puls: Agriin = 528nm, Tgrin = 540fs).
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von seiner Wellenldange betrachtet werden kann, spiegeln beide Kurven die
optischen Materialparameter wieder, welche fiir die Doppelpulsversuche
von Interesse sind. Demnach konnen auch PPE-Messreihen mit infrarotem
Pump- und griinem Probe-Puls zur Beschreibung von Doppelpulsversuchen
mit zwei griinen Bearbeitungspulsen verwendet werden. Dass die Annah-
me in erster Naherung zutreffend ist, wird in Bild ersichtlich. Die
Messdaten zeigen fiir beide Bearbeitungswellenldngen einen vergleichbaren
transienten Verlauf. Unter Vernachlassigung des erhohten Rauschens der
Einwellenldangenmessungen steigen die Kurven jeweils in gleicher Zeit auf
gleiche Amplituden an.

So zeigen die Messwerte einen Anstieg der optischen Eindringtiefe vom
Initialwert von d,,; = 7,5 nm vom Zeitnullpunkt an. Der Anstieg ist dabei fiir
hohere Fluenzen starker ausgepragt. Nach 10 ps werden Werte von ~ 9 nm
fur die 0,75-fache Schwellfluenz, 10 nm fiir die 1,3-fache Schwellfluenz und
16 nm fiir die 2,5-fache Schwellfluenz erreicht. Im folgenden Verlauf fallt
dop: langsam ab, bis fiir die niedrigste Fluenz nach 500 ps wieder der Initial-
wert erreicht wird und fiir die beiden Fluenzen oberhalb F, nach einigen
hundert Pikosekunden oszillierende Werte aufgrund des Ablationsvorgangs
auftreten. Der Verlauf der transienten Absorption A zeigt ein dhnliches
Verhalten. Vom Initialwert von A = 9 % steigt diese in den ersten 10 ps an und
erreicht Werte von 14 % (0,75 F;;,,) bis 35 % (2,5 F;;,,). Anschlief3end fallt auch
die Absorption analog zur optischen Eindringtiefe langsam ab und zeigt bei
den beiden hoheren Fluenzen ab 100 ps ebenfalls Oszillationen.

Die beispielsweise nach 10 ps erhohte optische Eindringtiefe und Absorption
bedeuten, dass ein zweiter Puls, welcher zu diesem Zeitpunkt auf das ange-
regte Aluminium auftrifft, starker absorbiert wird und weiter ins Material
eindringt. Nach Gleichung (2:23) miisste dies unter diesen Bedingungen eine
erhohte Ablationseffizienz zur Folge haben. Entsprechende Doppelpulsex-
perimente werden im folgenden Abschnitt prasentiert.

6.2.3 Abtragsmorphologie und -effizienz in Abhdngigkeit von
Pulsabstand und Fluenz

In diesem Kapitel werden die Auswirkungen der im vorangegangenen
Abschnitt gemessenen optischen Materialkenngroflen auf das Abtrags-
verhalten von Laserdoppelpulsen mit variablem ultrakurzem Pulsabstand
untersucht. Entsprechende Abtragskrater wurden mittels eines Konfokal-
mikroskops (Sensofar, “PLp2300”) vermessen und sind im Querschnitt in
Bild abgebildet. Aus den konfokalen Messungen wurde zudem das
Volumen V der Abtragskrater ermittelt. Dazu wurde die Probenoberfliche in
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Bild 6.5: Konfokale Querschnitte von Abtragskratern, welche durch Einzelpulse (oben)
beziehungsweise Doppelpulse verschiedener Fluenzverhaltnisse und Pulsabstinde (untere
drei Zeilen) in Aluminium erzeugt wurden (A¢.n, = 528 nm, 7y, = 5401s). Jeweils drei Einzel-
beziehungsweise Doppelpulssequenzen wurden zur Prozessierung eines Abtragskraters
verwendet.

der Messung auf die Hohe 0 nm ausgerichtet, der Tiefenwert jedes einzelnen
Pixels des Abtragskraters mit der Grundfliche des Pixels multipliziert
und anschliefSend die so berechneten Teilvolumina aufsummiert. Aus dem
ermittelten Gesamtabtragsvolumen und der verwendeten eingestrahlte
Pulsenergie E wurde daraus die Ablationseffizienz als V /E berechnet. Die
Ergebnisse sind in Bild p.g aufgetragen.

In der oberen Zeile von Bild sind Abtragskrater dargestellt, welche
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6.2 Doppelpulsversuche

durch Einzelpulse verschiedener Fluenzen generiert wurden und in den drei
Zeilen darunter befinden sich die Abtragskrater, welche durch Doppelpulse
mit unterschiedlichem Fluenzverhaltnis der Teilpulse (oben: 0,75F;;, zu
2,25 F,, Mitte: 1,5Fy, zu 1,5Fy,, unten: 2,25 Fy, zu 0,75 Fy,) erzeugt wur-
den. Um die Messreihen untereinander vergleichen zu kénnen, wurde die
Gesamtfluenz einer Doppelpulssequenz jeweils bei 3 F;;, gehalten. Fiir jede
Doppelpulsmessreihe sind exemplarisch zeitliche Pulsabstinde zwischen
0ps und 800 ps sowie nach ~ 2 s abgebildet, was mit o bezeichnet wurde.
Zur deutlicheren Auspriagung von Anderungen des Ablationsvolumens und
damit zur verldsslicheren Vermessung dieser Effekte wurden in diesen
Versuchen jeweils drei Einzel- beziehungsweise Doppelpulssequenzen mit
einer Verzogerung von ~ 1 s auf dieselbe Stelle fokussiert.

Bei den Querschnitten der Abtragskrater, welche mit Einzelpulsen erzeugt
wurden (Bild obere Zeile), wird bei der 0,75-fachen Schwellfluenz
erwartungsgemafd kein Abtrag gemessen. Bei den Fluenzen oberhalb Fj,
nimmt die Abtragstiefe z,;,; mit grofler werdender Fluenz zu. Bei 1,5F,
betragt sie 200 nm und bei 3 F};,, 400 nm. Die Abtragstiefen der Einzelpulse
sind mit EP 1,5 bis EP3 gekennzeichnet und werden in die Diagramme
der Doppelpulsquerschnitte (untere drei Zeilen von Bild 6.5) und die
dazugehorigen berechneten Ablationseffizienzen in Bild 6.6 tibertragen.
Die Querschnitte der Abtragskrater, welche mit den Doppelpulsen erzeugt
wurden, zeigen einheitlich eine abnehmende Abtragstiefe und -effizienz mit
grofder werdendem Pulsabstand (Bild untere drei Zeilen und Bild .6).
Am ausgepragtesten ist dieser Effekt bei der Messreihe mit symmetrischer
Fluenzaufteilung von 1,5F;, zu 1,5F,, erkennbar. Hier nimmt z,,; von
den urspriinglichen 400 nm bei 0 ps Pulsversatz auf etwa 300 nm nach Ar =
10 ps ab, was einer Effizienzabnahme von 0,0042 mm?/J auf 0,0032 mm?/]
entspricht. Bei einem Pulsabstand von 100 ps wird etwa die Abtragstiefe des
Einzelpulses mit 1,5-facher Schwellfluenz von 200 nm erreicht. Energetisch
betrachtet liefert der zweite Puls hier keinen Beitrag mehr zur Ablation,
weshalb die Ablationseffizienz — welche sich anhand der Energie beider
Teilpulse berechnet - unter die Effizienz des Einzelpulses mit 1,5F,
fallt (Bild .6 unten). Bei einem Pulsversatz von 800 ps reduziert sich die
Abtragstiefe weiter auf ~ 80 nm, was bedeutet, dass der zweite Puls die
Ablation des ersten Pulses unterdriickt. Diese Beobachtung steht zunachst
im Widerspruch mit den im vorangegangenen Abschnitt prasentierten
Ergebnissen. Hiernach sollte eine Zunahme von d,,; und A des bestrahlten
Materials zu ldngeren Pulsverzogerungen zu einer effizienteren und tieferen
Absorption des zweiten Teilpulses fithren und so die Abtragstiefe nach
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Bild 6.6: Ablationseffizienzen fiir Doppelpulse unterschiedlicher Fluenzverteilung (oben:
0,75 Fypy + 2,25 Fy; unten: 1,5Fy,, + 1,5 F,,) und Pulsverzégerung (Agpi, = 528 nm, Tgpin =
540fs).

Gleichung (-23) erhohen. Die reduzierte Abtragstiefe deckt sich jedoch mit
veroffentlichten Ergebnissen in [95]. Wie in Abschnitt ausgefiihrt, kann
die initiale Abtragstiefenabnahme demnach durch die Kompensation von
Druck- und Verdiinnungswellen der beiden Teilpulse im Material erklart
werden [10d]. Die Abtragstiefenabnahme unter das Niveau des Einzelpulses
konnte auf die Absorption des zweiten Pulses in dem Material zuriickgefiihrt
werden, welches sich aus dem bestrahlten Volumen herausgelost hat und
sich im Ablationsprozess befindet. Dieses Material bildet eine Partikel-
oder Plasmawolke [g], welche durch die Absorption des zweiten Pulses
eine Riickwartsbeschleunigung erfdahrt und auf der Probe redeponiert wird
[1d]. Erst wenn die Partikel- oder Plasmawolke den Bearbeitungsbereich
bei grofleren Pulsverzégerungen (> 800 ps) verlassen hat, dringt der zweite
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Puls wieder auf das Substrat vor, tragt zur Ablation bei und die Abtragstiefe
nimmt wieder auf 300 nm zu (Bild p.g «o-Querschnitt).

Ein dhnliches Abtragsverhalten zeigt sich fiir das Fluenzverhdltnis der
Doppelpulse von 2,25F,;,, zu 0,75 F;, (untere Zeile in Bild und untere
linke Halfte von oberem Diagramm in Bild [6.6). Die Abtragstiefe sinkt
kontinuierlich mit gréf3er werdendem Pulsabstand bis Ar = 800 ps. Bereits
bei At = 10ps wird die Abtragstiefe des Einzelpulses mit einer Fluenz
von 2,25F;;, von 300 nm unterschritten und bei Az = 800 ps betragt z,
noch etwa 110nm. Erklarungsansitze finden sich analog zur Messreihe
mit symmetrischer Fluenzaufteilung, wobei die Abnahme von z,;,; hier nun
in schwacherem Mafe stattfindet, da der zweite Puls mit 0,75F;, eine
geringere Energie aufweist.

Von besonderem Interesse in dieser Arbeit war nun, wie sich das Abtrags-
verhalten von Doppelpulsen verhdlt, wenn der erste Puls der Sequenz eine
Fluenz unterhalb der Ablationsschwelle aufweist. Eine Abschirmung des
zweiten Pulses in einer sich bildenden Partikel- oder Plasmawolke kann so
umgangen werden und auch die Ausbildung von Druck- und Verdiinnungs-
wellen, welche durch Interaktion die Ablation abschwachen koénnen, wird
reduziert. Aus Bild b.5 (zweite Zeile) und Bild (oberes Diagramm, rechte
Halfte) geht jedoch hervor, dass auch bei der Vorprdparation des Materials
durch einen ersten Teilpuls unterhalb der Ablationschwellfluenz mit gréf3er
werdendem Pulsabstand eine verminderte Abtragstiefe und -effizienz erzielt
wird. Bei dieser Fluenzaufteilung ist der Effekt zwar schwacher ausgepragt
als bei den vorangehend beschriebenen Fluenzverteilungen, eine erhohte
Ablationseffizienz kann jedoch auch hier nicht festgestellt werden. Bei
einer Pulsverzogerung von 10ps sinkt z,; von 400nm auf 340nm und
die Ablationseffizienz auf das Niveau des Einzelpulses mit 2,25-facher
Schwellfluenz (0,0038 mm?/J). Bei einer Pulsverzégerung von 100 ps betrigt
die Abtragstiefe ~ 310 nm und die Ablationseffizienz 0,0033 mm?/J.

Zur Erklarung der verminderten Ablationseffizienz und Abtragstiefe auch
bei der Doppelpulsbearbeitung mit einem ersten Teilpuls unterhalb der
Ablationsschwellfluenz miissen demnach folgende Punkte bedacht werden:
1) Eine Abschirmung des zweiten Pulses in einer Partikel- oder Plasmawolke,
welche durch den ersten Puls generiert wurde, scheidet als Erklarungsansatz
aus, da der erste Puls bewusst bei einer Fluenz unterhalb F;;, gewahlt wurde,
um die Bildung einer solchen Wolke zu umgehen.

2) Die Moglichkeit, dass die Verdiinnungswelle, welche der erste Puls im
Material induziert, durch die Druckwelle des zweiten Pulses kompensiert
wird und diese Kompensation alleine die Abnahme der Ablationseffizienz
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begriindet, kann durch die durchgefithrten Experimente nicht bestdtigt
werden. Die Druck- und Verdiinnungswelle des ersten Pulses hat das
bestrahlte Volumen bereits nach wenigen 10ps verlassen (Bild ), SO
dass zu spateren Zeiten keine Wechselwirkung mehr mit dem Druckaufbau
zu erwarten ist, welcher durch die Bestrahlung mit dem zweiten Puls
hervorgerufen wird. Die Ablationseffizienzabnahme wird jedoch auch noch
bei Pulsverzégerungen von mehreren 100 ps beobachtet.

3) Die Abtragstiefe und die Ablationseffizienz hangen direkt mit der En-
ergieeindringtiefe d,;; zusammen (Gleichungen (2.21) beziehungsweise
()). So wurde bereits nach Doppelpulsexperimenten mit symmetrischer
Fluenzaufteilung (Fy > Fj,) gemutmafdt, dass eine verminderte elektro-
nische Eindringtiefe d,.;, welche in d.;; enthalten ist, die beobachtete
Abtragstiefenreduktion verursacht [95]. Auch ein verandertes d,,, wie es
in Abschnitt gemessen wurde, wirkt sich auf d.;; und damit die
Abtragstiefe aus. Inwieweit diese Kenngroflen die reduzierte Abtragstiefe
bei der Doppelpulsbearbeitung mit einem ersten Puls unterhalb F;, erklaren
konnen wird daher im Folgenden genauer untersucht.

Dazu ist in Bild @ (@), (c) und (d) die ins Material eingedrungene und in
der Tiefe z abgeschwachte Fluenz Fj aufgetragen (rechte Achse, gestrichelte
oder gepunktete Linien). Die Energieverteilung im Material lasst sich tiber
einen exponentiellen Abfall anndhern [174], weshalb die Abschwachung tiber
das Lambert-Beersche Gesetz (Gleichung ()) berechnet wurde. Zudem
ist die absorbierte Enthalpie Hj aufgetragen, welche nach Gleichung ()
berechnet wurde (linke Achse, Datenpunkte). In Bild (a) ist dabei die
Fluenz- und Enthalpieverteilung im Material fiir einen Einzelpuls der 3-
fachen Schwellfluenz aufgetragen, in Bild (c) und (d) hingegen die Verteilung
fir einen Doppelpuls. Dieser setzt sich aus einem vorlaufenden Teilpuls
der Fluenz 0,75 F;;,, und einem nachlaufenden Teilpuls der Fluenz 2,25 Fy,
zusammen. Die Gesamtfluenz betragt also ebenfalls 3 Fj,. Der Pulsabstand
belduft sich auf Ar = 10 ps. Dieser Pulsabstand wurde gewahlt, da hier die
grofiten Anderungen von dypr und A gemessen wurden (Bild @). Die Flu-
enzen und Enthalpien sind jeweils fiir verschiedene Energieeindringtiefen
dargestellt, auf deren Relevanz im folgenden weiter eingegangen wird.
Durch den Einzelpuls wird das Aluminium bis zu einer Tiefe von ca. 95 nm
abgetragen (Bild @). Diese Tiefe ist in Bild @ (a) als grau schattierter
Bereich gekennzeichnet. Aufderdem ist bekannt, dass die Absorption des
Einzelpulses der 3-fachen Schwellfluenz an der Probenoberfliche 9% be-
tragt (Bild @), was einer Fluenz an der Probengrenzflache von F (z =0) =
0,09-3-0,75]/cm? = 0,2]/cm? entspricht. Wiirde die Energiedeposition
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Bild 6.7: Verteilung der Fluenz Fy und der pro Volumenelement absorbierten Energie
Hp in Aluminium fir Einzel- (Bild a) und Doppelpulse (Bild ¢ und d) fiir verschiedene
Energieeindringtiefen d,rr. Die im Vergleich zum Einzelpuls verminderte Abtragstiefe
im Doppelpulsexperiment kann {iber ein verandertes d.s; begriindet werden (Bild b
und c), realistische Werte fiir d,ss ergeben sich jedoch nur bei Beriicksichtigung der
Materialaufwolbung und einem erhohten H,;,; (Bild d).

rein nach der optischen Eindringtiefe von d,,; = 7,5 nm stattfinden (graue
Kreise und gepunktete Linie in Bild .7 (a)), waren Hy und Fy in der
Abtragstiefe auf ungefdahr 0 abgefallen, was den gemessenen Abtrag nicht
erklaren konnte. Findet die Energiedeposition andererseits tiber der effek-
tiven Energieeindringtiefe d.;s = 84 nm statt (Bild [6.3), ergibt sich in der
Abtragstiefe von z = 95 nm eine Schwellfluenz von Fj,.4»s = 65 m]/ cm? und
eine Enthalpie von H,,; = 7,8]/mm?>. Zur Abschitzung der Plausibilitit
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dieser Werte werden sie mit zwei zuvor erhobenen Werten abgeglichen. 1) In
Bild @ wurde die Effizienz eines Einzelpulses mit 3-facher Schwellfluenz zu
0,004 mm?/] bestimmt, was einer Enthalpie von H = 250 J/mm? entspricht.
Unter Berlicksichtigung der 9%-igen Absorption (Bild @) und einer
36,6 %-igen Abtragseffizienz fiir einen Puls der 3-fachen Schwellfluenz
[8], ergibt sich eine benétigte Ablationsenthalpie von H,, = 8,2]/mm?.
2) Die Ablationsschwellfluenz wurde in Abschnitt nach der Methode
von Liu [169] zu F, = 0,75]/cm? errechnet. Wird auch hier die 9 %-
ige Absorption einbezogen, ergibt sich Fy..ps = 68 mJ/cm?. Sowohl die
obige Ablationsenthalpie als auch die Schwellfluenz weisen demnach eine
hinreichende Ubereinstimmung mit Werten auf, welche zuvor mittels der
Ablationseffizienzbestimmung (Bild @) beziehungsweise der Liu-Methode
(Bild @) bestimmt wurden. Wahrend zur Verdampfung von Al rund
36]J/mm?® aufgebracht werden miissen [59], findet Abtrag hier also schon
bei einer absorbierten Enthalpie von = 8J/mm? statt. Dies stiitzt die
Beobachtungen aus Kapitel , wonach der Abtrag nicht tiber Verdampfung,
sondern iiber einen Spallationsvorgang erfolgt, welcher den Abtrag einer
fliissigen Schicht durch hohen generierten Druck im Material darstellt.

Im Vergleich dazu wird nun der Doppelpulsabtrag mit 0,75 F};,, + 2,25 Fp,,
bei Az = 10ps analysiert (Bild @ (c)). Die reduzierte Abtragstiefe fiir
den Doppelpuls betrug 86 nm (grau schattierter Bereich in Bild l6:7] (c)).
Gleichzeitig wurde eine erh6hte Absorption (14 %) und Eindringtiefe (9 nm)
des zweiten Pulses gemessen (Bild @), was eine Erhohung der initialen
Werte um 5 % beziehungsweise 1,5 nm bedeutet. An der Probengrenzfliche
ergibt sich durch die erhohte Absorption eine Gesamtfluenz von Fy =
0,09-0,75 -0,75]/cm?+0,14-2,25-0,75]/cm? = 0,29 ]/cm?. Aus der absor-
bierten Fluenz kann wiederum die tiber der Tiefe z absorbierte Enthalpie
ermittelt werden. Dabei wird zundchst als Energieeindringtiefe ein um die
Zunahme von d,,; (1,5nm) erhohter Wert von d.¢y = 84nm + 1,5nm =
85,5 nm verwendet (graue Quadrate in Bild @ (c)). Unter der Annahme,
dass unverindert eine Enthalpie von = 8 J/mm? fiir den Aluminiumabtrag
benotigt wird, ergdbe sich eine erhohte Abtragstiefe von > 100 nm. Dies
steht im Widerspruch zu der gemessenen verminderten Abtragstiefe von
86nm. Eine alleinige Zunahme der effektiven Energieeindringtiefe um
die Erhohung der optischen Eindringtiefe kann demnach die reduzierte
Abtragstiefe bei zusatzlich erhohter Absorption nicht erklaren.
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6.2 Doppelpulsversuche

Folgende Szenarien werden daher zur Erklarung der verringerten Abtragsef-
fizienz und -tiefe bei einem Pulsabstand von A7 = 10 ps bei einer Fluenz des
ersten Pulses unterhalb der Ablationsschwelle erwogen:

* Die Energieeindringtiefe andert sich zusatzlich durch eine veranderte
elektronische Eindringtiefe d,; (Gleichung (2.19)). Die Energieeindring-
tiefe wirkt sich dabei nach Gleichung (2.23) bei konstanter fiir den Ab-
trag bendtigter Enthalpie H,;; in einem nichtlinearen Zusammenhang
auf die Ablationstiefe z,;; aus. In Bild (b) ist z, fiir die bendtigte
Abtragsenthalpie (H,; = 7,78 ]/mm?) und die beim Doppelpulsexpe-
riment eingebrachte Fluenz von Fy = 0,29 ]J/cm? fiir eine variierende
Energieeindringtiefe d,. ;s dargestellt. Die gemessene Abtragstiefe von
86 nm ergibt sich bei d.rr = 37,7nm oder d.;; = 267,5nm. Die ent-
sprechenden Verldufe der Enthalpie sind in Bild 6.7 (c) als rote Kreise
und blaue Dreiecke dargestellt. Die erhohte Energieeindringtiefe steht
jedoch im Widerspruch zu verringerten d.rr, wie sie bei langeren
Energieeinkopplungszeitraumen gemessen wurden [85]. Ein vermin-
dertes d, ;s konnte, wie von Noél et al. vorgeschlagen [93], durch eine
niedrigere elektronische Eindringtiefe verursacht werden. Jedoch geht
die verminderte Energieeindringtiefe auch mit einer verminderten
Schwellfluenz von F;;,, = 0,03 J/cm? einher (Bild B.7 (c) rote gepunktete
Linie), was im Widerspruch zu gemessenen erhohten Schwellfluenzen
mit ldngeren Energieeinkopplungszeitraumen steht [85].

— Alleine ein geandertes d.rs kann die Abtragstiefenabnahme dem-
nach nur unzureichend erklaren, weshalb in einem zweiten Erkla-
rungsansatz weitere Effekte berticksichtigt werden.

* In diesem Ansatz wird zum einen die durch den ersten Teilpuls
induzierte ultraschnelle Materialexpansion bertiicksichtigt. Diese wird
nach 10ps auf etwa 15nm abgeschitzt (Bild F.13). Zum anderen
wird einbezogen, dass der Druck, welcher durch den ersten Puls
im bestrahlten Volumen induziert wurde, mit grofler werdender
Zeit, als ins Materialinnere propagierende Druckwelle, abgebaut wird
und somit nicht mehr zur Ablation beitragt (Abschwachung des
Druckeinschlusses siehe Abschnitt p.1.2).

Der erste Teilpuls wird entsprechend der gelben runden Datenpunkte
in Bild (d) ab z = 0nm mit defr1 = dopr1 + der) = 7,5nm +
76,5nm = 84 nm absorbiert (Bild .8). Er induziert die Materialauf-
wolbung, wahrend seine absorbierte Enthalpie nicht fiir die Abla-
tion berticksichtigt wird. Der zweite Teilpuls wird nun bereits ab
z = —15nm absorbiert (violette Quadrate in Bild (d)). Um in
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6 Einfluss transienter optischer Materialeigenschaften auf die Metallbearbeitung mit
Laserdoppelpulsen
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Bild 6.8: Einzel- und Doppelpulsbearbeitung von Metallen. Bei der Einkopplung des
zweiten Pulses hat sich die optische Eindringtiefe erhéht (dops2 > dopr,1), die elektronische
Eindringtiefe vermindert (dg;» < dp;1) und die Materialoberfliche aufgewdlbt. Dadurch
vermindert sich die effektive Energieeindringtiefe (deff poru < defs,1)- Zusammen mit dem
Druckabbau bei 10ps fithrt dies zu einer reduzierten Abtragstiefe fiir den Doppelpuls.
Darstellung nicht mafdstabsgetreu.

der Abtragstiefe von 86nm die bendtigte Ablationsenthalpie von
7,8]/mm?> bereitzustellen, muss sich die Energieeindringtiefe des
zweiten Pulses von d, | = 84 nm aufd, ;s> = 66,5 nm reduziert haben.
Bei der gemessenen Zunahme von d,;,1 = 7,5nm auf d,,;,» = 9nm
entspricht dies einer Reduktion der elektronischen Eindringtiefe,
welche sich als d; = d. sy —d,; bestimmt, von d,; | = 76,5 nmaufd,;» =
57,5nm. In der Summe der beiden Teilpulse ergibt sich dann eine
Energieeindringtiefe von d.ss p,py = 70nm, eine Ablationsenthalpie
von Hy; = 9,9]/mm?> und eine Schwellfluenz von Fy,, = 70 mJ/cm?
(griine Dreiecke beziehunsgweise griin gestrichelte Linie).

— Die verminderte Energieeindringtiefe bei gleichzeitig erhohter
Schwellfluenz spiegelt dabei die aus der Literatur bekannte Tendenz
wieder [8, 85].

Fazit: Eine Reduktion der optischen Eindringtiefe ist nicht die Ursache fiir
die reduzierte Ablationstiefe und -effizienz bei Doppelpulsversuchen. Die
beobachtete Abnahme der Abtragstiefe, auch bei der Verwendung eines
ersten Teilpulses unterhalb der Ablationsschwellfluenz, lasst sich hingegen
durch eine ultraschnelle Materialexpansion, eine reduzierte elektronische
Eindringtiefe und eine Zunahme der benétigten Enthalpie zum Materialab-
trag durch Abschwachung des Druckeinschlusses erklaren.
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7 Zusammenfassung

Ultrakurzpulslaser etablieren sich zunehmend als hochprazise und effizi-
ente Werkzeuge in der Lasermaterialbearbeitung. Zur optimalen Nutzung
dieses Werkzeugs ist ein tiefgreifendes Verstindnis der Prozesse von Noten,
welche Ultrakurzpulslaser im bestrahlten Material induzieren. Die Laser-
Materie-Wechselwirkung bei der Einzel- und Doppelpulsmaterialbearbei-
tung wird dabei tiber den vom Material absorbierten Energieanteil definiert
und tber die Tiefe, in welcher diese Energie deponiert wird. Diese Kenn-
grofden - die absolute transiente Absorption und die absolute transiente
optische Eindringtiefe — sind experimentell noch weitgehend unerforscht.
Zur Berechnung dieser optischen Kenngrofden muss die transiente dielektri-
sche Funktion beziehungsweise der daraus ableitbare transiente komplexe
Brechungsindex N = n—ik des bestrahlten Materials bekannt sein.

In dieser Arbeit wurde daher ein einzigartiges Pump-Probe-Ellipsometer
(PPE) entwickelt, welches den transienten komplexen Brechungsindex von
laserbestrahlten Materialien mit ultrakurzer Zeitauflosung vermessen kann.
Die maximal vermessbare Zeitverzogerung betragt 1ns. Das PPE wurde
so ausgelegt, dass Messreihen sowohl bei Fluenzen unterhalb der Ablati-
onsschwellfluenz als auch im Bereich fiir irreversible Materialmodifikation
oberhalb der Ablationsschwellfluenz durchgefiihrt werden konnen, wie
sie fir die industrielle Lasermaterialbearbeitung verwendet werden. Dazu
wurde die Messprozedur so konzipiert, dass jeweils jeder Laserpuls auf eine
unprozessierte Stelle auf der Probe fokussiert wird. Dies ist erforderlich,
da das bestrahlte Material durch jeden Laserpuls irreversibel modifiziert -
also aufgeschmolzen oder ablatiert - wird und dadurch die Wechselwirkung
mit einem weiteren Puls, welcher dieselbe Stelle bestrahlt, beeinflusst ware.
Dementsprechend wurde auch die Auswertemethodik so entwickelt, dass
einzelne Probe-Pulse detektiert und analysiert werden. Die so gemessenen
ellipsometrischen Winkel W und A, aus denen der transiente komplexe
Brechungsindex berechnet werden kann, weisen auf dem in dieser Arbeit
untersuchten Aluminium einen systematischen Fehler der initialen Werte
von A¥Y < 1% beziehungsweise AA = 1,4% im Vergleich mit einem
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7 Zusammenfassung

kommerziellen Ellipsometer auf (Tabelle |4.1). Dies entspricht einer Ab-
weichung von An = 8,3 % beziehungsweise Ak = 6,0%. Die Schwankung
einzelner Messpunkte innerhalb einer zeitaufgelosten Messung (statistische
Fehler) wurde fiir beide Gréf3en zu jeweils 0,2 % bestimmt (Tabelle [4.1), was
An < 6,8 % beziehungsweise Ak < 1,1 % entspricht. Die Fehler sind hierbei
kleiner als die zu vermessende Signalinderung, welche fiir n abhdngig
von der verwendeten Fluenz innerhalb der ersten 20ps zwischen 20 %
(bei 0,75 F;;,) und 67 % (bei 2,5F,;,, )betragt (Bild .§). Fir k betragt die
Signalanderung analog zwischen 15% und 53 %. Das PPE liefert demnach
hinreichend genaue Ergebnisse der transienten optischen Eigenschaften des
in dieser Arbeit untersuchten laserbestrahlten Aluminiums.

Das PPE wurde genutzt, um den transienten komplexen Brechungsindex
von Aluminium wdhrend und nach der Bestrahlung mit einem ultrakurzen
Lasereinzelpuls zu bestimmen. Aufgrund der einfachen Bandstruktur
von Aluminium treten im Messsignal keine Einfliisse von elektronischen
Bandiibergingen auf. Anderungen in N konnten somit ausschlieflich ther-
mischen und mechanischen Vorgangen zugeordnet werden. Eine initiale
Anderung des komplexen Brechungsindexes im bestrahlten Al wurde auf
das ultraschnelle Aufheizen und Aufschmelzen des Materials innerhalb der
ersten Pikosekunden nach dem Pulsauftreffen zurtickgefiihrt. Eine anhand
der PPE-Daten experimentell validierte hydrodynamische Simulation ergab
dazu eine Zunahme der Gittertemperatur auf die Schmelztemperatur bereits
wahrend der Pulseinkopplung (Bild 7. links). Dies legt den Schluss nahe,
dass der Schmelziibergang bereits zu diesem Zeitpunkt stattfindet und

6 —— @ n Exp./Sim. | 3000 Dichte & ! 2 ;
o / (c'Exp./Slm. o [g/cn?]
R N L 12300 = 60 ——
< { + : ¢}
Q ‘
% R00s-0 $2000 & 40
b= A SN P . 2 = 20
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g " T E W20
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Bild 7.1: Links: Experimentell und simulativ ermittelter komplexer Brechungsindex N = n—ik
von laserbestrahltem Al bei 0,75 F;;,, und sich daraus ergebende Gittertemperatur. Rechts:
Aus Hydrodynamiksimulation berechnete entsprechende Dichteverteilung.
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7 Zusammenfassung

thermischer Natur ist. Dies steht im Widerspruch zu veréffentlichten
Ergebnissen, wonach der Schmelziibergang frithestens 1,5 bis 2 ps nach
dem Pulsauftreffen stattfindet [67]. Mittels der Kombination von PPE-
Experimenten und hydrodynamischen Simulationen konnte zudem eine
ultraschnelle Materialexpansion identifiziert werden, welche mit dem Puls-
auftreffen startet und das Material mit einer Geschwindigkeit von bis zu
1500 m/s aufwdlbt (Bild [7.] rechts). Diese thermischen und mechanischen
Effekte fithren dazu, dass die mittels PPE gemessene Absorption und
auch die optische Eindringtiefe des Aluminiums wahrend und nach dem
Pulsauftreffen ansteigen. In der Literautur wird jedoch von einer reduzierten
effektiven Energieeindringtiefe bei langeren Pulsdauern berichtet, welche
sich aus einer energetischen Betrachtung des Abtragsprozesses ergibt [85].
Dieser entgegengesetzte Verlauf von optischer und effektiver Eindringtiefe
und generell die Auswirkungen der ermittelten transienten optischen und
mechanischen Materialeigenschaften auf die Energieeinkopplung von zeit-
verzogert auf das Material auftreffender Laserstrahlung, wurde anhand von
Doppelpulsexperimenten mit ultrakurzem Pulsabstand weiter analysiert.
Ein solcher Doppelpuls kann dabei in erster Naherung auch als Einzelpuls
gleicher Gesamtenergie betrachtet werden, dessen Pulslinge dem Pulsab-
stand des Doppelpulses entspricht [97].

Bei der Materialbearbeitung mit Laserdoppelpulsen mit ultrakurzem
Pulsabstand ist dabei bekannt, dass der zweite Teilpuls in einer Plasma-
oder Partikelwolke absorbiert werden kann, welche durch den ersten
Teilpuls erzeugt wurde, insofern dieser eine Fluenz oberhalb der Ablations-
schwellfluenz aufweist [17]. Dies fiihrt zu einer verminderten Abtragstiefe
und -effizienz, welche sogar unter das Niveau eines Einzelpulses mit
halber Gesamtenergie fallen kann [g7]. In dieser Arbeit wurden erstmals
Doppelpulsexperimente mit einem ersten Teilpuls einer Fluenz unterhalb
der Ablationsschwellfluenz durchgefiihrt, um so die Auswirkungen der
gemessenen transienten optischen Eigenschaften auf den Materialabtrag
unabhdngig von Plasma- oder Partikelabschirmungen zu erforschen. Wie
aus den PPE-Daten hervorgeht, prapariert ein solcher Puls das bestrahlte
Material in der Form, dass es eine erhohte Absorption (z.B. +55% nach
10 ps) und eine erhohte optische Eindringtiefe (z.B. +20 % nach 10 ps) fir
einen zweiten zeitverzogerten Puls aufweist (Bild [6.4), was auf eine erhohte
Abtragstiefe schlief3en lief3e (Gleichung (p.21)). Analog zu den Doppelpulsex-
perimenten mit einem ersten Puls oberhalb der Ablationsschwellfluenz und
zu Versuchen mit langeren Pulsdauern [85] wurde jedoch auch hier eine
verminderte Abtragstiefe und -effizienz mit zunehmender Pulsverzogerung
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7 Zusammenfassung

gemessen (z.B. —9,5 % bei 10 ps Pulsabstand siehe Bild 6.6). In dieser Arbeit
konnte also gezeigt werden, dass eine verminderte Ablationseffizienz nicht
durch eine reduzierte optische Eindringtiefe begriindet werden kann. Um
die verminderte Ablationseffizienz trotz erh6hter Absorption und optischer
Eindringtiefe des zweiten Pulses zu erkldren, wurde das folgende Modell
diskutiert: Beim Auftreffen des zweiten Pulses ist die optische Eindringtiefe
und die Absorption des Materials zwar erhoht (siehe oben), dieses hat sich
jedoch zum einen bereits aufgewd6lbt (= 15 nm nach 10 ps siehe Bild [7.1) und
zum anderen fiihrt dessen Erwarmung zu einer reduzierten elektronischen
Eindringtiefe [95]. Die reduzierte elektronische Eindringtiefe zusammen
mit der Aufwoélbung fiihren trotz der erhohten optischen Eindringtiefe
dann, wie in Abschnitt erldutert, zu einer reduzierten effektiven
Energieeindringtiefe (d.;y = 70nm). Dies ist schematisch im unteren Teil
von Bild p.§ dargestellt. Auflerdem wird in dem Modell davon ausgegangen,
dass bei der Doppelpulsbearbeitung im Vergleich zur Einzelpulsbearbeitung
an der Abtragsschwelle mehr Energie pro Volumenelement bendtigt wird,
um Material abzutragen (9,9]/mm? bzw. 7,8]/mm?), da sich der Zustand
des Druckeinschlusses mit zunehmender Pulsverzégerung abschwacht. Bei
der Einzelpulsbearbeitung wird hingegen die gesamte Energie in einem
minimalen Zeitintervall und Absorptionsvolumen deponiert und so durch
maximalen Druckaufbau der maximale Abtrag erzielt (Bild oben).
Im untersuchten Zeitbereich weist demnach ein Einzelpuls immer eine
hohere Ablationseffizienz auf als ein Doppelpuls oder als ein Einzelpuls mit
grofderer Pulslange.

Die erzielten Ergebnisse und die daraus gewonnenen Erkenntnisse zeigen,
dass die Pump-Probe-Ellipsometrie eine hervorragende Methode darstellt,
ultraschnelle transiente Prozesse bei der Lasermaterialbearbeitung zu unter-
suchen und zu verstehen. Die Erkenntnisse helfen dabei, den Laser als
Werkzeug zur Materialbearbeitung optimal einzusetzen und effizientesten
Materialabtrag durch geringen Energieeinsatz zu generieren.
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8 Summary

Ultrashort pulsed lasers have gained widespread use in laser material pro-
cessing applications, as they enable precise ablation due to their highly
efficient energy deposition and low thermal damage. Recent investigations
using double laser pulses for metal ablation with temporal spacing in the
region of a few picoseconds (ps) have shown that the laser ablation efficiency
decreases for the subsequent pulse in the laser pulse train, when the pulse
separation is greater than approximately 5 — 10ps. In order to understand
this process the interaction between the ultrashort laser pulse and the
metal must be understood. The early stage transient material properties
and material motion can be analyzed using pump-probe ellipsometry (PPE).
This method allows the calculation of the transient complex refractive index
N = n—ik in ultrashort timescales. Thereby, the extinction coefficient & also
includes information on the optical penetration depth of the irradiated
material.

In this work, a unique PPE setup is developed enabling the measurement
of the transient complex refractive index at fluences below and above the
threshold fluences for irreversible material modification and ablation. The
correct functionality of the PPE setup is thoroughly tested. By examining
the transient change in the complex refractive index and by using these
experimental values to validate a corresponding hydrodynamic simulation
the ablation dynamics of aluminum (Al) are investigated in detail. A rapid
increase of the refraction index n and a parallel fall in the extinction
coefficient k within a few picoseconds after irradiation is measured. This
behaviour is caused by ultrafast heating and melting of the Al. The lattice
temperature reaches the melting temperature already during the pump-
pulse impact what suggests that this ultrafast melting transition is of thermal
nature. Additionally, the material density decreases in the irradiated volume
and bulges with a velocity of about 1500m/s caused by the high pressure
build-up induced by the femtosecond pulse.

These single pulse results are discussed in terms of the impact for double
pulse laser ablation of metals. To avoid particle or plasma shielding, double
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8 Summary

pulse measurements are also carried out at fluences of the first pulse below
the ablation threshold fluence. It is found that the optical parameters change
induced by the first pulse can not solely cause the efficiency decrease in
double pulse laser processing. A model also taking into account the material
bulging, a decreased electronic penetration depth and a reduced stress
confinement is being set up to explain the efficiency decrease.
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Anhang

A) Herleitung komplexer Brechungsindex

Der komplexe Brechungsindex N in Metallen hat seinen Ursprung in den
Maxwell-Gleichungen (MG) [i75].

MG1: Gaufdsches Gesetz V-D=p (8.1)
MG2: Keine magnetischen Monopole V-B=0 (8.2)
MG3: Induktionsgesetz VXE= —:thg (8.3)
MG4: Amperesches Gesetz VxH=j+ Ef) (8.4)

Darin bezeichnet E die elektrische Feldstirke, D die elektrische Flussdichte,
H die magnetische Feldstirke und B die magnetische Flussdichte. p stellt
die Ladungsdichte und j die Stromdichte dar.

Wie in der folgenden Herleitung von Gleichung (B.5) gezeigt ist, bildet man
zur Herleitung des komplexen Brechungsindexes zunachst die Rotation des
Induktionsgesetzes (MG3) und formt die resultierende Gleichung mittels
der GraRmann-Identitit um. Zudem wird die magnetische Flussdichte B
durch B = poH ersetzt. 1 ist die Permeabilitit in Vakuum. Auf das Ergebnis
wird das GaufSsche Gesetz (MG1) und das Ampéresche Gesetz (MG4) ange-
wandt. Die Stromdichte j wird durch j = 6E (ohmsches Gesetz) und die
dielektrische Verschiebung D durch D = ¢E ersetzt, wobei ¢ die elektrische
Leitfahigkeit darstellt.
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Anhang

AE :uociﬁ+uoed—2§ (8.5)

dt dr?
Eine Losung der sich ergebenden partiellen Differentialgleichung (8.5), wel-
che auch inhomogene Wellengleichung genannt wird, stellt die ebene Welle

in der Form
E = E, (@) (8.6)

dar. Die Wellenzahl ist dabei als k geschrieben, um eine Verwechslung
mit dem Imaginarteil des komplexen Brechungsindexes k zu vermeiden.
Durch Einsetzen der Wellengleichung in Gleichung (8.9) und Auflésen
erhdlt man den folgenden Ausdruck fiir k. Dieser kann durch Ersetzen der
reellen Permittivitat € durch eine komplexe Permittivitdt €, [175] und durch
Einsetzen der Vakuumslichtgeschwindigkeit ¢ als

»? (8 ‘G> | € 0 g
K= —i— — 11— =
Ho » © e

1
= 0+\/lo€, | € = €0&r; \/HoE = @
0+\/€
_ 8.
o (8.7)

geschrieben werden. ¢, ist dabei die relative Permittivitat, welche in Me-
tallen nach Gleichung (B.7) eine komplexe Grofde darstellt und als € =
€r + i€ geschrieben werden kann. g ist die elektrische Feldkonstante.
Gleichung (B.7) wird als Dispersionsrelation bezeichnet. In Vakuum ist
darin die relative Permittivitit €. = 1. Somit breitet sich eine Welle mit der
Vakuumslichtgeschwindigkeit ¢y aus. In Materie verringert sich die Ausbrei-
tungsgeschwindigkeit um den Faktor ./¢,, welcher als Brechungsindex N
definiert wird [ng]. Der komplexe Brechungsindex N definiert sich danach
als die Wurzel der relativen Permittivitat &,:

V& =:N=n—ik. (8.8)
Durch Einsetzen von Gleichung (8-8) in Gleichung (8.7) und Auflésen nach

N? ergibt sich:

2021 (€ —iS
_ Co “00)(2 la)) (8.9)

Mit den Beziehungen € = g¢, und /11p€) = 1 /co sowie 6 = 6y /(1 +iwT) [175]
folgt:

N2

opT . oo
N =1- — 8.
(14 w?1?) & 1(1+a)212)soco (8:10)

18



Anhang

Ein Koeffizientenvergleich mit N? = n? — 2ink — k? ergibt

opT

(14 0?7?) &
0p
2) 2nk = m = €. (8.12)

)t —kr=1— =¢&g und (8.11)

Fiir die Niedrigfrequenzleitfahigkeit oy = 0 folgt aus Gleichung (B:13), dass
solange n # 0 ist k = 0 gelten muss. Gleichung (B.1) vereinfacht sich dann
zu der bekannten Form n? = €, = . Erst bei einer Leitfihigkeit von oy # 0
wird demnach der Brechungsindex komplex [i76].

B) Herleitung Drude-Gleichungen

Zur Herleitung der Drude-Gleichungen (g.7) wird zundchst das allgemeinere
Lorentz-Modell betrachtet. Darin wird davon ausgegangen, dass ein auf ein
Atom wirkendes elektrisches Feld E(z) eine Verschiebung der Elektronen
verursacht, welche an den Atomkern gebunden sind. Die Anbindung der
Elektronen an den Atomkern wird dabei analog zu einer kleinen Masse
(Elektron) angenommen, welche durch eine Feder der Federkonstante xr =
@3m, [27] mit einer deutlich gréfleren Masse (Atomkern) verbunden ist. ay
ist dabei die Eigenfrequenz des Oszillators. Die Auslenkung der Elektro-
nen durch das elektrische Feld kann durch folgende Bewegungsgleichung
beschrieben werden [175]:

2

—

d. N
meﬁx(l‘) + meyax(t) +meaX(t) = eE(t), (8.13)

wobei 7 einen Reibungsbeiwert und e die Elementarladung bezeichnet. Der
erste Term stellt die Beschleunigung des Elektrons durch das elektrische
Feld dar, der zweite Term entspricht einem Reibungsterm, welcher pro-
portional zur Geschwindigkeit %)"c’(t) des Elektrons ist. Der dritte Term
beschreibt die Riickstellkraft, welche nach dem Hookeschen Gesetz auf das
Elektron wirkt.

Eine Verschiebung der Elektronen um den Atomkern bewirkt eine Polarisa-
tion, welche als P(r) = NeX(r) ermittelt wird, wobei N die Ladungsdichte ist.
Auflerdem gilt fiir ein oszillierendes elektrisches Feld der Form E (1) = E el®,
dass sich P(r) zu P(t) = Pel® ergibt. Gleichung (813) schreibt sich dann als

2
(—0*+iyo+ o) P=N--E. (8.14)
me
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Anhang

Unter Zuhilfenahme der Umformungen P = gyxE und 1+ y = &, lasst sich
diese Gleichung als

Neé? 1
2_ 0
gme OF — 0% —iyw

g=1+ (8.15)

umformen. Durch konjugiert komplexe Multiplikation und einen Koeffizi-

entenvergleich des Ergebnisses mit €, = &g +ig; folgt:

Né? 0} — »* . Né? 0]
1 =
&ne (@f — w2)2 + (yo)? &Me (o — w2)2 + (yo)

5 (8.16)

Im Gegensatz zu beispielsweise Dielektrika, in denen die Elektronen an
einen Atomkern gebunden sind und welche demnach durch den im Vor-
angegangenen erlduterten Lorentz-Formalismus beschrieben werden, sind
Leitungsbandelektronen in Metallen frei beweglich. Dem Drude-Modell
nach sind sie nicht an einen bestimmten Atomkern gebunden und erfahren
demnach bei ihrer Auslenkung keine Riickstellkraft. Die Federkonstante
kr und somit die Eigenfrequenz @y ist somit Null (kr = @y = 0). Damit
entfdllt bei der Beschreibung eines metallischen Werkstoffs der dritte Term
in Gleichung (B:13). In den Gleichungen (B.16) kann ebenfalls @y = 0 gesetzt
werden. Mit Gleichung p-§ fiir die Plasmafrequenz w, = \/N¢?/(&m,) und
unter Verwendung der Stofdfzeit 7, welche den Kehrwert des Reibungsbei-
wertes ¥ = 1 /7 darstellt, ergeben sich die im Stand der Technik angegebenen
Gleichungen (2.7):

2.2 2
a)pr COp’L'

1+ 0272 o= o(l + w’t?) (817)

=1

Die Plasmafrequenz kann alternative auch als @, = /0y /(& ) geschrieben
werden [175]. Durch Einsetzen in die Gleichungen (8.17) ergeben sich die

Gleichungen (8a1) und (B12).
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C) Herleitung Ellipsometrie-Gleichungen

Der Polarisationszustand von Licht in ellipsometrischen Messsystemen
kann mit Hilfe von Jones-Matrizen beschrieben werden [34)]. In der Jones-
Notation wird die in dieser Arbeit verwendete Konfiguration des rotierenden
Analysators als

Lpec = AR(A)SR(—P)PL;, (818)

ausgedriickt [ug]. L;, bezeichnet dabei das einfallende Licht, S die Probe
und Lp.; das Licht, welches auf den Detektor trifft. P und A stellen den
Polarisator beziehungsweise den Analysator dar. Mit R werden Rotations-
matrizen bezeichnet, welche das Koordinatensystem in negativer Richtung
um den Polarisatorwinkel —P beziehungsweise um den Analysatorwinkel
drehen A.

Um die Schreibweise der verwendeten Jones-Matrizen einfach zu halten,
wird das Koordinatensystem also zunachst so gewahlt, dass das einfallende
Licht in der Transmissionsachse des Polarisators polarisiert ist. Nach dem
Durchgang durch den Polarisator wird das Koordinatensystem durch R(—P)
gedreht, sodass die x- und y-Achsen des Koordinatensystems mit der s-
und p-Polarisationsrichtung tibereinstimmen. Nach der Reflektion von der
Probe wird das Koordinatensystem durch R(A) auf die Transmissionachse
des Analysators ausgerichtet. In Matrizen-Schreibweise ergibt sich Glei-

chung (B18) zu

E ] [1 O] [cosA sinA] [sinWe® 0 ] [cosP —sinP]| [l 0] [1

0| |0 O] |—sinA cosA 0 cos?| |sinP cosP | |0 0] |0]°
(8.19)

Das auf dem Detektor auftreffende elektrische Feld E4 berechnet sich dem-

nach zu .
E4 = cosP cosAsin¥ e + sinPsinA cos¥ (8.20)

und die gemessene Intensitdt / zu

I=|Ex
= Ip[(1 — cos2P cos2¥) + (cos2P — cos2¥)cos2A + (sin2Psin2W¥ cosA ) sin2A]
(8.21)

In der Giblichen Messkonfiguration, in welcher P = 45° gewahlt wird, verein-
facht sich Gleichung (B:21) zu

I =Iy(1 — cos2¥ cos2A + sin2¥ cosA sin24), (8.22)

121



Anhang

was mit den Substitutionen @ = —cos2¥ und 8 = sin2¥ cosA die in dieser
Arbeit bei der Datenauswertung verwendeten Gleichungen (£.28), (2.2g) und
(-3d) (mit |tanP| = |tan45°| = 1)

¥ = arctan (1 / }tg) (8.23)

i)

A = arccos | ——= 8.2
(= (8:24)
I =1)(1+ arcos2A+ Bsin2A) (8.25)

liefert.
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FAPS, 201 Seiten, 82 Bilder. 1990.
ISBN 3-446-16105-8.

Band 12: Gerhard Kleineidam

CAD/CAP: Rechnergestiitzte Montage-
feinplanung

FAPS, 203 Seiten, 107 Bilder. 1990.
ISBN 3-446-16112-0.



Band 13: Frank Vollertsen

Pulvermetallurgische Verarbeitung eines
ibereutektoiden verschleifdfesten Stahls

LFT, XIII u. 217 Seiten, 67 Bilder, 34 Tab.
1990. ISBN 3-446-16133-3.

Band 14: Stephan Biermann

Untersuchungen zur Anlagen- und
ProzefRdiagnostik fiir das Schneiden
mit CO2-Hochleistungslasern

LFT, VIII u. 170 Seiten, 93 Bilder, 4 Tab.
1991. ISBN 3-446-16269-0.

Band 15: Uwe Geifler

Material- und Datenflufd in einer flexib-
len Blechbearbeitungszelle

LFT, 124 Seiten, 41 Bilder, 7 Tab. 1991.
ISBN 3-446-16358-1.

Band 16: Frank Oswald Hake
Entwicklung eines rechnergestiitzten
Diagnosesystems fiir automatisierte
Montagezellen

FAPS, XIV u. 166 Seiten, 77 Bilder. 1991.
ISBN 3-446-16428-6.

Band 17: Herbert Reichel

Optimierung der Werkzeugbereitstellung
durch rechnergestiitzte

Arbeitsfolgenbestimmung
FAPS, 198 Seiten, 73 Bilder, 2 Tab. 1991.

ISBN 3-446-16453-7.

Band 18: Josef Scheller
Modellierung und Einsatz von

Softwaresystemen fiir rechnergefiihrte
Montagezellen

FAPS, 198 Seiten, 65 Bilder. 1991.
ISBN 3-446-16454-5.

Band 19: Arnold vom Ende

Untersuchungen zum Biegeumforme mit
elastischer Matrize

LFT, 166 Seiten, 55 Bilder, 13 Tab. 1991.
ISBN 3-446-16493-6.

Band 20: Joachim Schmid

Beitrag zum automatisierten Bearbeiten
von Keramikgufl mit Industrierobotern

FAPS, XIV u. 176 Seiten, 11 Bilder, 6 Tab.
1991. ISBN 3-446-16560-6.

Band 21: Egon Sommer
Multiprozessorsteuerung fiir
kooperierende Industrieroboter in
Montagezellen

FAPS, 188 Seiten, 102 Bilder. 1991.
ISBN 3-446-17062-6.

Band 22: Georg Geyer
Entwicklung problemspezifischer
Verfahrensketten in der Montage
FAPS, 192 Seiten, 112 Bilder. 1991.
ISBN 3-446-16552-5.

Band 23: Rainer Flohr

Beitrag zur optimalen
Verbindungstechnik in der
Oberflichenmontage (SMT)
FAPS, 186 Seiten, 79 Bilder. 1991.
ISBN 3-446-16568-1.

Band 24: Alfons Rief
Untersuchungen zur Verfahrensfolge
Laserstrahlschneiden und -schweifden
in der Rohkarosseriefertigung

LFT, VI u. 145 Seiten, 58 Bilder, 5 Tab.
1991. ISBN 3-446-16593-2.



Band 25: Christoph Thim
Rechnerunterstiitzte Optimierung
von Materialfluf$strukturen in der
Elektronikmontage durch Simulation
FAPS, 188 Seiten, 74 Bilder. 1992.
ISBN 3-446-17118-5.

Band 26: Roland Miiller

CO2 -Laserstrahlschneiden von
kurzglasverstarkten Verbundwerkstoffen
LFT, 141 Seiten, 107 Bilder, 4 Tab. 1992.
ISBN 3-446-17104-5.

Band 27: Glinther Schafer

Integrierte Informationsverarbeitung
bei der Montageplanung

FAPS, 195 Seiten, 76 Bilder. 1992.
ISBN 3-446-17117-7.

Band 28: Martin Hoffmann
Entwicklung einer
CAD/CAM-Prozefikette fiir die
Herstellung von Blechbiegeteilen
LFT, 149 Seiten, 89 Bilder. 1992.
ISBN 3-446-17154-1.

Band 29: Peter Hoffmann
Verfahrensfolge Laserstrahlschneiden
und -schweifen: Prozeffiihrung und

Systemtechnik in der 3D-Laserstrahlbear-
beitung von Blechformteilen

LFT, 186 Seiten, 92 Bilder, 10 Tab. 1992.
ISBN 3-446-17153-3.

Band 30: Olaf Schrédel

Flexible Werkstattsteuerung mit
objektorientierten Softwarestrukturen
FAPS, 180 Seiten, 84 Bilder. 1992.
ISBN 3-446-17242-4.

Band 31: Hubert Reinisch

Planungs- und Steuerungswerkzeuge
zur impliziten Gerateprogrammierung
in Roboterzellen

FAPS, XI u. 212 Seiten, 112 Bilder. 1992.
ISBN 3-446-17380-3.

Band 32: Brigitte Barnreuther

Ein Beitrag zur Bewertung des Kommuni-
kationsverhaltens von Automatisierungs-
gerdten in flexiblen Produktionszellen

FAPS, XI u. 179 Seiten, 71 Bilder. 1992.
ISBN 3-446-17451-6.

Band 33: Joachim Hutfless

Laserstrahlregelung und Optikdiagnostik
in der Strahlfithrung einer

COz2-Hochleistungslaseranlage
LFT, 175 Seiten, 70 Bilder, 17 Tab. 1993.
ISBN 3-446-17532-6.

Band 34: Uwe Gilinzel

Entwicklung und Einsatz eines Simula-
tionsverfahrens fiir operative und
strategische Probleme der
Produktionsplanung und -steuerung
FAPS, XIV u. 170 Seiten, 66 Bilder, 5 Tab.
1993. ISBN 3-446-17604-7.

Band 35: Bertram Ehmann

Operatives Fertigungscontrolling durch
Optimierung auftragsbezogener Bearbei-
tungsabldufe in der Elektronikfertigung

FAPS, XV u. 167 Seiten, 114 Bilder. 1993.
ISBN 3-446-17658-6.

Band 36: Harald Kolléra

Entwicklung eines benutzerorientierten
Werkstattprogrammiersystems fiir das

Laserstrahlschneiden
LFT, 129 Seiten, 66 Bilder, 1 Tab. 1993.
ISBN 3-446-17719-1.



Band 37: Stephanie Abels
Modellierung und Optimierung von
Montageanlagen in einem integrierten
Simulationssystem

FAPS, 188 Seiten, 88 Bilder. 1993.

ISBN 3-446-17731-0.

Band 38: Robert Schmidt-Hebbel

Laserstrahlbohren durchfluf$bestimmen-

der Durchgangslcher
LFT, 145 Seiten, 63 Bilder, 11 Tab. 1993.

ISBN 3-446-17778-7.

Band 39: Norbert Lutz
Oberflachenfeinbearbeitung
keramischer Werkstoffe mit
XeCl-Excimerlaserstrahlung

LFT, 187 Seiten, 98 Bilder, 29 Tab. 1994.
ISBN 3-446-17970-4.

Band 40: Konrad Grampp
Rechnerunterstiitzung bei Test und

Schulung an Steuerungssoftware von
SMD-Bestiicklinien

FAPS, 178 Seiten, 88 Bilder. 1995.
ISBN 3-446-18173-3.

Band 41: Martin Koch
Wissensbasierte Unterstiitzung der
Angebotsbearbeitung in der
Investitionsgiiterindustrie

FAPS, 169 Seiten, 68 Bilder. 1995.
ISBN 3-446-18174-1.

Band 42: Armin Gropp

Anlagen- und Prozefddiagnostik beim
Schneiden mit einem gepulsten

Nd:YAG-Laser
LFT, 160 Seiten, 88 Bilder, 7 Tab. 1995.
ISBN 3-446-18241-1.

Band 43: Werner Heckel

Optische 3D-Konturerfassung und
on-line Biegewinkelmessung mit

dem Lichtschnittverfahren

LFT, 149 Seiten, 43 Bilder, 1 Tab. 1995.
ISBN 3-446-18243-8.

Band 44: Armin Rothhaupt
Modulares Planungssystem zur
Optimierung der Elektronikfertigung
FAPS, 180 Seiten, 101 Bilder. 1995.
ISBN 3-446-18307-8.

Band 45: Bernd Zollner

Adaptive Diagnose in der
Elektronikproduktion

FAPS, 195 Seiten, 74 Bilder, 3 Tab. 1995.
ISBN 3-446-18308-6.

Band 46: Bodo Vormann

Beitrag zur automatisierten
Handhabungsplanung komplexer
Blechbiegeteile

LFT, 126 Seiten, 89 Bilder, 3 Tab. 1995.
ISBN 3-446-18345-0.

Band 47: Peter Schnepf
Zielkostenorientierte Montageplanung
FAPS, 144 Seiten, 75 Bilder. 1995.

ISBN 3-446-18397-3.

Band 48: Rainer Klotzbiicher
Konzept zur rechnerintegrierten
Materialversorgung in flexiblen
Fertigungssystemen

FAPS, 156 Seiten, 62 Bilder. 1995.
ISBN 3-446-18412-0.



Band 49: Wolfgang Greska
Wissensbasierte Analyse und
Klassifizierung von Blechteilen
LFT, 144 Seiten, 96 Bilder. 1995.
ISBN 3-446-18462-7.

Band 50: Jorg Franke
Integrierte Entwicklung neuer

Produkt- und Produktionstechnologien
fiir raumliche spritzgegossene

Schaltungstrager (3-D MID)
FAPS, 196 Seiten, 86 Bilder, 4 Tab. 1995.
ISBN 3-446-18448-1.

Band s51: Franz-Josef Zeller
Sensorplanung und schnelle
Sensorregelung fiir Industrieroboter

FAPS, 190 Seiten, 102 Bilder, g Tab. 1995.

ISBN 3-446-18601-8.

Band 52: Michael Solvie
Zeitbehandlung und
Multimedia-Unterstiitzung in

Feldkommunikationssystemen

FAPS, 200 Seiten, 87 Bilder, 35 Tab. 1996.

ISBN 3-446-18607-7.

Band 53: Robert Hopperdietzel
Reengineering in der Elektro- und
Elektronikindustrie

FAPS, 180 Seiten, 109 Bilder, 1 Tab. 1996.
ISBN 3-87525-070-2.

Band 54: Thomas Rebhahn
Beitrag zur Mikromaterialbearbeitung

mit Excimerlasern - Systemkomponenten

und Verfahrensoptimierungen
LFT, 148 Seiten, 61 Bilder, 10 Tab. 1996.
ISBN 3-87525-075-3.

Band 55: Henning Hanebuth
Laserstrahlhartloten mit
Zweistrahltechnik

LFT, 157 Seiten, 58 Bilder, 11 Tab. 1996.
ISBN 3-87525-074-5.

Band 56: Uwe Schonherr

Steuerung und Sensordatenintegration
fir flexible Fertigungszellen mit
kooperierenden Robotern

FAPS, 188 Seiten, 116 Bilder, 3 Tab. 1996.
ISBN 3-87525-076-1.

Band 57: Stefan Holzer
Beriihrungslose Formgebung mit
Laserstrahlung

LFT, 162 Seiten, 69 Bilder, 11 Tab. 1996.
ISBN 3-87525-079-6.

Band 58: Markus Schultz
Fertigungsqualitit beim
3D-Laserstrahlschweifden von
Blechformteilen

LFT, 165 Seiten, 88 Bilder, g Tab. 1997.
ISBN 3-87525-080-X.

Band 59: Thomas Krebs

Integration elektromechanischer
CA-Anwendungen iiber einem
STEP-Produktmodell

FAPS, 198 Seiten, 58 Bilder, 8 Tab. 1997.
ISBN 3-87525-081-8.

Band 60: Jirgen Sturm
ProzefSintegrierte Qualitdtssicherung
in der Elektronikproduktion

FAPS, 167 Seiten, n2 Bilder, 5 Tab. 1997.
ISBN 3-87525-082-6.



Band 61: Andreas Brand

Prozesse und Systeme zur Bestiickung
raumlicher elektronischer Baugruppen
(3D-MID)

FAPS, 182 Seiten, 100 Bilder. 1997.
ISBN 3-87525-087-7.

Band 62: Michael Kauf

Regelung der Laserstrahlleistung und
der Fokusparameter einer
CO2-Hochleistungslaseranlage

LFT, 140 Seiten, 7o Bilder, 5 Tab. 1997.
ISBN 3-87525-083-4.

Band 63: Peter Steinwasser
Modulares Informationsmanagement
in der integrierten Produkt- und
Prozef3planung

FAPS, 190 Seiten, 87 Bilder. 1997.
ISBN 3-87525-084-2.

Band 64: Georg Liedl

Integriertes Automatisierungskonzept
fir den flexiblen Materialfluf in der
Elektronikproduktion

FAPS, 196 Seiten, 96 Bilder, 3 Tab. 1997.
ISBN 3-87525-086-9.

Band 65: Andreas Otto

Transiente Prozesse beim
Laserstrahlschweifen

LFT, 132 Seiten, 62 Bilder, 1 Tab. 1997.
ISBN 3-87525-089-3.

Band 66: Wolfgang Blochl

Erweiterte Informationsbereitstellung
an offenen CNC-Steuerungen zur
Prozef3- und Programmoptimierung
FAPS, 168 Seiten, 96 Bilder. 1997.
ISBN 3-87525-091-5.

Band 67: Klaus-Uwe Wolf
Verbesserte Prozefifiihrung und
Prozef3planung zur Leistungs- und
Qualitatssteigerung beim
Spulenwickeln

FAPS, 186 Seiten, 125 Bilder. 1997.
ISBN 3-87525-092-3.

Band 68: Frank Backes
Technologieorientierte Bahnplanung
fur die 3D-Laserstrahlbearbeitung
LFT, 138 Seiten, 71 Bilder, 2 Tab. 1997.
ISBN 3-87525-093-1.

Band 69: Jirgen Kraus
Laserstrahlumformen von Profilen
LFT, 137 Seiten, 72 Bilder, 8 Tab. 1997.
ISBN 3-87525-094-X.

Band 70: Norbert Neubauer

Adaptive Strahlfithrungen fir
COz2-Laseranlagen

LFT, 120 Seiten, 50 Bilder, 3 Tab. 1997.
ISBN 3-87525-095-8.

Band 71: Michael Steber

Prozefloptimierter Betrieb flexibler
Schraubstationen in der

automatisierten Montage
FAPS, 168 Seiten, 78 Bilder, 3 Tab. 1997.
ISBN 3-87525-096-6.

Band 72: Markus Pfestorf

Funktionale 3D-Oberfldchenkenngréfien
in der Umformtechnik

LFT, 162 Seiten, 84 Bilder, 15 Tab. 1997.
ISBN 3-87525-097-4.



Band 73: Volker Franke
Integrierte Planung und Konstruktion

von Werkzeugen fiir die Biegebearbei-
tung

LFT, 143 Seiten, 81 Bilder. 1998.
ISBN 3-87525-098-2.

Band 74: Herbert Scheller
Automatisierte Demontagesysteme

und recyclinggerechte Produktgestaltung
elektronischer Baugruppen

FAPS, 184 Seiten, 104 Bilder, 17 Tab. 1998.
ISBN 3-87525-099-0.

Band 75: Arthur Mef3ner

Kaltmassivumformung metallischer
Kleinstteile - Werkstoffverhalten,

Wirkflachenreibung, Prozeflauslegung
LFT, 164 Seiten, 92 Bilder, 14 Tab. 1998.
ISBN 3-87525-100-8.

Band 76: Mathias Glasmacher

Prozef3- und Systemtechnik zum
Laserstrahl-Mikroschweif3en

LFT, 184 Seiten, 104 Bilder, 12 Tab. 1998.
ISBN 3-87525-101-6.

Band 77: Michael Schwind

Zerstorungsfreie Ermittlung mechani-
scher Eigenschaften von Feinblechen mit
dem Wirbelstromverfahren

LFT, 124 Seiten, 68 Bilder, 8 Tab. 1998.
ISBN 3-87525-102-4.

Band 78: Manfred Gerhard
Qualitatssteigerung in der
Elektronikproduktion durch
Optimierung der Prozef}fithrung

beim Loten komplexer Baugruppen
FAPS, 179 Seiten, 113 Bilder, 7 Tab. 1998.
ISBN 3-87525-103-2.

Band 79: Elke Rauh

Methodische Einbindung der Simulation
in die betrieblichen Planungs- und

Entscheidungsablaufe
FAPS, 192 Seiten, 14 Bilder, 4 Tab. 1998.
ISBN 3-87525-104-0.

Band 8o: Sorin Niederkorn
Mef3einrichtung zur Untersuchung

der Wirkflachenreibung bei umformtech-
nischen Prozessen

LFT, 99 Seiten, 46 Bilder, 6 Tab. 1998.
ISBN 3-87525-105-9.

Band 81: Stefan Schuberth

Regelung der Fokuslage beim Schweifden
mit CO2-Hochleistungslasern unter

Einsatz von adaptiven Optiken
LFT, 140 Seiten, 64 Bilder, 3 Tab. 1998.
ISBN 3-87525-106-7.

Band 82: Armando Walter Colombo
Development and Implementation of
Hierarchical Control Structures of

Flexible Production Systems Using High
Level Petri Nets

FAPS, 216 Seiten, 86 Bilder. 1998.
ISBN 3-87525-109-1.

Band 83: Otto Meedt
Effizienzsteigerung bei Demontage

und Recycling durch flexible
Demontagetechnologien und optimierte
Produktgestaltung

FAPS, 186 Seiten, 103 Bilder. 1998.

ISBN 3-87525-108-3.

Band 84: Knuth Gétz

Modelle und effiziente Modellbildung
zur Qualitdtssicherung in der
Elektronikproduktion

FAPS, 212 Seiten, 129 Bilder, 24 Tab. 1998.
ISBN 3-87525-112-1.



Band 8s5: Ralf Luchs

Einsatzmoglichkeiten leitender Kleb-
stoffe zur zuverldssigen Kontaktierung

elektronischer Bauelemente in der SMT

FAPS, 176 Seiten, 126 Bilder, 30 Tab. 1998.

ISBN 3-87525-113-7.

Band 86: Frank Pohlau

Entscheidungsgrundlagen zur Einfiih-
rung raumlicher spritzgegossener

Schaltungstrager (3-D MID)
FAPS, 144 Seiten, 99 Bilder. 1999.
ISBN 3-87525-114-8.

Band 87: Roland T. A. Kals
Fundamentals on the miniaturization
of sheet metal working processes

LFT, 128 Seiten, 58 Bilder, 11 Tab. 1999.
ISBN 3-87525-115-6.

Band 88: Gerhard Luhn

Implizites Wissen und technisches
Handeln am Beispiel der
Elektronikproduktion

FAPS, 252 Seiten, 61 Bilder, 1 Tab. 1999.
ISBN 3-87525-116-4.

Band 89: Axel Sprenger

Adaptives Streckbiegen von
Aluminium-Strangpref3profilen

LFT, 14 Seiten, 63 Bilder, 4 Tab. 1999.
ISBN 3-87525-117-2.

Band 9o: Hans-J6rg Pucher
Untersuchungen zur Prozefifolge
Umformen, Bestiicken und
Laserstrahllten von Mikrokontakten
LFT, 158 Seiten, 69 Bilder, 9 Tab. 1999.
ISBN 3-87525-119-9.

Band g1: Horst Arnet

Profilbiegen mit kinematischer
Gestalterzeugung

LFT, 128 Seiten, 67 Bilder, 7 Tab. 1999.
ISBN 3-87525-120-2.

Band 92: Doris Schubart
Prozefdmodellierung und

Technologieentwicklung beim Abtragen
mit COz2-Laserstrahlung

LFT, 133 Seiten, 57 Bilder, 13 Tab. 1999.
ISBN 3-87525-122-9.

Band 93: Adrianus L. P. Coremans
Laserstrahlsintern von Metallpulver -
Prozefdmodellierung, Systemtechnik,
Eigenschaften laserstrahlgesinterter
Metallkorper

LFT, 184 Seiten, 108 Bilder, 12 Tab. 1999.
ISBN 3-87525-124-5.

Band 94: Hans-Martin Biehler
Optimierungskonzepte fiir
Qualitdtsdatenverarbeitung und
Informationsbereitstellung in der
Elektronikfertigung

FAPS, 194 Seiten, 105 Bilder. 1999.
ISBN 3-87525-126-1.

Band 95: Wolfgang Becker

Oberflachenausbildung und tribologische
Eigenschaften excimerlaserstrahlbearbei-
teter Hochleistungskeramiken

LFT, 175 Seiten, 71 Bilder, 3 Tab. 1999.
ISBN 3-87525-127-X.

Band 96: Philipp Hein
Innenhochdruck-Umformen von
Blechpaaren: Modellierung,
Prozeflauslegung und Prozeffiihrung
LFT, 129 Seiten, 57 Bilder, 7 Tab. 1999.
ISBN 3-87525-128-8.



Band 97: Gunter Beitinger

Herstellungs- und Priifverfahren fiir
thermoplastische Schaltungstrager
FAPS, 169 Seiten, 92 Bilder, 20 Tab. 1999.
ISBN 3-87525-129-6.

Band 98: Jiirgen Knoblach

Beitrag zur rechnerunterstiitzten
verursachungsgerechten
Angebotskalkulation von Blechteilen
mit Hilfe wissensbasierter Methoden
LFT, 155 Seiten, 53 Bilder, 26 Tab. 1999.
ISBN 3-87525-130-X.

Band 99: Frank Breitenbach

Bildverarbeitungssystem zur Erfassung
der Anschluf3geometrie elektronischer
SMT-Bauelemente

LFT, 147 Seiten, 92 Bilder, 12 Tab. 2000.
ISBN 3-87525-131-8.

Band 100: Bernd Falk
Simulationsbasierte

Lebensdauervorhersage fiir Werkzeuge
der Kaltmassivumformung

LFT, 134 Seiten, 44 Bilder, 15 Tab. 2000.
ISBN 3-87525-136-9.

Band 101: Wolfgang Schlogl

Integriertes Simulationsdaten-Manage-
ment fiir Maschinenentwicklung und

Anlagenplanung
FAPS, 169 Seiten, 101 Bilder, 20 Tab. 2000.

ISBN 3-87525-137-7.

Band 102: Christian Hinsel
Ermiidungsbruchversagen
hartstoftbeschichteter Werkzeugstéahle
in der Kaltmassivumformung

LFT, 130 Seiten, 8o Bilder, 14 Tab. 2000.
ISBN 3-87525-138-5.

Band 103: Stefan Bobbert

Simulationsgestiitzte Prozessauslegung
fir das Innenhochdruck-Umformen

von Blechpaaren
LFT, 123 Seiten, 77 Bilder. 2000.
ISBN 3-87525-145-8.

Band 104: Harald Rottbauer
Modulares Planungswerkzeug zum
Produktionsmanagement in der
Elektronikproduktion

FAPS, 166 Seiten, 106 Bilder. 2001.
ISBN 3-87525-139-3.

Band 1u: Jiirgen Gohringer
Integrierte Telediagnose via Internet
zum effizienten Service von
Produktionssystemen

FAPS, 178 Seiten, 98 Bilder, 5 Tab. 2001.

ISBN 3-87525-147-4.

Band 105: Thomas Hennige
Flexible Formgebung von Blechen
durch Laserstrahlumformen

LFT, ng Seiten, 50 Bilder. 2001.
ISBN 3-87525-140-7.

Band 106: Thomas Menzel
Wissensbasierte Methoden fiir die
rechnergestiitzte Charakterisierung
und Bewertung innovativer
Fertigungsprozesse

LFT, 152 Seiten, 71 Bilder. 2001.
ISBN 3-87525-142-3.

Band 107: Thomas Stockel

Kommunikationstechnische Integration
der Prozefiebene in Produktionssysteme
durch Middleware-Frameworks

FAPS, 147 Seiten, 65 Bilder, 5 Tab. 2001.

ISBN 3-87525-143-1.



Band 108: Frank Pitter
Verfligbarkeitssteigerung von
Werkzeugmaschinen durch Einsatz
mechatronischer Sensorlésungen
FAPS, 158 Seiten, 131 Bilder, 8 Tab. 2001.
ISBN 3-87525-144-X.

Band 109: Markus Korneli

Integration lokaler CAP-Systeme in
einen globalen Fertigungsdatenverbund
FAPS, 121 Seiten, 53 Bilder, 1 Tab. 2001.
ISBN 3-87525-146-6.

Band 110: Burkhard Miiller

Laserstrahljustieren mit Excimer-Lasern -
Prozef3parameter und Modelle zur

Aktorkonstruktion
LFT, 128 Seiten, 36 Bilder, 9 Tab. 2001.
ISBN 3-87525-159-8.

Band m: Jiirgen Gohringer

Integrierte Telediagnose via Internet
zum effizienten Service von
Produktionssystemen

FAPS, 178 Seiten, 98 Bilder, 5 Tab. 2001.

ISBN 3-87525-147-4.

Band 112: Robert Feuerstein

Qualitats- und kosteneffiziente Integra-
tion neuer Bauelementetechnologien in
die Flachbaugruppenfertigung

FAPS, 161 Seiten, 99 Bilder, 10 Tab. 2001.
ISBN 3-87525-151-2.

Band 113: Marcus Reichenberger

Eigenschaften und Einsatzmoglichkeiten
alternativer Elektroniklote in der

Oberflichenmontage (SMT)
FAPS, 165 Seiten, 97 Bilder, 18 Tab. 2001.
ISBN 3-87525-152-0.

Band 114: Alexander Huber

Justieren vormontierter Systeme mit dem
Nd:YAG-Laser unter Einsatz von Aktoren

LFT, 122 Seiten, 58 Bilder, 5 Tab. 2001.
ISBN 3-87525-153-9.

Band 115: Sami Krimi

Analyse und Optimierung von Montage-
systemen in der Elektronikproduktion

FAPS, 155 Seiten, 88 Bilder, 3 Tab. 2001.
ISBN 3-87525-157-1.

Band 116: Marion Merklein
Laserstrahlumformen von

Aluminiumwerkstoffen - Beeinflussung
der Mikrostruktur und

der mechanischen Eigenschaften
LFT, 122 Seiten, 65 Bilder, 15 Tab. 2001.
ISBN 3-87525-156-3.

Band u17: Thomas Collisi

Ein informationslogistisches
Architekturkonzept zur Akquisition
simulationsrelevanter Daten

FAPS, 181 Seiten, 105 Bilder, 7 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-164-4.

Band u8: Markus Koch
Rationalisierung und ergonomische
Optimierung im Innenausbau durch
den Einsatz moderner
Automatisierungstechnik

FAPS, 176 Seiten, 98 Bilder, 9 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-165-2.

Band 119: Michael Schmidt

Prozefiregelung fiir das Laserstrahl-
Punktschweifden in der Elektronikpro-
duktion

LFT, 152 Seiten, 71 Bilder, 3 Tab. 2002.

ISBN 3-87525-166-0.



Band 120: Nicolas Tiesler

Grundlegende Untersuchungen zum
Flief3pressen metallischer Kleinstteile

LFT, 126 Seiten, 78 Bilder, 12 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-175-X.

Band 121: Lars Pursche

Methoden zur technologieorientierten
Programmierung fiir

die 3D-Lasermikrobearbeitung
LFT, 11 Seiten, 39 Bilder, o Tab. 2002.
ISBN 3-87525-183-0.

Band 122: Jan-Oliver Brassel
Prozef3kontrolle beim
Laserstrahl-MikroschweifRen

LFT, 148 Seiten, 72 Bilder, 12 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-181-4.

Band 123: Mark Geisel
Prozef3kontrolle und -steuerung beim

Laserstrahlschweif$en mit den Methoden
der nichtlinearen Dynamik

LFT, 135 Seiten, 46 Bilder, 2 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-180-6.

Band 124: Gerd Efder
Laserstrahlunterstiitzte Erzeugung
metallischer Leiterstrukturen auf
Thermoplastsubstraten fiir die
MID-Technik

LFT, 148 Seiten, 60 Bilder, 6 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-171-7.

Band 125: Marc Fleckenstein

Qualitat laserstrahl-gefiigter
Mikroverbindungen elektronischer
Kontakte

LFT, 159 Seiten, 77 Bilder, 7 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-170-9.

Band 126: Stefan Kaufmann

Grundlegende Untersuchungen zum
Nd:YAG- Laserstrahlfiigen von Silizium
fiir Komponenten der Optoelektronik

LFT, 159 Seiten, 100 Bilder, 6 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-172-5.

Band 127: Thomas Frohlich

Simultanes Loten von AnschlufSkontak-
ten elektronischer Bauelemente mit

Diodenlaserstrahlung
LFT, 143 Seiten, 75 Bilder, 6 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-186-5.

Band 128: Achim Hofmann

Erweiterung der Formgebungsgrenzen
beim Umformen von

Aluminiumwerkstoffen durch den Ein-
satz prozessangepasster Platinen

LFT, u3 Seiten, 58 Bilder, 4 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-182-2.

Band 129: Ingo Kriebitzsch

3 - D MID Technologie in der
Automobilelektronik

FAPS, 129 Seiten, 102 Bilder, 10 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-169-5.

Band 130: Thomas Pohl
Fertigungsqualitat und Umformbarkeit
laserstrahlgeschweifSter Formplatinen
aus Aluminiumlegierungen

LFT, 133 Seiten, 93 Bilder, 12 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-173-3.

Band 131: Matthias Wenk

Entwicklung eines konfigurierbaren
Steuerungssystems fiir die flexible
Sensorfithrung von Industrierobotern
FAPS, 167 Seiten, 85 Bilder, 1 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-174-1.



Band 132: Matthias Negendanck

Neue Sensorik und Aktorik fiir
Bearbeitungskdpfe zum
Laserstrahlschweifden

LFT, 16 Seiten, 60 Bilder, 14 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-184-9.

Band 133: Oliver Kreis

Integrierte Fertigung - Verfahrensin-
tegration durch Innenhochdruck-Umfor-
men, Trennen und Laserstrahlschweifden
in einem Werkzeug sowie ihre tele- und
multimediale Prasentation

LFT, 167 Seiten, go Bilder, 43 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-176-8.

Band 134: Stefan Trautner

Technische Umsetzung produktbezoge-
ner Instrumente der Umweltpolitik bei
Elektro- und Elektronikgerdten

FAPS, 179 Seiten, 92 Bilder, 11 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-177-6.

Band 135: Roland Meier

Strategien fiir einen produktorientierten
Einsatz raumlicher spritzgegossener
Schaltungstrager (3-D MID)

FAPS, 155 Seiten, 88 Bilder, 14 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-178-4.

Band 136: Jiirgen Wunderlich

Kostensimulation - Simulationsbasierte
Wirtschaftlichkeitsregelung komplexer
Produktionssysteme

FAPS, 202 Seiten, 119 Bilder, 17 Tab. 2002.
ISBN 3-87525-179-2.

Band 137: Stefan Novotny
Innenhochdruck-Umformen von Blechen
aus Aluminium- und Magnesiumlegie-
rungen bei erh6hter Temperatur

LFT, 132 Seiten, 82 Bilder, 6 Tab. 2002.

ISBN 3-87525-185-7.

Band 138: Andreas Licha

Flexible Montageautomatisierung zur
Komplettmontage flichenhafter Produkt-
strukturen durch kooperierende

Industrieroboter
FAPS, 158 Seiten, 87 Bilder, 8 Tab. 2003.
ISBN 3-87525-189-X.

Band 139: Michael Eisenbarth

Beitrag zur Optimierung der Aufbau- und
Verbindungstechnik fiir mechatronische
Baugruppen

FAPS, 207 Seiten, 141 Bilder, 9 Tab. 2003.
ISBN 3-87525-190-3.

Band 140: Frank Christoph
Durchgéngige simulationsgestiitzte

Planung von Fertigungseinrichtungen der
Elektronikproduktion

FAPS, 187 Seiten, 107 Bilder, 9 Tab. 2003.
ISBN 3-87525-191-1.

Band 141: Hinnerk Hagenah
Simulationsbasierte Bestimmung der

zu erwartenden MafShaltigkeit fiir das
Blechbiegen

LFT, 131 Seiten, 36 Bilder, 26 Tab. 2003.
ISBN 3-87525-192-X.

Band 142: Ralf Eckstein

Scherschneiden und Biegen metallischer
Kleinstteile - Materialeinfluss und

Materialverhalten
LFT, 148 Seiten, 71 Bilder, 19 Tab. 2003.
ISBN 3-87525-193-8.

Band 143: Frank H. Meyer-Pittroff
Excimerlaserstrahlbiegen diinner
metallischer Folien mit homogener
Lichtlinie

LFT, 138 Seiten, 60 Bilder, 16 Tab. 2003.
ISBN 3-87525-196-2.



Band 144: Andreas Kach
Rechnergestiitzte Anpassung von
Laserstrahlschneidbahnen

an Bauteilabweichungen

LFT, 139 Seiten, 69 Bilder, 11 Tab. 2004.
ISBN 3-87525-197-0.

Band 145: Stefan Hierl

System- und Prozef3technik fiir das
simultane Loten mit Diodenlaserstrah-
lung von elektronischen Bauelementen

LFT, 124 Seiten, 66 Bilder, 4 Tab. 2004.
ISBN 3-87525-198-9.

Band 146: Thomas Neudecker

Tribologische Eigenschaften keramischer
Blechumformwerkzeuge- Einfluss einer
Oberflachenendbearbeitung mittels

Excimerlaserstrahlung
LFT, 166 Seiten, 75 Bilder, 26 Tab. 2004.
ISBN 3-87525-200-4.

Band 147: Ulrich Wenger

Prozessoptimierung in der Wickeltechnik
durch innovative maschinenbauliche und
regelungstechnische Ansitze

FAPS, 132 Seiten, 88 Bilder, o Tab. 2004.
ISBN 3-87525-203-9.

Band 148: Stefan Slama

Effizienzsteigerung in der Montage durch
marktorientierte Montagestrukturen und
erweiterte Mitarbeiterkompetenz

FAPS, 188 Seiten, 125 Bilder, o Tab. 2004.
ISBN 3-87525-204-7.

Band 149: Thomas Wurm

Laserstrahljustieren mittels Aktoren-Ent-
wicklung von Konzepten und Methoden
fir die rechnerunterstiitzte Modellierung
und Optimierung von komplexen

Aktorsystemen in der Mikrotechnik
LFT, 122 Seiten, 51 Bilder, 9 Tab. 2004.
ISBN 3-87525-206-3.

Band 150: Martino Celeghini

Wirkmedienbasierte Blechumformung:
Grundlagenuntersuchungen zum Einfluss
von Werkstoff und Bauteilgeometrie

LFT, 146 Seiten, 77 Bilder, 6 Tab. 2004.
ISBN 3-87525-207-1.

Band 151: Ralph Hohenstein

Entwurf hochdynamischer Sensor- und
Regelsysteme fiir die adaptive

Laserbearbeitung
LFT, 282 Seiten, 63 Bilder, 16 Tab. 2004.
ISBN 3-87525-210-1.

Band 152: Angelika Hutterer
Entwicklung prozessiiberwachender
Regelkreise fiir flexible
Formgebungsprozesse

LFT, 149 Seiten, 57 Bilder, 2 Tab. 2005.
ISBN 3-87525-212-8.

Band 153: Emil Egerer

Massivumformen metallischer Kleinst-
teile bei erhohter Prozesstemperatur

LFT, 158 Seiten, 87 Bilder, 10 Tab. 2005.
ISBN 3-87525-213-6.

Band 154: Riidiger Holzmann

Strategien zur nachhaltigen Optimierung
von Qualitdt und Zuverldssigkeit in

der Fertigung hochintegrierter
Flachbaugruppen

FAPS, 186 Seiten, 99 Bilder, 19 Tab. 2005.
ISBN 3-87525-217-9.

Band 155: Marco Nock
Biegeumformen mit
Elastomerwerkzeugen Modellierung,

Prozessauslegung und Abgrenzung des
Verfahrens am Beispiel des Rohrbiegens

LFT, 164 Seiten, 85 Bilder, 13 Tab. 2005.
ISBN 3-87525-218-7.



Band 156: Frank Niebling
Qualifizierung einer Prozesskette zum
Laserstrahlsintern metallischer Bauteile
LFT, 148 Seiten, 89 Bilder, 3 Tab. 2005.
ISBN 3-87525-219-5.

Band 157: Markus Meiler

Grof3serientauglichkeit trockenschmier-
stoftbeschichteter Aluminiumbleche im
Presswerk Grundlegende Untersuchun-
gen zur Tribologie, zum Umformverhal-
ten und Bauteilversuche

LFT, 104 Seiten, 57 Bilder, 21 Tab. 2005.
ISBN 3-87525-221-7.

Band 158: Agus Sutanto
Solution Approaches for Planning of

Assembly Systems in Three-Dimensional
Virtual Environments

FAPS, 169 Seiten, 98 Bilder, 3 Tab. 2005.
ISBN 3-87525-220-9.

Band 159: Matthias Boiger

Hochleistungssysteme fiir die Fertigung
elektronischer Baugruppen auf der Basis
flexibler Schaltungstrager

FAPS, 175 Seiten, 111 Bilder, 8 Tab. 2005.
ISBN 3-87525-222-5.

Band 160: Matthias Pitz

Laserunterstiitztes Biegen hochstfester
Mehrphasenstihle

LFT, 120 Seiten, 73 Bilder, 11 Tab. 200s5.
ISBN 3-87525-223-3.

Band 161: Meik Vahl

Beitrag zur gezielten Beeinflussung des
Werkstoffflusses beim Innenhochdruck-
Umformen von Blechen

LFT, 165 Seiten, 94 Bilder, 15 Tab. 200s5.
ISBN 3-87525-224-1.

Band 162: Peter K. Kraus
Plattformstrategien - Realisierung

einer varianz- und kostenoptimierten
Wertschopfung

FAPS, 181 Seiten, 95 Bilder, o Tab. 200s5.
ISBN 3-87525-226-8.

Band 163: Adrienn Cser

Laserstrahlschmelzabtrag - Prozessana-
lyse und -modellierung

LFT, 146 Seiten, 79 Bilder, 3 Tab. 2005.
ISBN 3-87525-227-6.

Band 164: Markus C. Hahn
Grundlegende Untersuchungen zur

Herstellung von Leichtbauverbundstruk-
turen mit Aluminiumschaumkern

LFT, 143 Seiten, 60 Bilder, 16 Tab. 2005.
ISBN 3-87525-228-4.

Band 165: Gordana Michos

Mechatronische Ansitze zur Optimie-
rung von Vorschubachsen

FAPS, 146 Seiten, 87 Bilder, 17 Tab. 2005.
ISBN 3-87525-230-6.

Band 166: Markus Stark

Auslegung und Fertigung hochpraziser
Faser-Kollimator-Arrays

LFT, 158 Seiten, 115 Bilder, 11 Tab. 2005.
ISBN 3-87525-231-4.

Band 167: Yurong Zhou

Kollaboratives Engineering Management
in der integrierten virtuellen Entwicklung
der Anlagen fiir die Elektronikproduktion
FAPS, 156 Seiten, 84 Bilder, 6 Tab. 2005.

ISBN 3-87525-232-2.



Band 168: Werner Enser

Neue Formen permanenter und lésbarer
elektrischer Kontaktierungen fiir

mechatronische Baugruppen
FAPS, 190 Seiten, 112 Bilder, 5 Tab. 2005.
ISBN 3-87525-233-0.

Band 169: Katrin Melzer

Integrierte Produktpolitik bei elektri-
schen und elektronischen Geraten zur

Optimierung des Product-Life-Cycle
FAPS, 155 Seiten, o1 Bilder, 17 Tab. 2005.
ISBN 3-87525-234-9.

Band 170: Alexander Putz
Grundlegende Untersuchungen zur
Erfassung der realen Vorspannung von
armierten Kaltflief3presswerkzeugen
mittels Ultraschall

LFT, 137 Seiten, 71 Bilder, 15 Tab. 2006.
ISBN 3-87525-237-3.

Band 171: Martin Prechtl
Automatisiertes Schichtverfahren fiir
metallische Folien - System- und
Prozesstechnik

LFT, 154 Seiten, 45 Bilder, 7 Tab. 2006.
ISBN 3-87525-238-1.

Band 172: Markus Meidert

Beitrag zur deterministischen
Lebensdauerabschdtzung von
Werkzeugen der Kaltmassivumformung
LFT, 131 Seiten, 78 Bilder, 9 Tab. 2006.
ISBN 3-87525-239-X.

Band 173: Bernd Miiller

Robuste, automatisierte Montagesysteme
durch adaptive Prozessfithrung und

montageiibergreifende Fehlerpravention
am Beispiel flachiger Leichtbauteile

FAPS, 147 Seiten, 77 Bilder, o Tab. 2006.
ISBN 3-87525-240-3.

Band 174: Alexander Hofmann
Hybrides Laserdurchstrahlschweiffen
von Kunststoffen

LFT, 136 Seiten, 72 Bilder, 4 Tab. 2006.

ISBN 978-3-87525-243-9.

Band 175: Peter Wolflick

Innovative Substrate und Prozesse

mit feinsten Strukturen fiir bleifreie
Mechatronik-Anwendungen

FAPS, 177 Seiten, 148 Bilder, 24 Tab. 2006.
ISBN 978-3-87525-246-0.

Band 176: Attila Komlodi

Detection and Prevention of Hot Cracks
during Laser Welding of Aluminium Al-
loys Using Advanced Simulation Methods

LFT, 155 Seiten, 89 Bilder, 14 Tab. 2006.
ISBN 978-3-87525-248-4.

Band 177: Uwe Popp
Grundlegende Untersuchungen zum

Laserstrahlstrukturieren von Kaltmassiv-
umformwerkzeugen

LFT, 140 Seiten, 67 Bilder, 16 Tab. 2006.
ISBN 978-3-87525-249-1.

Band 178: Veit Riickel

Rechnergestiitzte Ablaufplanung und
Bahngenerierung Fiir kooperierende

Industrieroboter
FAPS, 148 Seiten, 75 Bilder, 7 Tab. 2006.
ISBN 978-3-87525-250-7.

Band 179: Manfred Dirscherl

Nicht-thermische Mikrojustiertechnik
mittels ultrakurzer Laserpulse

LFT, 154 Seiten, 69 Bilder, 10 Tab. 2007.
ISBN 978-3-87525-251-4.



Band 180: Yong Zhuo
Entwurf eines rechnergestiitzten
integrierten Systems fiir Konstruktion

und Fertigungsplanung raumlicher
spritzgegossener Schaltungstrager (3D-
MID)

FAPS, 181 Seiten, 95 Bilder, 5 Tab. 2007.
ISBN 978-3-87525-253-8.

Band 181: Stefan Lang

Durchgéngige Mitarbeiterinformation
zur Steigerung von Effizienz und
Prozesssicherheit in der Produktion
FAPS, 172 Seiten, 93 Bilder. 2007.
ISBN 978-3-87525-257-6.

Band 182: Hans-Joachim Krauf$
Laserstrahlinduzierte Pyrolyse
prakeramischer Polymere

LFT, 171 Seiten, 100 Bilder. 2007.
ISBN 978-3-87525-258-3.

Band 183: Stefan Junker
Technologien und Systemlésungen fiir

die flexibel automatisierte Bestiickung
permanent erregter Laufer mit

oberflichenmontierten Dauermagneten
FAPS, 173 Seiten, 75 Bilder. 2007.
ISBN 978-3-87525-259-0.

Band 184: Rainer Kohlbauer
Wissensbasierte Methoden fiir die

simulationsgestiitzte Auslegung wirk-
medienbasierter Blechumformprozesse

LFT, 135 Seiten, 50 Bilder. 2007.
ISBN 978-3-87525-260-6.

Band 185: Klaus Lamprecht
Wirkmedienbasierte Umformung
tiefgezogener Vorformen unter
besonderer Beriicksichtigung
mafdgeschneiderter Halbzeuge
LFT, 137 Seiten, 81 Bilder. 2007.
ISBN 978-3-87525-265-1.

Band 186: Bernd Zolleif

Optimierte Prozesse und Systeme fir die
Bestiickung mechatronischer Baugrup-
pen

FAPS, 180 Seiten, 117 Bilder. 2007.

ISBN 978-3-87525-266-8.

Band 187: Michael Kerausch

Simulationsgestiitzte Prozessauslegung
fiir das Umformen lokal

warmebehandelter Aluminiumplatinen
LFT, 146 Seiten, 76 Bilder, 7 Tab. 2007.
ISBN 978-3-87525-267-5.

Band 188: Matthias Weber

Unterstiitzung der Wandlungsfahigkeit
von Produktionsanlagen durch innova-
tive Softwaresysteme

FAPS, 183 Seiten, 122 Bilder, 3 Tab. 2007.
ISBN 978-3-87525-269-9.

Band 189: Thomas Frick

Untersuchung der prozessbestimmenden
Strahl-Stoff-Wechselwirkungen beim

Laserstrahlschweifden von Kunststoffen
LFT, 104 Seiten, 62 Bilder, 8 Tab. 2007.
ISBN 978-3-87525-268-2.



Band 190: Joachim Hecht
Werkstoffcharakterisierung und

Prozessauslegung fiir die wirkmedienba-
sierte Doppelblech-Umformung von

Magnesiumlegierungen
LFT, 107 Seiten, o1 Bilder, 2 Tab. 2007.
ISBN 978-3-87525-270-5.

Band 191: Ralf V6lkl

Stochastische Simulation zur Werkzeug-
lebensdaueroptimierung und Prézisions-
fertigung in der Kaltmassivumformung

LFT, 178 Seiten, 75 Bilder, 12 Tab. 2008.
ISBN 978-3-87525-272-9.

Band 192: Massimo Tolazzi

Innenhochdruck-Umformen verstarkter
Blech-Rahmenstrukturen

LFT, 164 Seiten, 85 Bilder, 7 Tab. 2008.
ISBN 978-3-87525-273-6.

Band 193: Cornelia Hoff

Untersuchung der Prozesseinflussgrofden
beim Pressharten des hochstfesten

Vergiitungsstahls 22MnB5
LFT, 133 Seiten, 92 Bilder, 5 Tab. 2008.
ISBN 978-3-87525-275-0.

Band 194: Christian Alvarez
Simulationsgestiitzte Methoden zur

effizienten Gestaltung von Lotprozessen
in der Elektronikproduktion

FAPS, 149 Seiten, 86 Bilder, 8 Tab. 2008.
ISBN 978-3-87525-277-4.

Band 195: Andreas Kunze

Automatisierte Montage von makrome-
chatronischen Modulen zur flexiblen

Integration in hybride
Pkw-Bordnetzsysteme

FAPS, 160 Seiten, 9o Bilder, 14 Tab. 2008.
ISBN 978-3-87525-278-1.

Band 196: Wolfgang Huf3natter
Grundlegende Untersuchungen zur
experimentellen Ermittlung und zur
Modellierung von FlieRortkurven bei
erhdhten Temperaturen

LFT, 152 Seiten, 73 Bilder, 21 Tab. 2008.
ISBN 978-3-87525-279-8.

Band 197: Thomas Bigl

Entwicklung, angepasste Herstellungs-
verfahren und erweiterte Qualitatssiche-
rung von einsatzgerechten elektroni-
schen Baugruppen

FAPS, 175 Seiten, 107 Bilder, 14 Tab. 2008.
ISBN 978-3-87525-280-4.

Band 198: Stephan Roth
Grundlegende Untersuchungen zum
Excimerlaserstrahl-Abtragen unter
Flissigkeitsfilmen

LFT, u3 Seiten, 47 Bilder, 14 Tab. 2008.
ISBN 978-3-87525-281-1.

Band 199: Artur Giera
Prozesstechnische Untersuchungen

zum RithrreibschweifSen metallischer
Werkstoffe

LFT, 179 Seiten, 104 Bilder, 36 Tab. 2008.
ISBN 978-3-87525-282-8.

Band 200: Jiirgen Lechler
Beschreibung und Modellierung

des Werkstoffverhaltens von
presshartbaren Bor-Manganstdhlen
LFT, 154 Seiten, 75 Bilder, 12 Tab. 2009.
ISBN 978-3-87525-286-6.

Band 201: Andreas Blankl
Untersuchungen zur Erhohung der
Prozessrobustheit bei der Innenhoch-
druck-Umformung von flachigen Halb-
zeugen mit vor- bzw. nachgeschalteten
Laserstrahlfiigeoperationen

LFT, 120 Seiten, 68 Bilder, g Tab. 2009.

ISBN 978-3-87525-287-3.



Band 202: Andreas Schaller

Modellierung eines nachfrageorientierten
Produktionskonzeptes fiir mobile

Telekommunikationsgerate
FAPS, 120 Seiten, 79 Bilder, o Tab. 2009.
ISBN 978-3-87525-289-7.

Band 203: Claudius Schimpf
Optimierung von Zuverldssigkeitsunter-
suchungen, Priifablaufen und Nachar-
beitsprozessen in der Elektronikproduk-
tion

FAPS, 162 Seiten, go Bilder, 14 Tab. 2009.
ISBN 978-3-87525-290-3.

Band 204: Simon Dietrich

Sensoriken zur Schwerpunktslagebestim-
mung der optischen Prozessemissionen
beim Laserstrahltiefschweifden

LFT, 138 Seiten, 70 Bilder, 5 Tab. 2009.
ISBN 978-3-87525-292-7.

Band 205: Wolfgang Wolf
Entwicklung eines agentenbasierten
Steuerungssystems zur
Materialflussorganisation im
wandelbaren Produktionsumfeld
FAPS, 167 Seiten, 98 Bilder. 2009.

ISBN 978-3-87525-293-4.

Band 206: Steffen Polster
Laserdurchstrahlschweifden
transparenter Polymerbauteile

LFT, 160 Seiten, 92 Bilder, 13 Tab. 2009.
ISBN 978-3-87525-294-1.

Band 207: Stephan Manuel Dorfler

RiithrreibschweifSen von walzplattiertem
Halbzeug und Aluminiumblech zur

Herstellung flachiger Aluminiumschaum-
Sandwich-Verbundstrukturen

LFT, 190 Seiten, 98 Bilder, 5 Tab. 2009.
ISBN 978-3-87525-295-8.

Band 208: Uwe Vogt

Seriennahe Auslegung von Aluminium
Tailored Heat Treated Blanks

LFT, 151 Seiten, 68 Bilder, 26 Tab. 2009.
ISBN 978-3-87525-296-5.

Band 209: Till Laumann

Qualitative und quantitative Bewertung
der Crashtauglichkeit von hochstfesten
Stdhlen

LFT, 7 Seiten, 69 Bilder, 7 Tab. 2009.
ISBN 978-3-87525-299-6.

Band 210: Alexander Diehl
GrofReneffekte bei Biegeprozessen-
Entwicklung einer Methodik zur
Identifikation und Quantifizierung
LFT, 180 Seiten, 92 Bilder, 12 Tab. 2010.
ISBN 978-3-87525-302-3.

Band 211: Detlev Staud

Effiziente Prozesskettenauslegung fiir das
Umformen lokal warmebehandelter und
geschweifter Aluminiumbleche

LFT, 164 Seiten, 72 Bilder, 12 Tab. 2010.
ISBN 978-3-87525-303-0.

Band 212: Jens Ackermann

Prozesssicherung beim Laserdurchstrahl-
schweifden thermoplastischer Kunststoffe

LPT, 129 Seiten, 74 Bilder, 13 Tab. 2010.
ISBN 978-3-87525-305-4.

Band 213: Stephan Weidel
Grundlegende Untersuchungen zum
Kontaktzustand zwischen Werkstiick

und Werkzeug bei umformtechnischen
Prozessen unter tribologischen

Gesichtspunkten
LFT, 144 Seiten, 67 Bilder, 11 Tab. 2010.
ISBN 978-3-87525-307-8.



Band 214: Stefan Gei3dorfer
Entwicklung eines mesoskopischen

Modells zur Abbildung von Gréf3eneffek-
ten in der Kaltmassivumformung mit

Methoden der FE-Simulation
LFT, 133 Seiten, 83 Bilder, 1 Tab. 2010.
ISBN 978-3-87525-308-5.

Band 215: Christian Matzner

Konzeption produktspezifischer Losun-
gen zur Robustheitssteigerung elektroni-
scher Systeme gegen die Einwirkung von

Betauung im Automobil
FAPS, 165 Seiten, 93 Bilder, 14 Tab. 2010.
ISBN 978-3-87525-309-2.

Band 216: Florian Schiifdler

Verbindungs- und Systemtechnik fiir
thermisch hochbeanspruchte und
miniaturisierte elektronische Baugruppen
FAPS, 184 Seiten, 93 Bilder, 18 Tab. 2010.
ISBN 978-3-87525-310-8.

Band 217: Massimo Cojutti

Strategien zur Erweiterung der Prozess-
grenzen bei der Innhochdruck-Umfor-
mung von Rohren und Blechpaaren

LFT, 125 Seiten, 56 Bilder, 9 Tab. 2010.
ISBN 978-3-87525-312-2.

Band 218: Raoul Plettke

Mehrkriterielle Optimierung komplexer
Aktorsysteme fiir das Laserstrahljustieren

LFT, 152 Seiten, 25 Bilder, 3 Tab. 2010.
ISBN 978-3-87525-315-3.

Band 219: Andreas Dobroschke

Flexible Automatisierungslésungen fiir
die Fertigung wickeltechnischer Produkte
FAPS, 184 Seiten, 109 Bilder, 18 Tab. 20u.

ISBN 978-3-87525-317-7.

Band 220: Azhar Zam

Optical Tissue Differentiation for
Sensor-Controlled Tissue-Specific
Laser Surgery

LPT, 99 Seiten, 45 Bilder, 8 Tab. 2011.
ISBN 978-3-87525-318-4.

Band 221: Michael Résch

Potenziale und Strategien zur Optimie-
rung des Schablonendruckprozesses in
der Elektronikproduktion

FAPS, 192 Seiten, 127 Bilder, 19 Tab. 20m.
ISBN 978-3-87525-319-1.

Band 222: Thomas Rechtenwald
Quasi-isothermes Laserstrahlsintern von
Hochtemperatur-Thermoplasten - Eine
Betrachtung werkstoff-prozessspezifi-
scher Aspekte am Beispiel PEEK

LPT, 150 Seiten, 62 Bilder, 8 Tab. 2011.

ISBN 978-3-87525-320-7.

Band 223: Daniel Craiovan

Prozesse und Systemldsungen fiir die
SMT-Montage optischer Bauelemente auf
Substrate mit integrierten Lichtwellenlei-
tern

FAPS, 165 Seiten, 85 Bilder, 8 Tab. 201.
ISBN 978-3-87525-324-5.



Band 224: Kay Wagner
Beanspruchungsangepasste
Kaltmassivumformwerkzeuge durch
lokal optimierte Werkzeugoberflichen
LFT, 147 Seiten, 103 Bilder, 17 Tab. 2011.
ISBN 978-3-87525-325-2.

Band 225: Martin Brandhuber

Verbesserung der Prognosegiite des Ver-
sagens von Punktschweifdverbindungen
bei hochstfesten Stahlgiiten

LFT, 155 Seiten, 91 Bilder, 19 Tab. 20m.
ISBN 978-3-87525-327-6.

Band 226: Peter Sebastian Feuser
Ein Ansatz zur Herstellung von

pressgehdrteten Karosseriekomponenten
mit mafdgeschneiderten mechanischen

Eigenschaften: Temperierte Umform-
werkzeuge. Prozessfenster, Prozesssimu-
lation und funktionale Untersuchung

LFT, 195 Seiten, 97 Bilder, 60 Tab. 2012.
ISBN 978-3-87525-328-3.

Band 227: Murat Arbak

Material Adapted Design of Cold Forging
Tools Exemplified by Powder

Metallurgical Tool Steels and Ceramics
LFT, 109 Seiten, 56 Bilder, 8 Tab. 2012.
ISBN 978-3-87525-330-6.

Band 228: Indra Pitz

Beschleunigte Simulation des
Laserstrahlumformens von
Aluminiumblechen

LPT, 137 Seiten, 45 Bilder, 27 Tab. 2012.

ISBN 978-3-87525-333-7.

Band 229: Alexander Grimm
Prozessanalyse und -tiberwachung des

Laserstrahlhartldtens mittels optischer
Sensorik

LPT, 125 Seiten, 61 Bilder, 5 Tab. 2012.
ISBN 978-3-87525-334-4.

Band 230: Markus Kaupper

Biegen von hohenfesten Stahlblechwerk-
stoffen - Umformverhalten und Grenzen
der Biegbarkeit
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Abstract

Ultrashort pulsed lasers have gained widespread use in laser material pro-
cessing applications, as they enable precise ablation due to their highly effi-
cient energy deposition and low thermal damage. Recent investigations
sing double laser pulses for metal ablation have shown that the laser abla-
tion efficiency depends on the temporal delay of the laser pulses. In order
to understand this process the interaction between the ultrashort laser
pulse and the metal must be understood.

In this work, a unique pump-probe-ellipsometry setup is developed enab-
ling the measurement of the transient complex refractive index N = n - ik
in ultrashort timescales. By means of this value early material properties
and the material motion can be analysed. With these experimental data
and by using them to validate a corresponding hydrodynamic simulation
the ablation dynamics of aluminum (Al) are investigated in detail. A rapid
increase of the refraction index n and a parallel fall in the extinction coeffi-
cient k within a few picoseconds after irradiation is measured. This behavi-
our is caused by ultrafast heating and melting of the Al. The lattice tempe-
rature reaches the melting temperature already during the pump-pulse
impact. Additionally, the material density decreases in the irradiated volume
and bulges with a velocity of about 1500 m/s caused by the high pressure
build-up induced by the femtosecond pulse.

These single pulse results are discussed in terms of the impact for double
pulse laser ablation of metals. It is found that the optical parameters change
induced by the first pulse cannot solely cause the efficiency decrease in
double pulse laser processing. A model also taking into account the mate-
rial bulging, a decreased electronic penetration depth and a reduced stress
confinement is being set up to explain the efficiency decrease.



Ultrakurzpulslaser haben sich als weitverbreitetes Werkzeug in der Lasermaterialbearbeitung
etabliert, da sie aufgrund ihrer hocheffizienten Energiedeposition und der dabei auftretenden
niedrigen thermischen Materialschadigung préazisen Materialabtrag ermoglichen. Aktuelle
Untersuchungen der Metallbearbeitung mit Laserdoppelpulsen haben gezeigt, dass die
Ablationseffizienz abhangig vom zeitlichen Versatz der Pulse ist. Um diesen Effekt erklaren
zu konnen, muss die Wechselwirkung zwischen ultrakurzen Laserpulsen und dem Metall
verstanden werden.

In dieser Arbeit wird dazu ein einzigartiges Pump-Probe-Ellipsometer entwickelt, welches
die Messung des transienten komplexen Brechungsindexes N = n — ik des bestrahlten
Metalls auf ultrakurzer Zeitskala ermdéglicht. Anhand dieser GroBe kdnnen die friihen
Materialeigenschaften und die Materialbewegung analysiert werden. Durch die gewonnenen
experimentellen Daten und durch ein darauf aufbauendes hydrodynamisches Simulations-
modell wird die Ablationsdynamik von Aluminium (Al) detailliert untersucht. Innerhalb der
ersten Pikosekunden nach dem Auftreffen des Femtosekunden-Bearbeitungspulses wird
ein schneller Anstieg des Brechungsindexes n und eine parallele Abnahme des Extinkti-
onskoeffizienten k gemessen. Dieses Verhalten wird durch das ultraschnelle Aufheizen und
Schmelzen des Al verursacht. Die Gittertemperatur erreicht die Schmelztemperatur bereits
wahrend des Auftreffens des Bearbeitungspulses. Zuséatzlich nimmt die Materialdichte im
bestrahlten Volumen ab und das Material wolbt sich mit einer Geschwindigkeit von etwa
1500 m/s auf. Die Ursache hierfir ist der hohe Druckaufbau im Material, welcher durch den
Femtosekundenpuls erzeugt wird.

Diese Einzelpulsergebnisse werden mit Hinblick auf inre Auswirkung fur die Doppelpulsabla-
tion von Metallen diskutiert. Es wird herausgefunden, dass die Anderung der optischen
Parameter die Effizienzabnahme bei der Doppelpulsablation nicht alleine verursacht.
Ein Modell, welches zusatzlich die Materialaufwoélbung, eine verminderte elektronische
Eindringtiefe und einen reduzierten Druckeinschluss bertcksichtigt, wird aufgestellt, um die
Effizienzabnahme zu erklaren.
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