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Kapitel 1
Einleitung

Seit der Erfindung des ersten Rubinlasers® erlebte dieses Gerit eine stiirmische Entwick-
lung. Das von einem Laser emittierte Licht zeichnet sich im Allgemeinen durch eine ho-
he Frequenzschirfe und Kohérenz sowie gute Fokussierbarkeit aus, was ein breites An-
wendungsspektrum eroffnet. So reichen die Einsatzbereiche des Lasers von hochgenauer
Entfernungsmessung iiber die Spektroskopie und medizinische Anwendungen bis hin zu
inzwischen alltdglichen Geraten der Unterhaltungselektronik oder den Laserdruckern.
Mit Hochleistungslasern kénnen Intensitdten bzw. Leistungen erreicht werden, die inner-
halb extrem kurzer Pulse die der Sonne und herkémmlicher groier Kraftwerke bei weitem
iibertreffen. Dies bietet ungeahnte Moglichkeiten fiir die Forschung.

Im ultravioletten Spektralbereich spielt derzeit noch der Excimerlaser? die wichtigste Rol-
le. Die optischen Eigenschaften der von dieser Laserart emittierten Strahlung sind nicht
so gut wie beispielsweise bei Festkorperlasern. Besonders die Kohérenz 148t zu wiinschen
iibrig. Die hohen Strahlungsintensitéten, die in diesem Spektralbereich bisher nur mit Exci-
merlasern moglich sind, machen diese Laser besonders fiir die Halbleiterindustrie unent-
behrlich. Eine Steigerung des Integrationsgrades mikroelektronischer Schaltkreise ist nur
noch durch eine verbesserte Auflésung der eingesetzten Lithografieverfahren moglich, so
daf} die Entwicklung von leistungsfahigen Lasersystemen bei immer kiirzeren Wellenldngen
hier von hoéchstem Interesse ist [1].

Die hohe Photonenenergie des UV-Lichtes erméglicht ein chemisches Aufbrechen organi-
scher Bindungen unter geringer thermischer Belastung des umgebenden Gewebes. Dies
148t prézise Operationsmethoden in der Medizin, z.B. in der Augenchirurgie, zu [2].

Die Bauteile eines Lasers wie Resonatorspiegel und aktive Medien sind einer starken opti-

schen als auch thermischen Belastung ausgesetzt. In leistungsfiahigen und hochspezifizier-

'LASER = Light Amplification by Stimulated Emission of Radiation
2excimer = excited dimer



KAPITEL 1. EINLEITUNG 2

ten Lasersystemen werden zusétzliche Komponenten zur Strahlformung oder -umlenkung
sowie optische Verstédrker benttigt. Die Leistungsfihigkeit eines Lasersystems wird nicht
zuletzt durch die Qualitit dieser optischen Komponenten bestimmt, die den Intensititen
eines Hochleistungslasers standhalten miissen.

Die Entwicklung resonanter optischer Diinnschichtsysteme hat hier zur Leistungssteige-
rung immens beigetragen. In diesen Bauelementen treten andere Effekte auf als in ei-
nem chemisch identischen kompakten Festkorper. Dies ist begriindet durch die geringen
Ausmafle mit Dicken kleiner als die Lichtwellenlinge. Auflerdem treten an den Grenz-
flichen Wechselwirkungseffekte auf. Nur eine sténdige Verbesserung der Eigenschaften
dieser Schichtsysteme kann zu einer weiteren Erhchung der Leistungsfihigkeit der immer
diffizileren Hochleistungslasersysteme fithren. Dazu ist eine exakte Charakterisierung der
in den einzelnen Komponenten ablaufenden Prozesse unabdingbar. Zu diesem Zweck muf3-
ten hochempfindliche und aussagekriftige Mefmethoden entwickelt werden.

Ein besonderes Augenmerk ist hierbei der optischen Absorption zu widmen. Die durch sie
entstehenden Verluste wirken nicht nur direkt auf die Laserleistung, sondern verursachen
durch die Auslésung thermischer bzw. thermoelastischer Prozesse zusétzliche Leistungs-
minderungen, was sogar zur Zerstorung des entsprechenden Bauteils fithren kann. Bei den
weiter steigenden Intensitédten und kiirzeren Wellenléingen spielen inzwischen auch nicht-
lineare, d.h. intensitédtsabhéngige Effekte eine immer bedeutendere Rolle.

Bisher wurden Absorptionsuntersuchungen im Kleinsignalbereich bei sehr geringen Strah-
lungsintensititen durchgefithrt. Dabei konnte die Absorption sehr genau ermittelt wer-
den [3,4,5,06]. Nachteil dieser Methoden ist, dafl keine nichtlinearen Effekte untersucht
werden konnen, da diese erst bei viel hoheren Intensititen wirksam werden. Auflerdem
muflte die Absorptionsbestimmung getrennt von Untersuchungen zur Strahlungsfestigkeit
durchgefiihrt werden, so dafl keine direkten Zusammenhénge zwischen Absorptionsédnde-
rung und Zerstérung der Proben hergestellt werden konnten [7,8,9].

Die Weiterentwicklung photothermischer Mefimethoden erlaubte bei gepulster Anregung
die Untersuchung der Absorption in der Nihe der Zerstdrschwelle, d.h. bei Strahlungsener-
gien pro Fliache (Fluenzen), die eine funktionelle Unbrauchbarkeit der Komponente bewir-
ken. Es konnten nichtlineare Effekte beobachtet und auf Abhéngigkeiten der Strahlungs-
festigkeit von linearer als auch nichtlinearer Absorption geschlossen werden [10,11,12].
Inzwischen wurden diese Mefimethoden weiter verfeinert, so dafl deren hohe Empfind-
lichkeit nun auch Absorptionséinderungen deutlich unterhalb der fiir die Zerstorung kri-
tischen Energiedichte zu messen erlaubt. Dies ertdffnet die Moglichkeit, die Entwicklung

von Mehrphotonen- und Akkumulationseffekten in Abhéngigkeit von der Intensitét iiber
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einen weiten Bereich zu untersuchen [13,14,15,16,17,18,19]. Zusé#tzlich kénnen thermische
Eigenschaften der Materialien bestimmt werden [20)].

Ziel dieser Arbeit ist es, an einer bestehenden photothermischen MeBapparatur [21] die
Empfindlichkeit fiir Messungen weit unterhalb der Zerstorschwelle zu erhohen, um iiber
einen breiten Fluenzbereich Anderungen der Absorption bzw. Mehrphotonenprozesse nach-
weisen zu konnen.

In vielen Fillen entwickelten sich interessante Fragestellungen auf diesem Gebiet aus Dis-
kussionen mit Schichtherstellern, die auch vor der Bereitstellung von Proben mit exoti-
schen Schichtkonfigurationen nicht zuriickschreckten. In Zusammenarbeit mit der Quar-
terwave GmbH Berlin wurde in Mehrschufimessungen der Einflufl des Substrates auf die
thermischen Eigenschaften von optischen UV-Schichtsystemen untersucht. Gemeinsam mit
dem Fraunhofer Institut fiir Angewandte Optik und Feinmechanik Jena und dem Laser-
zentrum Hannover wurde die hochempfindliche photothermische Mefimethode zur Unter-
suchung des Einflusses von Konditionierungs- und Absorptionseffekten sowie der Schicht-

dicke auf die Strahlungsfestigkeit optischer Schichten genutzt.
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Grundlagen

2.1 Wechselwirkung von Laserstrahlung mit optischen Kom-

ponenten

Wird Laserstrahlung in Materialien absorbiert, so kann dies zu reversiblen oder irrever-
siblen physikalischen und chemischen Verdnderungen fithren. Es kann dabei zu thermo-
elastischen Verformungen und strukturellen Verdnderungen bis hin zur Zerstorung der
Probe kommen. Die Art des Wechselwirkungsprozesses sowie dessen Effizienz héngt von

verschiedenen Parametern ab:

e Photonenenergie, also der Wellenlénge der Laserstrahlung im Vergleich zur Band-

liicke,

e Pulsdauer, Anzahl der Laserpulse am selben Ort und Repetitionsrate! der Laserpul-

se, sowie deren Verhiltnis zu den Transfer- und Abklingzeiten des Systems,
o Intensitit? bzw. Fluenz® der Laserstrahlung,
e sowie materialspezifische Eigenschaften.

Wechselwirkungsprozesse eines Materials mit Laserstrahlung sind immer im Zusammen-
hang mit diesen Parametern zu betrachten.

Fiir die Laserlithographie zur Strukturierung im Mikrometerbereich [1], wie sie in der
Halbleitertechnik weit verbreitet ist, sowie fiir das Atzen von Polyimiden [22] ist die Abla-
tion der wichtigste Zerstormechanismus. Ein statisches Modell der Ablation ist in Ref. [23]

ausfithrlich beschrieben. Fiir eine zylinderformige rdaumliche Energieverteilung im Fokus

"Wiederholfrequenz
2Energie pro Fliche und Zeit
3Energie pro Fliche
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auf der Probenoberfliiche (tophat-Profil*) bewirkt die Absorption der Laserstrahlung die
Deponierung einer bestimmten Energiemenge in einem Volumen B dz. Dabei ist B die

bestrahlte Fliache, z gibt die Tiefe an. Die Ablationstiefe z;,, kann nach

1 Fy
r= =1 2.1
“th B " <Fthr> ( )

bestimmt werden. Hierbei ist 8 der Absorptionskoeffizient und Fy die Fluenz der Laser-

strahlung. Die Zerstorfluenz Fyj, stellt die materialspezifische Ablationsschwelle dar.

2.1.1 Absorption

Optische Absorption kann allgemein als die Umwandlung von Lichtstrahlung in eine an-
dere Energieform angesehen werden. In den meisten Fiéllen wird die Strahlung in Wéarme
umgewandelt. Thermisch induzierte Zerstérung tritt umso eher ein, je mehr Strahlung
eine Probe absorbiert. In optischen Komponenten fiir leistungsstarke Lasersysteme ist es
deshalb dringend erforderlich, die Absorption méglichst gering zu halten.

Zur Beschreibung der Absorption bestehen verschiedene Theorien, die auch die Mehr-
photonenabsorption in Festkorpern berticksichtigen. Fiir Halbleiter bietet das Modell von
Keldysh die beste Ubereinstimmung mit den Experimenten [24]. Dieses Modell wird auch
fiir das Verhalten von Isolatoren verwendet [25,26]. Nach diesem Modell steigt der Ab-
sorptionskoeffizient an den Grenzen, an denen die Photonenenergie hw gleich einem ganz-
zahligen Teil der Energieliicke E,q,° zwischen Valenz- und Leitungsband ist,

Egap

hw =
N

(2.2)

um mehrere Gréflenordnungen an. Zwischen diesen Grenzen ist die Absorption sehr ge-
ring [25]. Fiir Isolatorkristalle wird angenommen, dafl vornehmlich Mehrphotonenabsorp-
tion auftritt, wenn ein ganzzahliges Vielfaches der Photonenenergie die Energiebandliicke
iibertrifft [27,28]:

N -hw > Eyqp (2.3)

Dabei stellt N die Anzahl der am kohédrenten Wechselwirkungsprozefi innerhalb eines
Atoms beteiligten Photonen dar. Die Wahrscheinlichkeit solcher Mehrphotonenprozes-
se sinkt mit ansteigender Ordnung. Fiir Mehrphotonenabsorption mit N > 5 sind die

Absorptionsquerschnitte, die ein Maf fiir die Wahrscheinlichkeit der jeweiligen Prozesse

“tophat (engl.)=zylinderformig
Sgap (engl.)...Stufe, Liicke
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darstellen, so klein, daf3 solche Prozesse mit herkémmlichen Methoden nicht nachweisbar
sind [29]. Im folgenden wird eine makroskopische Beschreibung der Absorption gegeben.
Aus der Wurzel der komplexen Dielektrizitéitskonstante ¢ 148t sich die dimensionslose Ab-

sorptionskonstante k nach

Ve =ng —ik (2.4)

mit der Brechzahl ng im Realteil ableiten. Der Absorptionskoeffizient 3 pro Linge z ist

beschrieben durch

B(2) = Qs - T(2) (2.5)

als Produkt des linearen Absorptionsquerschnitts Qﬁbs und der Anzahl der Absorptions-
zentren I'(z). Die Absorptionskonstante k steht durch die Beziehung

g = 47r)]\€0 (2.6)

mit A\g als der optischen Wellenldnge im Zusammenhang mit g.
Unter Verwendung der Intensitdt I als Energie pro Flache und Zeit gilt in einem absorbie-

renden Material
—dI(z) = BI(2)dz=. (2.7)
Die Integration dieser Gleichung fiithrt zum Beerschen Gesetz [30)]
I(z) = Ipe P2, (2.8)

Im Falle von Zweiphotonenabsorption ist der nichtlineare Absorptionskoeffizient® Brpa

nach

I(2)Brpa(z) = Q4" - T(2) (2.9)

mit dem Absorptionsquerschnitt fiir Zweiphotonenprozesse QTP A einzufithren. Gleichung
(2.7) ergénzt sich dabei zu [27,31]

—dI(2) = [BI(2) + Brpal(z)?]dz. (2.10)

In Ref. [8] ist die absolute Absorption A unter der Bedingung - z < 1, das heifit fiir

eine optisch diinne Probe, fiir lineare Prozesse hergeleitet. Fiir Zweiphotonenabsorption

bei Laserpulsen der Liange 7py;s mit I = TPF adndert sich A zu
F
'/ ﬂ 4 Brpa EE 4 (2.11)
TPuls

STPA...Two Photon Absorption
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Zweiphotonenprozesse bewirken somit bei fester Pulsdauer linear von der Fluenz abhéingige
Absorption. Mehrphotonenabsorption bewirkt eine fluenzabhéngige Absorptionserhthung,
deren Ordnung durch den Grad der Mehrphotonenprozesse bestimmt ist [31]. Der lineare
Anteil mit 8 als Koeffizient hangt nicht von der Laserfluenz ab.

Bei einer Wellenldnge von A=193nm ist fiir CaF» das Verhéltnis
I6; MW

~5 . 2.12
Brrpa cm? (2.12)
Bei einer Intensitét von I = O,SJt\meQ/ (entspricht bei einer Pulsdauer von 7p,s = 30ns
einer Fluenz von F' =0, 015#) ist das Verhéltnis der Absorptionsquerschnitte
Qi
QTPZ ~ 10, (2.13)
Abs

so daf} die lineare Absorption um den Faktor 10 iiberwiegt.

Bereits bei Intensititen von I = 54W (F = 0,15-L;) ist der Absorptionsquerschnitt fiir

cm cm?
die Zweiphotonenabsorption etwa gleich dem linearen
Q%
QTPZ ~ 1. (2.14)
Abs

Bei noch grofleren Intensititen bzw. Fluenzen iiberwiegen die Zweiphotonenprozesse.

2.1.2 Akkumulation

Die Bestrahlung einer Oberfléiche mit einer Anzahl von Laserpulsen mit einer bestimmten
Folgefrequenz kann zu verschiedenen Effekten fithren. Zum einen kann jeder Schuf} eine
irreversible Verdnderung hervorrufen, die sich entweder bereits beim ersten Laserpuls zei-
gen, oder auch erst nach einer bestimmten Anzahl von Pulsen.

Zum anderen konnen die Laserpulse reversible Verdnderungen bewirken, die innerhalb ei-
ner charakteristischen Zeitspanne 7,5, wieder abklingen. In diesem Fall muf3 man nun
wiederum unterscheiden, ob die Abklingzeiten der laserinduzierten Verédnderungen kiirzer
oder langer als die Zeitspanne zwischen den Laserpulsen ist.

Im ersten dieser Félle hat jeder Laserpuls die gleiche Wirkung auf die Probe. Sind aller-
dings die Abklingzeiten der Storungen ldnger als die Zeitspanne bis zum néchsten Laser-
puls kommt es zu einer Summation der Verdnderungen, die dann zu irreversiblen Prozessen
fithren kann.

Auch die Laserpulsdauer hat EinfluB auf die Akkumulationseffekte [32,33,34]. Wenn die
Pulsdauer die Responszeiten des Materials iibertrifft, kénnen transiente Akkumulations-

effekte auch wihrend eines einzigen Laserpulses ausgelost werden [35, 13, 36].
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Inkubation

Wird eine Probe durch Bestrahlung mit einer groflien Anzahl von Laserpulsen bei Fluenzen
unterhalb der Zerstorschwelle geschédigt, spricht man von Inkubation. Dieser Effekt be-
ruht auf der Tatsache, daf} ein Laserpuls irreversible Verdnderungen bewirken kann, die
mit herkémmlichen Methoden nicht mefibar sind. Die optische Komponente ist in diesem
Zustand noch voll funktionstiichtig. Wird aber diese bereits mikroskopisch geschidigte
Probe weiter bestrahlt, kann es zur Ausweitung des Defektes bis zur Stérung der Funk-
tion kommen [32,35, 14,29, 13].

Aus diesem Grund mufl man bei der Angabe von Zerstorfluenzen auch auf das Ermittlungs-
verfahren eingehen und zwischen Einzel- und Mehrschufizerstérschwellen sowie zwischen

unterschiedlichen Schufizahlen und Repetitionsraten unterscheiden.

Konditionierung

Ein Akkumulationseffekt mufl nicht zwingend die Laserfestigkeitsschwelle senken. Speziell
in Dielektrika kann es bei einer Bestrahlung mit Laserpulsen unterhalb der Zerstérschwelle
zu einer qualitativen Verbesserung des Schichtmaterials kommen, was zu einer Erhchung
der Strahlungsfestigkeit fithren kann [37,38,39]. Die dabei in optischen Schichten ablau-
fenden Prozesse kénnen Nachoxidation oder Dehydration des Schichtmaterials sowie das

Ausheizen von Kohlenwasserstoffen sein.

2.2 Dielektrische Schichten

Dielektrika verfiigen {iber eine grofie Energiebandliicke von teilweise mehr als 10eV. Das be-
wirkt eine duflerst geringe Wechselwirkung mit elektromagnetischer Strahlung iiber einen
breiten Spektralbereich. Die Absorptionskoeffizienten sind um Gréfienordnungen niedriger
als in Metallen. Aus diesen Griinden besitzen dielektrische Materialien ein breites An-
wendungsgebiet in optischen Systemen. Fiir die untersuchten Materialien zeigt Tab.2.1
die Bandgap-Werte sowie die Wellenlénge fiir Strahlung entsprechender Photonenenergie
fiir lineare Absorption. Die Photonenenergien der verwendeten Laserwellenliangen liegen
bei 5eV (A=248nm) bzw. 6,4V (A=193nm). Lineare Absorption ist fiir diese Materialien
folglich ausgeschlossen. Aber bereits mit Zweiphotonenprozessen kann die Bandliicke der

meisten Materialien iiberwunden werden.
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Bandliicke entsprechende thermischer thermische
Material (Egap) Wellenldange  Ausdehnungskoeffizient Leitfahigkeit
[eV] [nm)] (K] [W /m/K]

HfO, 5,2 240 3,8-1076 1,63
5109 7.8 159 0,5-1076 1,18
AlyO4 8,8 141 5,9-1076 0,004
LaF; 9,2 135 4,6-1076 5,11
CaFy 10,0 124 24.1076 9,72
MgF, 11,0 113 16 - 1076 14,7

Tabelle 2.1: Finige Figenschaften der wichtigsten UV-
Materialien nach Scott [}0]

2.2.1 Spezielle Eigenschaften von Schichten

Dielektrische Diinnschichtmaterialien werden nach ihrer optischen, mechanischen und che-
mischen Verwendbarkeit ausgesucht. Mit verschiedenen Strukturen lassen sich die Schich-
ten an unterschiedliche Aufgaben anpassen. Es gibt HR"-Schichten, die Reflektivitiiten
von bis zu 99,99% zulassen, als auch AR®-Schichten, die die Reflexion an Grenzflichen
unterdriicken. Zusétzlich mufl eine relevante Depositionstechnik anwendbar sein, die das
entsprechende Schichtdesign umsetzt. Die auf dem Substrat entstehende Realstruktur der
Schicht weicht in ihren Eigenschaften betrichtlich von einem entsprechenden kompakten
Material ab [41]. Die Strahlungsfestigkeit dieser Schichtstrukturen wird mafigeblich durch
zusétzliche extrinsische Absorptionszentren sowie durch die verdnderten thermophysikali-

schen Eigenschaften bestimmt.

2.2.2 Aufbau hochreflektierender optischer Schichten

In Abb.2.1 ist der prinzipielle Aufbau eines hochreflektierenden Schichtsystems dargestellt.
Dabei bezeichnet H eine Schicht mit hoher Brechzahl und L eine solche mit vergleichsweise
geringer Brechzahl. Die optische Dicke® betriigt jeweils %, wobei A die Laserwellenléinge
angibt. Die optimale Anzahl dieser HL-Paare fiir moglichst hohe Reflektivitdt und Strah-
lungsfestigkeit ist abhéingig von der Absorption und Streuung der Schichten selbst. Eine

"HR...high reflecting(engl.)=hochreflektierend
8 AR...antireflecting(engl.)=nicht reflektierend
9Produkt aus geometrischer Dicke d und Brechzahl n
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HL Substrat

Laserstrahl

H... hochbrechende A/4 Schicht
L ... niedrigbrechende A/4 Schicht

Abbildung 2.1: Aufbau eines hochreflektierenden Schichtsy-

stems

grofe Bedeutung hat aber auch die Qualitéit der Grenzflichen. Durch unterschiedliche Be-
schichtungstechniken kann auf die Figenschaften der einzelnen Schichten und die Grenz-
fliichenbeschaffenheit als bestimmende Faktoren fiir das gesamte Schichtsystem Einflufl
genommen werden.

Die zur Deposition am haufigsten eingesetzten Techniken sind
e Widerstandsbedampfung (RE!?),

Elektronenstrahlbedampfung (EB!!),

Laserunterstiitzte Elektronenstrahlbedampfung (LEBE!?),

Ionenstrahlunterstiitzte Bedampfung (IAD'?) wie z.B. IBS'4,

Plasmaionenunterstiitzte Bedampfung (PIAD') wie z.B. APS'S.

Durch Vorheizen des Substrates auf bestimmte Temperaturen kann der Beschichtungspro-

zef} zusétzlich optimiert werden.

10Resistant Evaporation

HElectron Beam evaporation

2L aser assisted Electron Beam Evaporation
13Ton Assisted Deposition

'4Ton Beam Sputtering

15Plasma Ion Assisted Deposition

16 Advanced Plasma Source
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H L H Substrat

A A A A A A A A A A )
P A N N N N N AN NN A
P A A A A N A A A A A
P A A N A N Y N N S A
P A N N N N N AN NN A
i A P A AP A N A S A A A A
6><7 PV A A N A N N N N NN A
37’:4 PP A A A A N A A N NN AN
4><E P A A N A N Y N N S A
3‘71'4 2 P A A N N N A N A AN VA,
T P N B N A A N N N
T 2X7 \ EA I S A N B A N Y N N S A
\ P A N A N A N AN
P AP A N A I A A A A
I <— JU EA A A A A A N A N N A A AV
JU PP A A A B N A A N N N A
— J j P A A N A N Y N N S A
P A N N N N N AN NN A
P A AP A N A S A A A A

Abbildung 2.2: Prinzip der Wirkungsweise hochreflektierender
Schichten. H und L bezeichnen hoch- und nied-

rigbrechende %—Schichten

2.2.3 Wirkungsweise optischer Schichten

Die Wirkungsweise eines hochreflektierenden Schichtsystems ist in Abb.2.2 zu sehen. An
jeder Grenzfliche wird ein Teil des einfallenden Lichtes reflektiert. Die Reflexion an einer
jeweils hoherbrechenden Schicht (Luft — H oder L — H) ist mit einem Phasensprung
um 7 verbunden. Die an den Grenzflichen vom hoch- zum niedrighrechenden Material
(H — L oder H — Substrat) reflektierte Strahlung weist diesen Phasensprung nicht auf.
Im Zusammenspiel mit den optischen Dicken der Schichten von % sorgt dies dafiir, daf3
die Phasenverschiebung der sich an der Oberfléiche iberlagernden Strahlung genau einem
ungeradzahligen Vielfachen von 7 entspricht. Die Uberlagerung aller an den Grenzflichen
reflektierten Teilstrahlen ist also konstruktiv.

Innerhalb des Schichtsystems bildet sich ein stationéres Feld, welches in Abb.2.3 darge-
stellt ist. Man sieht, daf die Feldstirke an den Ubergingen von H nach L maximal und
an denen von L nach H minimal wird. Das bedeutet, daf§ an die H—L-Grenzflichen die
grofiten Qualitdtsanspriiche gesetzt werden sollten. In den obersten Schichten ist die Am-
plitude des elektrischen Feldes iiberhoht, d.h. sie ist in diesem Bereich grofler als in der
umgebenden Luft (vgl. Abb.2.3). Die Strahlungsfestigkeit des gesamten Schichtsystems
héngt entscheidend von diesen Bereichen der Probe ab.

Sind Absorption und Streuung vernachlissigbar, hingt das Reflexionsvermégen R dielek-
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Abbildung 2.3: Elektrische Feldverteilung in einem
Als03/S5i02-HR-Schichtsystem  (elektrisches
Feld ist normiert, 41 Schichten in aufsteigender

Folge vom Substrat nummeriert)

trischer %-Schichtsysteme bei ihrer Resonanzwellenldnge nur von der Anzahl der HL-Paare
N, dem Verhéltnis der Brechzahlen von hoch- und niedrigbrechenden Materialien Z—’Z und

in geringem Mafle noch von der Brechzahl des Substrates ng ab [12].

2

2N n%{
R= 1_<”L)2N (Zj) (2.15)
) ()

Aus Gleichung (2.15) ist ersichtlich, dafl die Reflektivitét mit wachsender Anzahl N der
HL-Schichtpaare (siehe auch Seite 13f. in Ref. [13]) sowie bei zunehmendem Verhéltnis {2

ansteigt. Bei groflerer Schichtanzahl nehmen auch die optischen Verluste in den Schich-
ten und Grenzflichen zu. Auflerdem ist die Haftfestigkeit der Schichten untereinander als
auch des gesamten Schichtpakets auf dem Substrat begrenzt. Deshalb ist es technologisch
gilinstiger, Materialien auszuwéhlen, die ein grofles Brechzahlverh#ltnis Z—’Z zueinander auf-
weisen, anstatt die Schichtanzahl zu erhGhen.

Die Wellenldngenabhéngigkeit des Reflexionsvermogens dielektrischer Schichtsysteme ist
in Abb.2.4 aufgetragen. In einem Bereich um die Zentralwellenldnge g ist die Reflexion
sehr hoch und nimmt bei gréfferen und kleineren Wellenléngen stark ab, wobei Neben-

maxima sichtbar sind. Die Breite des hochreflektierenden Spektralbereiches Ag ist nach
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Abbildung 2.4: Abhéngigkeit des Reflexionsvermogens einer
AlsO3/Si02-HR~Schicht von der reziproken

Wellenldnge
Macleod [42]
Ag = garcsin <nH_nL> . (2.16)
us ng+np

Je grofier des Brechzahlverhiltnis Z—’L{ der Schichtmaterialien ist, um so grofler ist auch die

Bandbreite des Schichtsystems.

2.2.4 UV-Schichtmaterialien

Im UV-Bereich ist die Photonenenergie so grof}, dafl selbst bei vielen dielektrischen Ma-
terialien die Bandliicke {ibersprungen werden kann, so dafl nur noch wenige Materialien
wie AloOs, Si0O2, H fO2 sowie einige Fluoride wie C'aFs oder MgFs eine entsprechend
niedrige Absorption zeigen.

Die Brechzahlunterschiede dieser UV-Materialien sind vergleichsweise gering. Da die Re-
flektivitit eines HR-Schichtsystems entsprechend Gl.(2.15) vom Brechzahlverhéltnis Z—i’
sowie von der Anzahl der Schichtpaare abhingt, mufl man in diesem Spektralbereich die
Anzahl der HL-Paare erhohen. Damit steigt die Menge der Grenzflachen, deren Beschaf-
fenheit sich drastisch auf die Strahlungsfestigkeit als auch auf die Streueigenschaften des

Gesamtsystems auswirkt. Die Folge ist, wihrend im IR- und VIS-Spektralbereich wenige
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Schichtpaare fiir Reflektivititen bis zu 99,99% ausreichen, ist im UV-Bereich mit ~20
Schichtpaaren nur etwa 98% Reflektivitit erreichbar. Die Einzelschuflzerstorschwellen der
derzeit besten dielektrischen HR-Schichtsysteme bei einer Wellenldnge von A=193nm und
einer Pulsdauer im Nanosekundenbereich liegen bei maximal 5 bis 6.J/cm?. Fiir dielektri-
sche Spiegel im sichtbaren Spektralbereich hingegen sind bei etwa gleicher Laserpulsdauer
Zerstorfluenzen von 50 bis 70.J/cm? durchaus iiblich.

Nach Gleichung (2.16) ist auch die spektrale Breite des hochreflektierenden Bereiches vom
Brechzahlverhiltnis ’;—IZ der Schichtkomponenten abhingig. Aus oben genannten Griinden
sind die hochreflektierenden Bereiche fiir UV-Schichten vergleichsweise schmal.

Deshalb liegt die Vermutung nahe, dafl aufgrund der hohen Energiedichten laserindu-
zierte Prozesse zu einer Verstimmung dieser Schichtsysteme fithren kénnen. An einem
Al203/S5i09-HR-System auf Quarz konnte bereits ein drastisches Absinken der reflektier-
ten Laserenergie im Bereich der Zerstorschwelle gezeigt werden [43]. Eine Variation der
optischen Dicke d(nd) = én - d + n - 6d kann durch Anderung der Brechzahl n oder der
geometrischen Dicke d erfolgen.

Der Einflufl von Brechzahldnderungen ist fiir ein AlyO3/Si02-HR-System auf Quarz bei ei-
ner Wellenlénge von A=248nm unter Beachtung der Feldverteilung in Ref. [43] ausfiihrlich
beschrieben. Die resultierende Reflexionsénderung betriagt nach Ettrich fiir Laserinten-
sititen von ~ 1014W /em? (entspricht fiir die in dieser Arbeit verwendete Apparatur einer
Fluenz von ~ 2 -105J/cm?) nur wenige tausendstel Prozent. Dieser Bereich liegt aber
weit oberhalb der Zerstorfluenz solcher Systeme. Die Brechzahldnderung unterhalb der
Zerstorfluenz ist also vernachléssigbar.

Eine weitere Moglichkeit ist, dafl aufgrund der absorptionsbedingten Temperaturerh6hung
die thermische Ausdehnung der Schichten eine Schichtdickenvariation bewirkt. Fiir ein
Al203/S5i02-HR-Schichtsystem auf Quarz mit einer Resonanzwellenlinge von A=193nm,
wie es auch zur spiteren Absorptionsmessung genutzt wurde, ist in Abb.2.5 die Anderung
der Reflektivitdt bei Erhchung der physischen Dicke der %—Schichten dargestellt. Die Re-
sonanzeigenschaften sind optimal fiir Schichtdicken von 26,8nm (Al2O3-Schichten) bzw.
30,9nm (Si02-Schichten). Man sieht, daf fiir eine fiinfprozentige Reflexionsdnderung eine
Schichtdickenvariation von 2nm nétig ist.

Unter Verwendung der thermischen Ausdehnungskoeffizienten fiir Bulk!” -Materialien von
5,9-107 K1 fiir AlyO3 bzw. 0,5-1075K ! fiir SiO5 nach Tab.2.1 kann man eine Tempe-
raturabhingigkeit der Reflektivitit darstellen (sieche Abb.2.6). Fiir eine mefbare Anderung

der Reflektivitdt von einigen Prozent ist eine Temperaturerhohung von mehr als 5000K

"bulk(engl.) = Masse, Menge; kompakter Festkorper
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Abbildung 2.5: Abhéngigkeit des Reflexionsvermogens eines
Al203/S5i02-HR-Schichtsystems fiir 193nm von
der Dicke der Al;O3- und SiO9-Einzelschichten
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Abbildung 2.6: Abhéngigkeit des Reflexionsvermogens eines
Als03/Si02-HR~Schichtsystems von der Tem-
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notwendig, was deutlich grofier als die Schmelztemperaturen von SiOs (T5,=1980K) und
AlO3 (T,,=2320K) [410] ist. Auch hier zeigt sich also, da} die Verstimmung des Schichtsy-
stems unterhalb der Zerstorschwelle vernachléssigbar ist. Es sei nochmals darauf hingewie-
sen, daf} diesen Abschitzungen Materialkonstanten der kompakten Festkorper zugrunde
liegen und somit nur fiir Schichten gelten, deren Ausdehnungskoeffizienten in der gleichen

Groflenordnung wie die Bulk-Werte liegen.

2.2.5 Laserinduzierte Funktionsbegrenzung in optischen Komponenten

Laserinduzierte Verdnderungen in dielektrischen Schichtsystemen kénnen dessen Funk-
tionstiichtigkeit mehr oder minder beeintriachtigen. Ausgangspunkt fiir die Betrachtung
von Funktionsbegrenzungen an dielektrischen Diinnschichtsystemen sei eine nach ihrer
Herstellung vollkommen funktionstiichtige Probe.

Die Ablation, wie sie in Abschnitt 2.1 behandelt wurde, ist fiir Dielektrika von geringer
Bedeutung, da diese Materialien aufgrund ihrer grolen Bandliicken kaum absorbieren. Da-
her ist im allgemeinen erst weit oberhalb der fiir eine Funktionsuntiichtigkeit kritischen
Fluenz ein Materialabtrag in defektfreien Schichten zu verzeichnen.

Die Zerstorung in Dielektrika findet statt, wenn eine kritische Elektronendichte im Lei-
tungsband tiberschritten wird [44]. Die kritische Elektronendichte kommt fiir lingere La-
serpulse (>ps) im wesentlichen durch lawinenartige Ionisation (,,Avalanche-Ionisation”)
zustande. Unter zusétzlicher Beriicksichtigung der Elektron-lon-Rekombination und der
Elektronendiffusion ist eine Abhéngigkeit der Zerstorfluenz dielektrischer Materialien von
der Pulslénge feststellbar [15,46]. Dabei gilt [47, 34]

o fiir lange Pulse (> 300us): Fipyr ~ Tpuis,
e bei Pulslingen von 4ps — 8us: Fipyr ~ /TPuls,
e im Ultrakurzbereich (7pys < 100fs): Fyp, unabhéngig von 7pys.

Strukturfehler wirken in den Kristallen als Zentren erhohter Absorption. Diese Absorp-
tionszentren koénnen bei Bestrahlung der Probe mit intensiven Laserpulsen zu lokalen
Zerstorungen sowie zur Vergroflerung der Defekte fithren. Solche Vorgénge verursachen
nicht zwingend eine sofortige Funktionsstorung der optischen Komponente, bei einer grofie-
ren Anzahl von Laserschiissen kann es aber dazu kommen (siche Abschnitt2.1.2).

Mehrphotonenabsorption bewirkt eine Absorptionserh6hung bei hohen elektrischen Feld-

stirken. Dadurch ist einerseits eine direkte Schiadigung der Probe moglich, andererseits
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kann dies auch zu erhéhter thermischer Belastung oder zur Bildung stabiler Farbzen-
tren durch self-trapped Excitonen, die sich ihrerseits wieder wie Defekte verhalten, fithren
[29,13].

Uber einen lingeren Zeitraum konnen sich zusitzlich weitere Absorptionszentren bilden.
So ist bei ldngerer Lagerung von Oxiden die Einlagerung von Wasser und in Fluoriden
die Aufnahme von Kohlenwasserstoffen in das Schichtsystem bekannt [48, 18]. Durch Be-
strahlung mit geringen Fluenzen kénnen diese Verunreinigungen zum Teil wieder entfernt
werden [37,38,39], was zu einer Konditionierung der Proben fiihrt.

In Hochleistungslasern werden optische Komponenten benottigt, die der dort herrschenden
hohen optischen und thermischen Beanspruchung standhalten konnen. Fiir eine effekti-
ve Optimierung dieser Bauteile ist es erforderlich, die funktionsmindernden Vorgénge zu
verstehen. Die Auswahl des Materials mufl dabei ebenso beriicksichtigt werden wie unter-
schiedliche Herstellungsmethoden.

Es geniigt allerdings nicht, nur die Einzelschufizerstérschwelle zu bestimmen, da bereits bei
Fluenzen unterhalb dieser Zerstorschwelle in Mehrschuflexperimenten Akkumulationseffek-
te nachgewiesen werden konnen [14,35]. Untersuchungen zur Absorption dieser Komponen-
ten koénnen versténdlicherweise nur unterhalb der Zerstérfluenz vorgenommen werden. Da
Mehrphotonenabsorption ein intensitédtsabhéngiger Prozess ist, miissen solche Messungen
bei Fluenzen begonnen werden, in denen lineare Absorption dominiert. Soll Absorption
hoherer Ordnung als Zerstorursache detektiert werden, ist eine drastische Anderung der
optischen Eigenschaften bereits unterhalb der Zerstorschwelle zu erwarten. Um Alterungs-
und Konditionierungseffekte zeigen zu konnen, miissen die Untersuchungen nach entspre-
chender Lagerung bzw. nach der Konditionierung wiederholt werden.

Entsprechend empfindliche Mef3verfahren, die zum Nachweis solcher Effekte nétig sind,

werden im folgenden diskutiert.

2.3 Mef3verfahren

2.3.1 Uberblick

Zum Verstandnis laserinduzierter Materialverinderungen und deren Abhéngigkeit von den
eingangs erwihnten Parametern ist man bestrebt, MeBverfahren zu entwickeln, bei de-
nen moglichst viele dieser Parameter einzeln und unabhéngig voneinander variiert werden
konnen. Die Komplexitéit der Methode hiangt von der erwiinschten Erkenntnis ab.

Makroskopische Zerstérungen lassen sich im Allgemeinen recht einfach durch Beobach-
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tung der Materialoberfliche ermitteln. Die verschiedenen Arten der Mikroskopie, angefan-
gen bei optischen Mikroskopen, iiber die Elektronenmikroskopie (SEM,TEM,REM) und
die Rastertunnelmikroskopie (RTM) bis zur atomaren Kraftmikroskopie (AFM), bieten
entsprechend der gewiinschten Auflésung und der Materialeigenschaften (Elektronen- und
Rastertunnelmikroskopie sind nur an metallischen Oberflichen méglich) schnelle Ergeb-
nisse. Raumliche Strukturverinderungen koénnen durch die LEED'®-, RHEED', Debye-
Scherrer- und Drehkristallverfahren ermittelt werden. Die hohe Empfindlichkeit dieser
Verfahren erlaubt eine vollstdndige Beschreibung der durch die Laserstrahlung verénder-
ten Strukturen [49].

Die Untersuchung der Zerstérursachen sowie von elementaren Prozessen wéhrend der Be-
strahlung ist aufwendiger. Klassische Methoden erlauben die Untersuchung von Mate-
rialeigenschaften wie Absorption mit hoher Genauigkeit bei sehr kleinen Strahlungsin-
tensitédten [8, 29]. Zur Detektion von Verdnderungen der Eigenschaften durch intensive
Laserstrahlung sind zeitaufgeloste Messungen bei hohen Fluenzen notwendig. Aussagen
iiber die Zeitdauer der Wechselwirkung 148t die Pump-Probe-Beam Technik zu [50]. Pho-
tothermische Mefmethoden bieten die Moglichkeit, Verdnderungen der optischen und ther-
mischen Eigenschaften im Frequenz- als auch im Zeitbereich mit hoher Empfindlichkeit
nachzuweisen. Wenn Streuung vernachléssigt werden kann, lassen sich auf rein optischem
Wege durch Messung der reflektierten und transmittierten Laserstrahlung Aussagen iiber

Absorptionsdnderungen machen.

2.3.2 Mehrschufluntersuchungen

In der praktischen Anwendung optischer Schichten spielt meist weniger die Einzelschuf3-
zerstorschwelle als die Strahlungsfestigkeit gegeniiber einer Menge von Laserpulsen die be-
deutendere Rolle. Bei MehrschuBmessungen haben dann auch Akkumulationseffekte (siehe
Abschnitt2.1.2) einen Einflufl auf die Zerstorfluenz. Die géngigsten Methoden zur Bestim-

mung von Mehrschufizerstorschwellen sind [37,51,52,53]:

e S-on-1?%: Eine bestimmte Stelle der Probe wird mit einer bestimmten Anzahl S von
Laserpulsen bei einer konstanten Fluenz bestrahlt, danach wird die Fluenz mit jedem

Puls erhoht, bis Zerstorung sichtbar ist,

BLEED...Low Electron Energy Diffraction
YRHEED...Reflected High Electron Energy Diffraction
29Shot on 1 spot
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R-on-1

| _Zerstorfluenz_ — ___
ﬂ N-on-1

Fluenz

>

SchufRzahl an einer Stelle der Probe

Abbildung 2.7: Schematische Darstellung der wichtigsten Mehr-

schuimefSimethoden

e R-on-12!: Eine bestimmte Stelle der Probe wird mit einer bestimmten Anzahl R von

Laserpulsen bestrahlt, wobei die Fluenz jeweils nach einigen Pulsen erhoht wird,

e N-on-122: Eine bestimmte Stelle der Probe wird mit einer bestimmten Anzahl N von

Laserpulsen bei konstanter Fluenz bestrahlt.

In Abb.2.7 sind diese MeBmethoden schematisch dargestellt.
Im Allgemeinen werden diese Messungen an verschiedenen Stellen auf der Probe und mit
variierten Parametern (Fluenz, Anzahl der Pulse oder Repetitionsrate) durchgefiihrt, um

eine exakte Bestimmung der Zerstorschwelle zu gewéhrleisten.

2.3.3 Photothermische Mefimethoden

Photothermische Mefiverfahren geben Auskunft iiber thermoelastische Verdnderungen im
Material, die durch Erwarmung aufgrund von Absorption der Strahlungsenergie erzeugt

werden [54]. Im Fluenzbereich weit unterhalb der Zerstorschwelle konnen mittels modu-

*'Ramp on 1 spot
22Number of shots on 1 spot
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Abbildung 2.8: Prinzipielle Abhéngigkeit eines photothermi-

schen Mefisignals von der Fluenz

lierter kontinuierlicher Laseranregung Absorptionsmessungen im Frequenzbereich durch-
gefithrt werden [55]. Unter Nutzung von Laserpulsen sind direkte photothermische Ab-
sorptionsuntersuchungen im Zeitbereich auch bei Fluenzen in der Groflenordnung der
Zerstorfluenz moglich. Ist die Empfindlichkeit der Mefimethode hoch genug, kann eine
zerstorungsfreie Fritherkennung von Verdnderungen in der Probe erfolgen.

Den typischen Kurvenverlauf einer photothermischen Messung in Abhéingigkeit von der

Laserfluenz zeigt Abb.2.8. Man kann vier Bereiche unterscheiden:
e linearer Bereich (I),

e Bereich II mit quadratischer Abhéngigkeit des photothermischen Signals von der

Fluenz (Zweiphotonenabsorption),
e Absorption hoherer Ordnung und einsetzende Zerstérung (IIT),
o Sittigungsbereich (IV).

Photothermische und photoakustische Meimethoden bieten die Moglichkeit, bereits un-
terhalb der Zerstorschwelle auftretende reversible Verdnderungen zu detektieren, sowie

auch deren zeitliches Verhalten zu untersuchen [56]. Dies 148t Riickschliisse auf Schichtei-
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Probenstrahl

Abbildung 2.9: Prinzip des Mirage-Effektes

genschaften, wie z.B. die thermische Diffusionslénge s, oder auch Absorptionskoeffizien-
ten in Schichten zu, die stark von Bulk-Eigenschaften chemisch gleicher Stoffe abweichen
koénnen [20,57,58,48].

Eine ausfiihrliche Zusammenfassung der iiblichen photothermischen Mefimethoden wie
Displacement-, Mirage-, Thermal-Lens- und Thermoreflexionsmessungen ist in den Refe-

renzen [59] und [60] gegeben.

Mirage-Effekt

Fiir Untersuchungen der zeitlichen Verdnderung der Oberflichentemperatur einer bestrahl-
ten Probe wird oft der MIRAGE-Effekt?® genutzt [61,11].

Hierbei wird das Brechzahlgefille in der Luft iiber einer erwarmten Oberfliche zur Ab-
lenkung eines parallel iiber diesen Bereich gefiihrten Probenstrahles (i.A. ein HeNe-Laser-
strahl) ausgenutzt. Die laterale Ausdehnung des Mefstrahles wird als klein gegeniiber der
rdumlichen Inhomogenitit der Brechzahl angesehen, so dal der Brechzahlgradient inner-
halb des Probenstrahles vernachlissigt werden kann.

In Abb.2.9 ist der Mirage-Effekt schematisch dargestellt. Diese Mefimethode erlaubt die
Unterscheidung zwischen diffusivem Warmetransport und einsetzender Konvektion iiber
der Probenoberfliche. Mittels des Mirage-Verfahrens sind unterschiedliche Zerstérmecha-
nismen sowie Einfliisse der Schichtdicke auf die Zerstérschwelle mefibar [62].

Nach einer absoluten Kalibrierung der Temperatur kénnen Aussagen iiber Warmekapa-

zitdt und Wirmeleitfihigkeit in Schichten getroffen werden [21].

2auch als transversale Teststrahlrefraktion (Probe Beam Refraction PBR) bezeichnet
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Abbildung 2.10: Ablenkung eines Probenstrahles an einer
Aufwolbung (Displacement-Effekt)

Displacement-Messungen

Reversible als auch irreversible Oberflichendeformationen kéonnen mit Hilfe von Displace-
ment?*-Messungen ermittelt werden. Abb.2.10 zeigt das Prinzip des Displacement-Effektes.
Ein Teststrahl trifft in einem bestimmten Winkel auf die Probenoberfliche. Wird die Ober-
flache deformiert, so d&ndert sich der Reflexionswinkel des Probenstrahls. Mittels eines po-
sitionsempfindlichen Detektors kann man die durch die Oberflichenaufwélbung bedingte
Ablenkung messen.

Eine dreidimensionale theoretische Betrachtung photothermischer Deformation bei gepul-
ster Anregung wurde von Li [63] vorgestellt. Unter der Voraussetzung, daf die thermische
Leitfahigkeit der Luft um die Probe klein gegeniiber der der Probe ist, kann der Brechzahl-
effekt der Luft vernachldssigt werden und der Ablenkungswinkel ¢ ist direkt proportional
zur Neigung der Oberfliche (Abb.2.10) [64,55,65,66,63]:

= 26u2

=22%| (2.17)

#Displacement (engl.) = Deformation oder Verschiebung; auch als PTD(Photothermal Displacement)

bezeichnet
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Abbildung 2.11: Anderung der Intensititsverteilung des Proben-
strahles an einer Aufwolbung (Thermal-Lens-
Effekt)

Thermal-Lens-Methode

Als eine leicht zu handhabende und trotzdem sehr empfindliche photothermische Me3me-
thode wurde die Thermal-Lens-Technik (STL?%) [67] stetig weiterentwickelt. Wu et al. [68]
stellte eine Meflapparatur vor, die sehr stabile und reproduzierbare Signale fiir cw-Laser-
Anregung mit GauBlprofil aufwies.

Thermal-Lens-Messungen an Oberflichen nutzen den Displacement-Effekt mit einem auf-
geweiteten Probenstrahl, dessen Beugung auf der Oberfliche der Probe bei der Berechnung
der Intensitéat in der Detektorebene zu berticksichtigen ist. Besonders im Falle der gepulsten

Anregung mit einem tophat-formigen Heizstrahlprofil besitzt die Thermal-Lens-Technik

25Surface Thermal Lensing



KAPITEL 2. GRUNDLAGEN 24

prinzipiell eine deutlich hohere Empfindlichkeit als andere photothermische MeBmetho-
den [69,70]. Damit ist es moglich, das predamage®S-Verhalten optischer Schichten weit
unterhalb der Zerstorfluenz zu untersuchen und damit dieses Verfahren zur friihzeitigen
Erkennung von Verénderungen in der Probe zu nutzen.

Das Prinzip der Thermal-Lens-Messungen an Oberflichen ist aus Abb.2.11 ersichtlich. Wie
bei der Displacement-Technik trifft ein Probenstrahl in einem bestimmten Winkel auf die
Probe. Bei der Thermal-Lens-Methode wird allerdings der Strahldurchmesser des Proben-
strahles so gewahlt, dafl er den Durchmesser des Heizstrahles um mindestens Faktor zwei
iibertrifft. Eine Oberflichenwo6lbung im bestrahlten Gebiet wirkt nun wie eine Zerstreu-
ungslinse auf einen Teil des Probenstrahles, was sich im Strahlprofil als eine Absenkung der
Intensitdt in diesem Teil, sowie als gestiegene Intensitdt im Bereich um diese thermische
Linse herum, zeigt. Aus dem an der Probenoberfliche reflektierten Thermal-Lens-Strahl
wird mittels eines Pinholes nur der Teil herausgefiltert, in dem die Linsenwirkung der
Oberflichendeformation sichtbar ist, und dessen Intensitdt wihrend der UV-Bestrahlung
zeitaufgelost gemessen.

Die ideale Anordnung von Probenstrahl zu Heizstrahl ist gewéhrleistet, wenn das Maxi-
mum der laserinduzierten Deformation eine Anderung im Bereich der maximalen Inten-
sitdt des Probenstrahlprofiles erzeugt. Wegen der gauférmigen Intensititsverteilung des
HeNe-Teststrahles sollte die Deformation demzufolge méglichst in der Mitte des Thermal-
Lens-Strahles detektiert werden. Um dies zu gewihrleisten, wurde darauf Wert gelegt,
daf3 die Mittelpunkte der radialen Intensitétsprofile von Heiz- und Probenstrahl an der
Probenoberfliche moglichst genau deckungsgleich sind.

Die Grofle des Thermal-Lens-Effekts hingt von verschiedenen Parametern des experimen-
tellen Aufbaus ab [15]. Li et al. zeigte Unterschiede zwischen Nah- und Fernfeld-Detektion
und dafl die maximale Empfindlichkeit des Thermal-Lens-Signals mit einem tophat-Profil
des Heizstrahles bis zu einem Faktor zwei grofler ist als bei einem Gauflprofil. Zum weiteren
untersuchte Li et al. den Einflul der Entfernung des Detektors von der Probenoberfléche
und das optimale Verhéltnis von Probe- zu Heizstrahlradius bei verschiedenen Pinhole-
grofien.

Fiir Nahfelddetektion 148t sich danach die optimale Entfernung [,,; des Detektors von der

Probe mittels

2
m wr
lopt = i 2.1
Pt 2m+1 A ( 8)

26predamage (engl.) = vor der Zerstérung
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Abbildung 2.12: Absolute Thermal-Lens-Amplitude in
Abhéngigkeit von der Zeit an einer H fOy/Si04-
HR-Schicht auf Kupfer

2
bestimmen und ist durch m = (:—;) vom Verhéltnis der Strahlradien von Probenstrahl
rp und Heizstrahl rzy abhéngig. A ist die Wellenldnge des Probenlasers.
Die maximale relative Thermal-Lens-Amplitude bei Nahfelddetektion 146t sich nach Li et
al. durch

2m 2w

max — 72 max 21
s 2m+1 A od (2.19)

berechnen. Dabei ist dd,,q, die maximale Hohe der Oberflichendeformation.

In Abb.2.12 ist ein typisches Thermal-Lens-Signal fiir Fluenzen unterhalb der Zerstor-
schwelle gezeigt. Die relative?” Amplitude des Signales gibt Auskunft iiber reversible De-
formationen. Irreversible Zerstérungen zeigen sich dadurch, dafi das Ausgangsniveau nach
dem TL-Signal nicht wieder erreicht wird. Die Dauer des Signals 148t Riickschliisse auf den
Wérmetransport in der Probe [71] bzw. die Tiefe der zur Deformation an der Oberfléche
beitragenden Probenvolumina zu.

Reduziert man die Amplitude des Thermal-Lens-Signals nicht nur auf das Ausgangssignal
sondern zusitzlich auf die Laserfluenz bzw. -intensitiit, kénnen Anderungen innerhalb der
Probe deutlicher nachgewiesen werden. Nach Gl.(2.19) gilt S7; ~ dd. Vollziehen sich

keine thermischen oder strukturellen Verdnderungen in der Probe ist die Thermal-Lens-

2"Der von der Diode registrierte Intensitéitsabfall wird auf die Ausgangsintensitit normiert
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Amplitude somit proportional zur absorbierten Laserenergie. Aus diesem Grund wird die-
ses auf die Laserfluenz reduzierte relative Thermal-Lens-Signal im folgenden als ,,relative
Absorption” bezeichnet.

Eine absolute Kalibrierung fiir die Absorptionsmessung mittels photothermischer Mef3-
verfahren ist aufgrund der unbekannten thermischen Eigenschaften in Schichten mit sehr
groflen systematischen Fehlern behaftet [65,43, 11,1272 6].

Absolutwerte der linearen Absorption im Kleinsignalbereich kénnen mittels anderer Me-
thoden genau gemessen und unter Beachtung der Schichtdicke und der Laserpulsldnge zur
Skalierung des Thermal-Lens-Signales herangezogen werden. Die so ermittelten linearen
Absorptionswerte sind als Ausgangspunkt des fluenzabhéngigen Absorptionsverhaltens bei
Fy = 0J/cm? anzusehen.

Eine absolute Mefimethode fiir nichtlineare Absorption in bulk-Materialien bietet die La-
serkalorimetrie [10,73].

Der Vorteil der photothermischen Methoden zur Absorptionsbestimmung besteht in der
zeitaufgelosten Messung in einem breiten Fluenzbereich von weit unterhalb der Zerstor-
schwelle bis dariiber.

Von besonderem Interesse ist allerdings, das Absorptionsverhalten knapp unterhalb bzw.
direkt an der Zerstorschwelle zeitaufgelost zu messen. Dies kann Aufschlufl iber den Ein-
flul der nichtlinearen Absorption als Zerstorursache geben.

Bei Auswertung aller Informationen, die das TL-Signal gibt, kann man nun mit nur einer
MefBimethode reversible als auch irreversible Deformationen aufspiiren und voneinander
unterscheiden, sowie zusitzlich Anderungen der thermischen Diffusionslinge s, [20] (2.B.

deren obere Grenze) und der Absorption feststellen [15].

2.3.4 Absorptionsmessung mit rein optischen Meflmethoden

Die Photothermischen Mefimethoden zur Untersuchung der Absorption bieten eine hohe
Empfindlichkeit {iber einen Fluenzbereich von weit unterhalb bis oberhalb der Zerstor-
schwellen optischer Komponenten. Ihr Nachteil besteht darin, dafl stets optische und ther-
mische Verdnderungen vereint auftreten und durch zusétzliche Messungen voneinander
getrennt werden miissen.

Will man die Absorption als rein optischen Prozef3 untersuchen, ist es zweckmiflig, ther-
mische Effekte bereits mef3technisch auszuschlieSen. Die Absorption A ist durch die Be-

ziehung

R+T+A+5=1 (2.20)
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mit der Reflexion R, der Transmission T und der Streuung S verkniipft. Fiir Fluenzen
unterhalb der Zerstorschwelle kann die Streuung in dielektrischen Schichtmaterialien als
konstant angesehen werden, sodaf sie bei der Untersuchung von Absorptionsdnderungen
vernachléssigt werden kann. Damit 148t sich A durch Bestimmung von T und R ermitteln.
Diese Methode wird bereits von kommerziellen Geridten wie dem Spektralphotometer
Lambdal9 im Kleinsignalbereich genutzt. Durch den Einsatz von Spektrallampen als
Strahlungsquelle in diesen Gerdten und durch eine exakte Eichung sind die optischen
Eigenschaften von Materialien iiber einen breiten Wellenldngenbereich ermittelbar.

Zur Messung intensitdtsabhingiger Absorptionseffekte wie der Zweiphotonenabsorption
wird allerdings der Einsatz eines leistungsfihigen Lasers mit einer variablen Intensitét
notwendig. Durch den Einsatz UV-empfindlicher schneller Photodioden ist es moglich,
die transmittierte und reflektierte Energie wihrend der Laserpulse zeitlich aufgeltst zu

messen.



Kapitel 3
Experimenteller Aufbau

In Abb.3.1 ist der Aufbau des Thermal-Lens-Mefiplatzes mit zusétzlichen Detektoren fiir
die Messung der transmittierten und reflektierten Heizstrahlintensitét schematisch darge-
stellt.

Als Strahlungsquelle dient ein Excimerlaser EMG 203 MSC der Firma LAMBDA PHY-
SIK. Mit Gasfiillungen von KrF und ArF 148t sich dieser Laser bei Wellenldngen von
A=248nm bzw. A=193nm betreiben. Die Pulse der Ausgangsstrahlung haben eine Lange
von 7=29ns (FWHM!) und eine Energie von E<400mJ (bei A=248nm) bzw. E<250mJ
(bei A=193nm). Dieser Laser kann mit Repetitionsraten von bis zu 300Hz betrieben wer-
den. Bei Wiederholraten iiber 100Hz 148t allerdings die Pulsenergie nach.

Mittels eines variablen dielektrischen Abschwiichers 148t sich die Energie zwischen 4% und
93% der Ausgangsenergie stufenlos regulieren.

Ein Homogenisierungsarray der Firma MICROLAS erzeugt ein homogenes Intensitétspro-
fil der Laserstrahlung. Am Ort des homogenisierten Feldes befindet sich eine Maske in
Form einer Irisblende, die aus dem Strahl einen kreisférmigen Teil mit einem Durchmesser
von etwa @=4mm ausschneidet.

Die Blende wird durch eine Quarzlinse mit einer Brennweite von f=50mm im Mafstab
10:1 raumfest abgebildet. Das Bild hat einen Durchmesser von @=450pum bei A=248nm
bzw. @=400pm bei A=193nm. In der Probenebene werden Fluenzen bis 15.J/cm? erreicht,
was fiir die untersuchten Proben vollig ausreichend ist.

Mit dieser Strahlformung wird ein Heizstrahlprofil erzeugt, das sich durch stark ansteigen-
de Flanken, gute Homogenitéit und radiale Symmetrie auszeichnet. Ein solches Profil wird
als tophat-Profil bezeichnet und ist aufgrund seiner homogenen Fluenzverteilung ideal zur
Untersuchung optischer Systeme geeignet.

Uber einen Strahlteiler, der einen pyroelektrischen MeBkopf ausleuchtet, kann die Energie

'FWHM...Full Width at Half Maximum (engl.) = Halbwertsbreite
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Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau des Mefiplatzes fiir Ther-
mal Lens- sowie fiir Transmissions- und Reflexi-

onsmessungen

jedes einzelnen Pulses gemessen werden. Die lineare Charakteristik des Energiemessers
ermoglicht eine einfache Eichung auf die Fluenz an der Probenoberfliche. Zusétzlich kann
der bestrahlte Bereich auf der Probe iiber eine CCD-Zeile, die an einen Monitor angeschlos-
sen ist, beobachtet werden (Aus Griinden der Ubersichtlichkeit habe ich darauf verzichtet,
dies in der Abbildung einzuzeichnen).

Die Probenhalterung ist so konzipiert, daf sie der Heizstrahl ungehindert passieren kann.
Dadurch ist es moglich, die transmittierte Laserstrahlung hinter der Probe zu messen.
Durch eine Quarzlinse wird zunéchst die durch die Abbildung der Fokuslinse stark diver-
gierende Strahlung gebiindelt. Ein dielektrischer Spiegel lenkt den Heizstrahl durch meh-
rere Abschwécher auf eine im UV-Bereich empfindliche Photodiode. Die Abschwichung ist
wegen der hohen Empfindlichkeit der Diode erforderlich. Zudem wurde festgestellt, daf die
Diode nur in einem begrenzten Bereich linear mifit (vgl. Abb.3.2). Um einen ausreichend
groen Mefbereich zu erhalten, miissen die Abschwiicher fiir jede Probe neu angepaflt
werden. Dadurch ist eine absolute Eichung schwierig.

Fiir die Reflexionsmessungen wird der bereits zur Pulsenergiemessung genutzte Strahltei-
ler verwendet. Die daran ausgespiegelte Strahlung wird von einer weiteren Quarzlinse auf
eine zusétzliche Photodiode abgebildet. Diese Diode ist baugleich zu der fiir die Transmis-
sionsmessungen. Auch hier muf} die Laserstrahlung stark abgeschwicht werden.

Als Probenstrahl fiir die Thermal-Lens-Messungen dient ein HeNe-Laser bei A=633nm mit

einem Strahldurchmesser von @=1mm (FWHM an der Probe). Dieser trifft unfokussiert
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Abbildung 3.2: Kennlinie der UV-Photodioden; Diodensignal in
Abhéngigkeit von der Heizstrahlenergie

auf die vom Heizstrahl erwirmte Stelle. Aus der an der Probenoberfliche reflektierten
Komponente des HeNe-Strahles wird mittels eines Pinholes mit einem Durchmesser von
@=150pum in etwa 30cm Entfernung von der Probe der zentrale Teil herausgeschnitten.
Ein Photodetektor mifit die Intensitatsinderungen des Probenstrahles hinter dem Pinhole
wéhrend der Bestrahlung (vgl Abb.2.11).



Kapitel 4

Meflergebnisse und Interpretation

4.1 Multishot-Untersuchungen

Zur Untersuchung der Abhéngigkeit von Inkubationseffekten vom Substratmaterial bzw.
der Substratoberfliche wurde ein H fO2/Si02-HR-Schichtsystem auf einem Quarz- so-
wie einem Kupfersubstrat aufgebracht. Das Schichtsystem umfafit 15 HL-Paare mit einer
zusétzlichen L Schicht zur besseren Wirmeableitung. Um eine Abhéngigkeit vom Schicht-
material zu untersuchen, stand zusétzlich ein AlyO3/Si02-HR-System auf Kupfer zur
Verfligung.

Die Mehrschuimessungen wurden ausschliefllich im N-on-1-Verfahren durchgefiihrt. Das
heiflt, eine Position auf der Probenoberfliche wurde mit N Laserpulsen konstanter Flu-
enz bestrahlt. Die Bestrahlung wurde an verschiedenen Positionen mit unterschiedlichen
Fluenzen wiederholt. Bei dieser Vorgehensweise kénnen Konditionierungseffekte ausge-
schlossen werden.

Zur Bestimmung der Zerstorschwellen (LIDT!) wurden die bestrahlten Stellen unter einem
Lichtmikroskop auf Verdnderungen (z.B.Riflbildung, Defektvergrofierung oder Verfarbung)
untersucht. Als LIDT wurde jeweils der Mittelwert aus der niedrigsten Fluenz, die die Pro-

be verdnderte und der hochsten Fluenz, bei der die Probe unberiihrt blieb, bezeichnet.

4.1.1 Abhingigkeit der Zerstorfluenz von der Schufizahl

Bei konstanter Repetitionsrate von 10Hz wurden die Zerstérfluenzen aller drei Proben in
Abhéngigkeit von der Schufizahl N bestimmt (siehe Abb.4.1,4.2 und 4.3).
Fiir alle drei Proben zeigt sich eine deutliche Absenkung der LIDT mit der Schufizahl.

'LIDT...Laser Induced Damage Threshold
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Abbildung 4.1: LIDT eines H fO2/Si02-HR~Schichtsystems auf
Quarz in Abhéngigkeit von der Schuflzahl
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Abbildung 4.2: LIDT eines H fO2/Si02-HR~Schichtsystems auf
Kupfer in Abhéngigkeit von der Schufizahl

Innerhalb der ersten zehn Laserpulse erreicht die Zerstérschwelle einen Séttigungswert.
Erhoht man die Anzahl der Schiisse weiter bis zu 1000, bleibt die LIDT nahezu konstant.
Daraus folgt, da8 die im Einzelschufibetrieb noch nicht sichtbaren irreversiblen Verdnde-
rungen innerhalb weniger Laserschiisse zu einer sichtbaren Zerstorung fiihren. Fiir Aus-

sagen iiber die Strahlungsfestigkeit eines Schichtsystems im dauerhaften Betrieb bei den
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Abbildung 4.3: LIDT eines AloO3/Si02-HR-Schichtsystems auf
Kupfer in Abhéngigkeit von der Schufizahl

hier verwendeten Repetitionsraten und einer Pulsdauer im Nanosekundenbereich ist somit
die Untersuchung der Zerstorfluenz bei Schufizahlen bis zu 100 v6llig ausreichend.

Der Einflul der Substrateigenschaften auf die Zerstorschwellen 1d8t sich aus einem Ver-
gleich der beiden H fO2/Si02-Proben (Abb.4.1 und 4.2) ableiten [14]. Es ist zu vermuten,
daf} die hohere Leitfihigkeit des Kupfers und der damit verbundene bessere Wiarmetrans-
port vom Schichtsystem weg die Strahlungsfestigkeit der Probe auf dem Kupfersubstrat
erhoht [35]. Doch das Gegenteil ist der Fall. Die Einzelschufizerstorschwelle der Probe auf
Kupfer (F}om! = (0,85 £ 0,05).J/cm?) ist deutlich niedriger als die der Probe auf Quarz
(Flont = (2,28 +0,05)J/cm?). Eine vorzeitige Zerstorung des Substratmaterials und die
damit verbundene Schichtablésung bei Fluenzen unterhalb der Zerstorfluenz des Schichtsy-
stems aufgrund der deutlich niedrigeren Zerstorschwelle des Kupfers 148t sich ausschliefien,
da die Schichten ja nur eine Transmission von wenigen Prozent aufweisen. Die an der Kup-
feroberfliche ankommende Fluenz liegt folglich deutlich unter der Zerstorfluenz.
Betrachtet man den Einflufl der Grenzfliche zwischen der Schicht und dem Substrat, ist die
geringere Zerstorschwelle der Kupferprobe durch schlechtere Haftbedingungen erklérbar.
Zusétzlich kann es zur Ausbildung einer thermischen Barriere kommen, die einen Wiarme-
fluf in das Substrat behindert. Die guten thermischen Eigenschaften des Kupfersubstrats
kémen demzufolge durch die schlechte Leitfihigkeit der Grenzfliche gar nicht zum tragen
und die Schicht wiirde durch die stidrkere Temperaturerh6hung bei niedrigeren Fluenzen

zerstort.
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Abbildung 4.4: LIDT eines H fO2/Si02-HR~Schichtsystems auf
Quarz bzw. auf Kupfer in Abhéngigkeit von der

Repetitionsrate

Fiir die Al2O3/Si02-HR-Schicht auf Kupfer (Abb.4.3) findet man deutlich héhere Zerstor-
fluenzen als bei den anderen beiden Proben. Ein Vergleich mit den H fO2/Si02-Systemen
ist leider nur bedingt moglich, da diese Proben eine andere Herkunft haben.

Die Hafteigenschaften des AlyOs/Si0O2-Schichtsystems auf diesem Kupfersubstrat sind
offensichtlich recht giinstig, anderenfalls wéren nicht so hohe Zerstorfluenzen erreich-
bar. Es ist weiterhin zu vermuten, dafl die Grenzflichen zwischen den AlsO3- und den
S109-Schichten von hoher Qualitdt sind. Defekte oder schlechte Haftung wiirden die
Zerstorschwelle drastisch senken.

FEin Vergleich mit einer identischen Probe auf Quarzsubstrat konnte die gezogenen Schliisse

bekraftigen. Leider stand eine solche Probe nicht zur Verfiigung.

4.1.2 Abhingigkeit der Zerstorfluenz von der Repetitionsrate

Um Aussagen iiber die Zeitkonstanten der Relaxation eines Schichtsystems inklusive Sub-
strat machen zu kénnen, kann man bei konstanter Schuflanzahl die LIDT iiber der Wie-
derholfrequenz auftragen. Bei geringeren Repetitionsraten wurden die Proben mit nur 100
statt 1000 Laserpulsen bestrahlt, um die Mefzeit zu verkiirzen. Auf Basis der Untersu-
chungen zur Pulszahlabhéngigkeit der Zerstorfluenz (siehe Abb.4.1,4.2 und 4.3), in denen

zwischen den Werten der Zerstorschwelle fiir 100-on-1 und 1000-on-1 keine Differenzen zu
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Abbildung 4.5: LIDT eines AloO3/Si02-HR-Schichtsystems auf
Kupfer in Abhéngigkeit von der Repetitionsrate

sehen waren, sind die Mef3werte trotzdem vergleichbar.

In Abb.4.4 ist die Repetitionsratenabhéngigkeit der Zerstorfluenz fiir die H fO3/Si02-HR-
Systeme auf Quarz und auf Kupfer dargestellt. Im Rahmen der Mefigenauigkeit ist keine
Anderung bis zu Repetitionsraten von 300Hz erkennbar. Die Relaxationszeiten dieses Sy-
stems sind also kiirzer als 3ms. Der Einflul des Quarzes als schlechter Warmeleiter ist in
diesem Frequenzbereich mit diesem Schichtsystem nicht sichtbar.

Ein anderes Bild zeigt sich bei dem AloO3/SiO2-HR-System in Abb.4.5. Selbst auf der
thermisch gut leitenden Kupferunterlage ist ein deutlicher Abfall der Zerstorfluenz mit
steigender Wiederholfrequenz des Lasers zu beobachten. Bereits bei einer Erhéhung der
Repetitionsrate von 1Hz auf 2Hz ist ein Abfall der LIDT mef3bar. Diese Probe verfiigt also
iiber recht lange Zeitkonstanten von bis zu 1s, was auch hier darauf hindeutet, daf3 die
thermischen Eigenschaften des Substrates keinen Einflul auf die Strahlungsfestigkeit ei-
nes HR-Schichtsystems haben. Der starke Abfall der Zerstorfluenz mit der Repetitionsrate
liegt hochstwahrscheinlich in der schlechten thermischen Leitfahigkeit des AloO3 begriindet
(siehe Tab.2.1).
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Abbildung 4.6: Typisches Thermal-Lens-Signal oberhalb der
Zerstorschwelle an einem H fOy/SiO2-HR-
Schichtsystem auf Kupfer (F=0,96.J/cm?)

4.2 Untersuchung der Laserstrahlungsfestigkeit bei 248nm
und 193nm mit gepulster Thermal-Lens-Technik

Das Thermal-Lens-Signal bietet die Moglichkeit der Auswertung von drei Anteilen, die
jeweils unterschiedliche Informationen iiber das Verhalten der Probe geben. Dabei gibt
die Signalamplitude entsprechend G1.2.19 die Hohe der Deformation wider. Die DC-Ande-
rung zeigt irreversible Verdnderungen der Oberflichenform auf und kénnte dadurch zur
Messung der Ablationstiefe benutzt werden [22]. Durch Messung der Halbwertsbreite des
Thermal-Lens-Signals sind Riickschliisse auf die thermischen Abklingzeiten des Systems
und damit auf den Wérmetransport in der Probe mdoglich [20]. Die hohe Empfindlichkeit
der Thermal-Lens-Technik 148t die Auswertung aller drei Informationen iiber einen breiten

Fluenzbereich von deutlich unterhalb bis oberhalb der Zerstorschwelle zu.

4.2.1 Veridnderungen der Signalform an der Zerstorschwelle

Bei irreversiblen Verdnderungen der Proben verédndert sich auch die Form des Thermal-
Lens-Signals. Ein reversibles Signal an einer H fO9/SiO-HR-Schicht war in Abb.2.12
dargestellt. Wie die Signalform oberhalb der Zerstorschwelle aussieht, ist in Abb.4.6 zu se-

hen. Die Zerstorung zeigt sich als eine DC-Anderung, die mit steigender Fluenz zunimmt,
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Abbildung 4.7: Typisches Thermal-Lens-Signal oberhalb der
Zerstorschwelle an einem H fOy/SiO2-HR-
Schichtsystem auf Kupfer (F=1,06.J/cm?)
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Abbildung 4.8: Typisches Thermal-Lens-Signal oberhalb der
Zerstorschwelle an einem HR-Schichtsystem auf
Quarz (F=4,09.J/cm?)

bis das Signal bei ablatierender Schicht vollstindig irreversibel ist (Abb.4.7).

Dieses Verhalten 148t sich durch die bereits in Kapitel 4.1 diskutierten Zerstérmechanismen
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Abbildung 4.9: Thermal-Lens-Signal in Abh#ngigkeit von der

Fluenz an einer Kupferoberflache

an diesem Schichtsystem erklaren. An der Zerstorschwelle und bei Fluenzen leicht dariiber
hebt sich die HR-Schicht aufgrund der schlechten Haftung vom Substrat ab, so dafi nach
dem Abtransport der laserinduzierten Wiarme eine Restdeformation bleibt. Oberhalb der
Ablationsschwelle wird die Schicht vollstdndig vom Kupfer entfernt.

Die Signalform an der zerstorten Quarzoberfliche in Abb.4.8 zeigt eine Uberlagerung ei-
nes kurzen, sehr grofien Signals mit einem deutlich kleineren irreversiblen Anteil. Es ist zu
vermuten, dafl das kurze Signal durch einen Thermal-Lens-Effekt der ablatierten Teilchen-
wolke {iber der Probe verursacht wird. Thr Zeitverhalten entspricht in der Gréflenordnung
dem der Miragesignale oberhalb der Ablationsfluenz (siehe Ref. [74,75]). Dies wiirde die
kurze Dauer und die Reversibilitéit oberhalb der Zerstorschwelle erklédren. Der irreversible

Teil entspricht dann dem eigentlichen Thermal-Lens-Signal der Schichtoberfliche.

4.2.2 Abhingigkeit der Signalgrofle von der Laserfluenz und deren Ver-

halten an der Zerstorschwelle

Nach GI1.2.19 ist das auf das DC-Niveau normierte relative Thermal-Lens-Signal pro-
portional zur Deformationshéhe und damit direkt von der absorbierten Energiedichte
abhéngig [70]. Wenn lineare Absorption dominiert und die thermischen und optischen

Eigenschaften wihrend des Laserpulses konstant sind, sollte das TL-Signal proportional
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Abbildung 4.10: Thermal-Lens-Signal in Abhéngigkeit von der

Fluenz an einer A\/4-Schicht auf Quarz

zur Fluenz ansteigen.

Um dies zu priifen, wurde die Thermal-Lens-Technik im Einzelschufibetrieb zunichst an
einer polierten Kupferoberfliche getestet. In Abb.4.9 ist das Thermal-Lens-Signal iiber der
Fluenz fiir diese Probe aufgetragen. Es ist eine direkte Proportionalitidt zur Laserfluenz
sogar bis oberhalb der Zerstérschwelle mefibar, was das lineare Verhalten der Mefimethode
bestétigt.

Ein vollkommen anderes Verhalten zeigt sich hingegen bei optischen Schichten. Zum Ver-
gleich ist in Abb.4.10 die Messung an einer \/4-Schicht auf Quarz dargestellt. Unterhalb
der Zerstorschwelle ist nur ein leichter Anstieg des Thermal-Lens-Signals mit der Laserflu-
enz sichtbar. Oberhalb einer bestimmten Fluenz dndert sich das Verhalten drastisch, was
nur durch eine Anderung der optischen oder strukturellen Merkmale der Schicht erklirt
werden kann, da noch keine Oberflichenzerstorung feststellbar ist. Daf sich in diesem Flu-
enzbereich aber trotzdem irreversible Verdnderungen des Materials vollziehen, wird durch
die Tatsache bestitigt, dafl sich dieser Knick nahezu an der MehrschuBzerstorschwelle?
Ftl,?rooonlvollzieht. Ursache fiir dieses Verhalten kann die Bildung von Absorptionszen-
tren durch nichtlineare Effekte sein, die zu noch nicht sichtbaren aber doch irreversiblen
Verdnderungen in der Schicht fithren (siehe auch Ref. [43]).

Diese Messung zeigt auch die hohe Empfindlichkeit dieses Verfahrens. Gerade an Ein-

zelschichten war es mit den bisherigen photothermischen Meflverfahren wie Mirage- oder

2N-on-1; 1000 SchuB bei 100Hz
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Abbildung 4.11: Thermal-Lens-Signal in Abhéngigkeit von der

Fluenz an einem HR-Schichtsystem auf Kupfer
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Abbildung 4.12: Thermal-Lens-Signal in Abhéngigkeit von der

Fluenz an einem HR-Schichtsystem auf Quarz

Displacementtechnik i.A. sehr schwierig, Signale unterhalb der Zerstorschwelle auflésen zu
kénnen [43,21].

Um Unterschiede zwischen identischen Schichten auf verschiedenen Substraten festzustel-
len, wurde das TL-Signal fiir die in Abschnitt 4.1 untersuchten H fO2/Si0O2-HR-Schichten
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auf Quarz und auf Kupfer aufgenommen (Abb.4.11,4.12). Fiir die Probe auf Kupfer zeigt
sich an der Zerstorschwelle eine leichte Erhchung des Signales, ohne dafl sich der Anstieg
merklich veréindert. Erst wenn das Schichtsystem ablatiert, steigt das TL-Signal deutlich
an.

Bei der Schicht auf einem Quarzsubstrat ist ein deutlicher Anstieg des Signals bereits im
Bereich zwischen der Zerstor- und der Ablationsschwelle sichtbar. Oberhalb der Ablations-
fluenz ist das Verhalten des TL-Signals aufgrund der zunehmenden Streuung nicht mehr
auf thermoelastische Verformungen zuriickfiihrbar.

Das bemerkenswerte Verhalten des H fO3/Si09-Schichtsystems auf dem Kupfersubstrat
(Abb.4.11) 148t sich durch die bei den Mehrschufimessungen und anhand der Signalform
oberhalb der Zerstorfluenz bereits vermutete schlechte Haftung an der Grenzflache Schicht-
paket < Substrat erkldaren. Oberhalb der Zerstorschwelle wird die Schicht vom Substrat
abgehoben, ist aber in sich noch stabil genug, um nicht zu ablatieren. Dies fithrt zu einer
starkeren Deformation und damit zu einem erhéhten Thermal-Lens-Signal im Vergleich
zum Bereich unterhalb von Fjj,,.. Bei Fluenzen oberhalb der Ablationsschwelle steigt das
Signal durch das sich ablésende Schichtsystem und die zusétzlich steigende Streuung stark

an.

4.2.3 DC-Anderung

Eine Anderung des DC-Niveaus des Thermal-Lens-Signals im Vergleich vor und nach der
Bestrahlung (gemessen als Differenz vor und nach dem Thermal-Lens-Signal vgl. Abb.4.6)
ist ein Indikator fiir eine irreversible Anderung der Reflektivitit (bei der Wellenléinge des
Probenstrahles A=633nm) oder fiir Ablation. Klarheit dariiber, welcher dieser beiden Ef-
fekte Grund fiir die gemessene Differenz ist, kann allerdings nur die Untersuchung der
jeweiligen Stellen mittels eines Mikroskops geben.

Auf dem Kupfersubstrat ohne Beschichtung beginnen irreversible Verinderungen bereits
unterhalb der Zerstorschwelle (Abb.4.13). Unter dem Mikroskop lief} sich an den entspre-
chenden Stellen keinerlei Zerstorung feststellen, so dafl nur eine Reduzierung der Reflek-
tivitdt in Frage kommt. Ein leichtes Aufschmelzen und Wiedererstarren kénnte zu einer
verdnderten Kristallstruktur und somit zu einem anderem Reflexionsvermogen beigetra-
gen haben.

Bei einer Wellenlénge von A=248nm konnte fiir typische Metallschichten wie Gold, Nickel,
Chrom oder Titan eine solche Reflexionsénderung bei Fluenzen unterhalb der sichtbaren

Zerstorung bisher nicht gefunden werden [76].
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Abbildung 4.13: Relative DC-Anderung in Abhéngigkeit von der

Fluenz an einer Kupferoberflache
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Abbildung 4.14: Relative DC-Anderung in Abhiingigkeit von
der Fluenz an einem H fOs/Si0O2-HR-Schicht-

system auf Kupfer

Sichtbare Zerstorungen zeigen sich oberhalb Fip, in Form kleiner Verwerfungen. Bei diesen
Fluenzen wird der Anstieg des irreversiblen Signals durch die inzwischen auch unter dem

Mikroskop erkennbaren Verédnderungen steiler.
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Abbildung 4.15: Relative DC-Anderung in Abhéngigkeit von
der Fluenz an einem H fO3/Si02-HR-Schicht-

system auf Quarz

Auch hier zeigen die HR-Schichten ein anderes Verhalten als das Metall (sieche Abb.4.14
und 4.15). Bei Fluenzen unterhalb der Zerstérschwelle ist keine Verdnderung zu beob-
achten. Selbst wenn an der Oberfliche bereits Zerstérung detektiert werden kann, ist die
irreversible Anderung der Probenstrahlintensitit marginal. Erst wenn fast die gesamte
bestrahlte Fliche ablatiert, ist steiler Anstieg erkennbar. Hier zeigt sich, daf sich die Re-
flektivitdt des Schichtsystems fiir die Wellenléinge des Probenstrahls kaum &ndert. Erst
massive Ablation ist als Anderung im Signal sichtbar. Das Material des Substrates hat
keinen Einflul auf das Verhalten der DC-Anderung. Die Aufnahme dieser Informationen
des Thermal-Lens-Signals sind zur Unterstiitzung bei Damagemessungen sowie zur Be-
stimmung der Ablationstiefe gut geeignet. Uber die Schichteigenschaften gibt es allerdings
keine Auskunft.

4.2.4 Zeitverhalten des Thermal-Lens-Signals

Die Léange des Thermal-Lens-Signals wird allein durch die thermischen Eigenschaften des
Materials beeinflufit. Es sind Riickschliisse auf die thermische Leitfahigkeit moglich [71].
Bei optischen Schichten kann man zusétzlich noch Aussagen {iber die thermische Dif-

fusionslénge treffen, wenn man den Einflul unterschiedlicher Substrate auf das zeitliche
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Abbildung 4.16: FWHM des Thermal-Lens-Signals in Abhéngig-

keit von der Fluenz an einer Kupferoberflache
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Abbildung 4.17: FWHM des Thermal-Lens-Signals in Abhéingig-
keit von der Fluenz an einem AlyO3/Si02-HR-
Schichtsystem auf Quarz

Verhalten des thermoelastischen Signals bei unterschiedlichen Schichtdicken untersuchen
kann. Voraussetzung dafiir ist allerdings, dafl die Laserenergie ausschlieflich im Schichtsy-

stem absorbiert wird. Einzelschichten eignen sich aufgrund ihrer hohen Transmission fiir
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Abbildung 4.18: FWHM des Thermal-Lens-Signals in Abhéngig-
keit von der Fluenz an einem LaF5/M gF>-HR-
Schichtsystem auf Quarz

solche Untersuchungen nicht.

In vielen Fiéllen ist die rdumliche und zeitliche Verteilung der im Material absorbier-
ten Energie wihrend und nach dem Laserpuls ausschlaggebend fiir die Strahlungsfestig-
keit [11]. Um die thermischen Eigenschaften im Zeitbereich von ¢ > 7py;s zu untersuchen,
wurde die Dauer des Thermal-Lens-Signals (vgl. Abb.2.12) in Form der Halbwertsbreite
(FWHM) in Abhéngigkeit von der Fluenz untersucht.

Fiir die Kupferoberfliche ist die FWHM in Abhéngigkeit von der Fluenz in Abb.4.16 dar-
gestellt. Im Rahmen der Mefigenauigkeit und unter Beachtung der Positionsabhéngigkeit
der Probeneigenschaften sieht man, dafl die Dauer des thermoelastischen Signals unterhalb
der Zerstorschwelle konstant bleibt. Selbst bei Fluenzen > Fjp, ist kaum eine Anderung im
zeitlichen Verhalten der laserinduzierten Prozesse in der Probe meflbar. Die thermischen
Eigenschaften dieser Probe &ndern sich folglich nicht. Bei weiter steigenden Fluenzen war
der irreversible Anteil im Signal dominant (wie in Abb.4.7), so dafl eine Messung der
FWHM nicht mehr moéglich war.

Ein anderes Bild zeigt sich bei optischen Schichten (Abb.4.17 und 4.18). Zuerst ist festzu-
stellen, dafl die Zeitkonstanten im Vergleich zum Kupfer deutlich ldnger sind. Grund dafiir
ist die deutlich geringere thermische Leitfihigkeit dielektrischer Materialien gegeniiber Me-
tallen. Unterhalb der Zerstorschwelle dndert sich auch bei diesen Proben die Dauer des

Signals nicht, was die Konstanz der thermischen FEigenschaften auch fiir Schichtsyste-
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Abbildung 4.19: FWHM des Thermal-Lens-Signals in Abhéngig-
keit von der Schufizahl an einem HR-

Schichtsystem auf Quarz

me beweist. Das Zeitverhalten &ndert sich erst bei Einsetzen irreversibler Veréinderungen
bei Fluenzen im Bereich der Zerstorschwelle. Die Signale werden ab diesem Fluenzbereich
deutlich kiirzer. Die Ursache dafiir kann sein, dafy das Thermal-Lens-Signal der Plasmawol-
ke des ablatierten Materials, wie bereits in Abschnitt 4.2.1 vermutet, einen immer gréferen
Einflufl auf die Messung hat. Die Austrittsgeschwindigkeit der aus der Oberfliche heraus-
gelosten Teilchen ist um so grofler, je hoher die eingestrahlte Fluenz ist. Daraus ergeben
sich kiirzere Signale.

Bei einem weiteren Experiment wurde die Halbwertsbreite des Thermal-Lens-Signals in
Abhéngigkeit von der Schufizahl untersucht (Abb.4.19). An einer H fO5/SiO2-HR-Schicht
auf Quarz wurde jeweils eine bestimmte Stelle bei nahezu konstanter Fluenz mit einer
wachsenden Anzahl von Laserpulsen bestrahlt.

Um den Bereich vor, wihrend und nach der Zerstorung abdecken zu kénnen, wurde eine
Fluenz zwischen Einzel- und Mehrschufizerstorschwelle gewéhlt. Man sieht fiir die ersten
200 Schuf keine markante Anderung des zeitlichen Verhaltens. Selbst wenn erste Zerstorun-
gen auftreten, gibt es noch keine zusétzlichen Effekte. Allerdings ist bei weiterer Erhchung
der Schufizahl und damit stéirkerer Zerstorung wieder ein Absinken der FWHM sichtbar.
Zum Vergleich wurde die Messung an einer anderen Stelle wiederholt, allerdings diesmal
mit einer Fluenz, die niedriger als die Mehrschuflzerstorschwelle Ft],\;,_ or=1 war. Nachdem

die Mefiwerte aufgrund von méglichen Konditionierungseffekten innerhalb des Schichtsy-
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stems bei den ersten 100 Schuf} stark schwankten, zeigte sich dann das zu erwartende Bild
fiir das Verhalten unterhalb der Zerstérschwelle, ndmlich eine nahezu konstante FWHM,
ungeachtet der Schufizahl.

Alle diese Messungen zeigen deutlich, daB die Anderungen im zeitlichen Verhalten des
thermoelastischen TL-Signals allein durch Zerstérung des Materials und die damit ver-
bundene Verénderung der optischen und thermischen Eigenschaften der Schichtsysteme

einschliefllich Substrat hervorgerufen werden.

4.3 Nachweis der Absorptionsverringerung durch Konditio-

nierung unter Nutzung der Thermal-Lens-Methode

Die Konditionierung von Fluoriden bei einer Wellenldnge von A=193nm basiert zum iiber-
wiegenden Teil auf der Ausheizung von Kohlenwasserstoffen, die zusétzliche Absorptions-
zentren im Material ausbilden [39].

Die Thermal-Lens-Methode bietet die Moglichkeit, relative Absorptionsdnderungen mes-
sen zu kénnen. Zur Untersuchung der Konditionierung an Fluoriden wurden zunéchst zwei
unterschiedliche kristalline Materialien (CaFy und M gF5) ausgewéhlt. Zusétzlich wurden
zwei fiir HR-Systeme bei dieser Wellenlidnge oft genutzte Schichtmaterialien (LaF3 und
M gF5) als Einzelschichten auf C'aF» vermessen und schliefflich die Konditionierung an zwei
vollstdndigen HR-Schichtsystemen (LaF3/MgF; und LaF3/AlF3) untersucht (Abb.4.20).
Die Messungen wurden an jeweils einer einzigen Stelle bei konstanten Fluenzen deutlich
unterhalb der Mehrschuflzerstérschwelle vorgenommen. Die Schuflanzahl gibt die Zahl der
insgesamt fortlaufend auf diese Stelle abgegebenen Laserpulse an. Begonnen wurde jeweils
mit Einzelschiissen. Die Mef3werte bei hoheren Schulanzahlen geben entsprechende Durch-
schnittswerte fiir 10 bzw. 100 Pulse an.

An allen 6 Proben konnte der Konditionierungseffekt deutlich nachgewiesen werden (siehe
Abb.4.20). Die Absorption sinkt bei allen Proben stark ab und erreicht einen konstanten
Sattigungswert.

An den Substraten in den Abbildungen 4.20.1 und 4.20.2 sinkt die relative Absorption
durch die Laserbestrahlung auf etwa die Hilfte des Ausgangswertes ab.

Vergleicht man die Absorptionssenkung des M gF5-Substrates in Abbildung4.20.2 mit der
der M gF5-Schicht (Abb.4.20.4), sicht man, dafl die Laserkonditionierung an der Schicht
einen deutlich geringeren Einflufl auf die Absorption als beim kompakten Kristall hat. Dies

ist auch bei der LaF3-Schicht auf C'aFs in Abbildung 4.20.3 der Fall. Das Verhiltnis rever-
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sibler (konditionierbarer) Absorptionszentren zu irreversiblen (die sich durch Bestrahlung
FTG’U
r

nicht ausheilen lassen) ist folglich in den untersuchten Schichten geringer als in den

Substraten. Daraus folgt,wdaﬁ sich in der Realstruktur der Beschichtungen bzw. an den
Grenzflichen vornehmlich solche Zentren erhohter Absorption ausbilden, die durch Laser-
konditionierung nicht entfernbar sind. Fiir die Substrate sind vermutlich Verunreinigungen
auf der Oberfliche entscheidend, die durch die Bestrahlung desorbiert werden kénnen.

Das vollsténdige LaFs3/M gF>-HR-System in Abb.4.20.5 zeigt eine Absorptionsminderung
auf nur noch ein Drittel des Ausgangswertes. Das LaF3/AlF3-HR-Schichtsystem weist hin-
gegen nur eine Absenkung der Absorption um 30-40% auf. Alterungseffekte konnen hier

nur bedingt eine Rolle spielen, da beide Proben etwa zur gleichen Zeit hergestellt wurden.

4.4 Messung nichtlinearer Absorptionseffekte in dielektri-
schen Schichten

4.4.1 Aussagen iiber die Absorption in Schichten unter Nutzung der
Thermal-Lens-Technik

Die relative Absorption wurde im Einzelschufbetrieb zunichst an AloOs- und SiOs-
FEinzelschichten verschiedener Dicke bei einer Laserwellenldnge von A=193nm untersucht.
In Abb.4.21 sind die Abhéngigkeiten der Absorption von der Heizstrahlfluenz fiir alle sechs
Proben dargestellt.

Fiir alle Schichtdicken ist zwischen den beiden Materialien ein deutlicher Unterschied im
Verhalten der Absorption im Bereich der Zerstérschwelle sichtbar. An den AlsO3-Schichten
ist ein Absorptionsanstieg erst an der Zerstorschwelle beobachtbar. Die Absorption an den
S102-Einzelschichten hingegen zeigt bereits unterhalb der Zerstorfluenz einen plétzlichen
Anstieg. Bei Fluenzen > F}, bleibt die relative Absorption dann nahezu konstant. Aufer-
dem ist die Absorption der Si0Os-Schichten niedriger als die der AloOs-Einzelschichten.
Betrachtet man nur die AlO3-Schichten (Abb.4.21.1, 4.21.3 und 4.21.5) sieht man, daf} die
Anstiege der relativen Absorption unterhalb der Zerstorschwelle mit wachsender Schicht-
dicke zunehmen. Die nichtlineare Absorption steigt somit mit der Dicke der AloO3-Schicht
an, was nach Gl.2.11 auch verstéandlich ist. Aulerdem hat das Quarzsubstrat bei diesen
Schichtdicken offensichtlich keinen Einflufl auf die optischen Eigenschaften des Gesamt-
systems, da die hohe Absorption des AloO3 die Substrateinfliisse {iberdeckt. Die Einzel-
schufizerstorschwelle hingegen ist fiir alle drei Schichtdicken trotz zunehmender Absorption

nahezu konstant. Die erhohte nichtlineare Absorption in den dickeren Schichten fiihrt nicht
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4.21.3: Al203-Schicht (100nm) auf Quarz

i

LineareRegressian |

: (1) 31+300F
of (I1) -730+2800F ]
0:0 0,1 0,2 03 04 05

Fluerz [J/cm?]

4.21.5: Al203-Schicht (500nm) auf Quarz

Reative Absarption [a.u.]

Rédative Absarption [a.u.]

Réative Absarption [a.u.]

22—
Flhr_
100 (Defekbil dun ]
| .
8L Lineae Regressin B
() 2,2+0,8F
6l (1) -3,5+5,8F ]
(1 105
4L i
/-_,I.r.!.'-Jl SiOQ, -Einzdschicht (50nm) ad Quaz
2 " A=193nm ]
0 1 2 3 4
Fluerz [J/cm?]
4.21.2: Si05-Schicht (50nm) auf Quarz
18
16f 1
14F Fll]r J
(Defektbil dung) LineareRegressian
12 () 23+1,1F ]
10k (1) -5,6+7,8F ]
(1) 14,6+0,26F
sl J
6 J
4 SiOrEinzelschicht (100nm) auf Quaz]
NS A=193nm ]
0 1 2 3 7
Fluerz [J/cm?]
4.21.4: Si02-Schicht (100nm) auf Quarz
90F" " ‘ " - ‘ F
g5t LineareRegressin Zerstérung der w /4
sof (1) 22,9+5,3F Grerzsdicht—+
75¢ (Il) 6,3+25F zum Substra /4
70F (I1l) 41+0,9F E
65F (1V) -152+72F E
60F E
550 I:lhr E
50F (Defekbil dung) E!
45 I E
40 E
35 E
30 ) ) ] E
25 SiO,-Einzelschicht (500nm) auf Quaz]
207\ rAEE R R RRR I B R | A:‘lgsn\m N B
0,0 0,5 1,0 15 2,0 2,5 3,0
Fluerz [J/cm?]

4.21.6: Si02-Schicht (500nm) auf Quarz

Abbildung 4.21: Relative Absorption in Abhéingigkeit von der

Fluenz an Einzelschichten bei A=193nm
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Abbildung 4.22: Relative Absorption in einem AlyO3/Si02-HR-
Schichtsystem auf Quarz bei A=248nm
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Abbildung 4.23: Relative Absorption in einem AlyO3/Si02-HR-
Schichtsystem auf Quarz bei A=193nm

zu einer niedrigeren Zerstorfluenz, so dafl vermutet werden kann, dafl die Ursachen fiir die
Zerstorungen an den Grenzflichen der Schicht zu suchen sind.
An den SiOs-Einzelschichten (Abb.4.21.2, 4.21.4 und 4.21.6) ist ersichtlich, daff das Verhal-

ten der Absorption bei Schichtdicken von 50nm und 100nm nahezu identisch ist. Bei einer
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Dicke von 500nm ist eine deutlich hohere nichtlineare Absorption mefbar. Fiir Schichten
mit einer Dicke von weniger als 100nm sind folglich die Substrateigenschaften dominant.
Auch bei diesen Schichten ist die Zerstorschwelle nicht von der Dicke abhéngig, was auch
hier Vorgénge an den Grenzflichen als Zerstérursache impliziert. Unter dem Mikroskop
konnte festgestellt werden, dafl bei diesen Schichten die sichtbare Zerstorung ausschliefllich
durch Bildung sichtbarer Defekte beginnt.

Zur Untersuchung der Wellenldngenabhéingigkeit der nichtlinearen Absorption wurden
zwei AlpO3/Si02-HR-Schichtsysteme ausgewihlt, die fiir Wellenldngen von A=248nm
bzw. A=193nm konzipiert sind.

In den Abb.4.22 und 4.23 ist fiir diese Proben die relative Absorption iiber der Fluenz auf-
getragen. Die Absolutwerte sind wegen der mangelnden absoluten Eichung der Mefiwerte
leider nicht vergleichbar.

Offensichtlich ist allerdings, da8 an dem Schichtsystem fiir 248nm (Abb.4.22) die Absorp-
tion unterhalb der Zerstorschwelle nur sehr leicht ansteigt. Erst bei Laserfluenzen oberhalb
Fipny steigt die relative Absorption stark an, was allerdings auch auf andere Effekte wie
Streuung und Abschirmung des Probenstrahls durch das bei der Ablation entstehende
Plasma zuriickzufiihren ist. In diesem Fall kann nichtlineare Absorption als Zerstorursa-
che angenommen werden.

FEin anderes Verhalten zeigt sich an der HR-Schicht bei einer Laserwellenlénge von 193nm
(Abb.4.23). Zuerst ist auch nur ein recht flacher Anstieg der Absorption sichtbar, doch
ab einer bestimmten Fluenz wird die nichtlineare Absorption noch unterhalb der Zer-
storschwelle von einem weiteren Effekt iiberlagert, der zu einer drastischen Absorptions-
erhohung fiithrt. Mit diesem starken Absorptionsanstieg 148t sich dann auch die vergleichs-
weise sehr niedrige Zerstorfluenz dieses Schichtsystems bei A=193nm erkléren. Nichtlineare

Absorption kommt in diesem Fall nicht als Zerstérursache in Frage.

4.4.2 Aussagen iiber die absolute Absorption dielektrischer Schichten
durch Messung der transmittierten und reflektierten Laserstrah-

lung und Vergleich mit der Thermal-Lens-Technik

Die Untersuchung von Absorptionséinderungen mittels photothermischer Mefimethoden
kann durch eine Anderung der thermischen Eigenschaften beeinfluft sein. Thermisch be-
dingte Reflexionsinderungen von HR-Schichtsystemen durch einen Detuning-Effekt?, der

auf einer thermisch bedingten Anderung der optischen Dicke beruht, kénnen nach der

3detuning (engl.) = Verstimmung
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Abbildung 4.24: Relative Reflexion an einem AlyO3/Si02-HR-
Schichtsystem auf Quarz
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Abbildung 4.25: Relative Transmission an einem AlaO3/SiOs-
HR-Schichtsystem auf Quarz

Abschitzung in Abschnitt 2.2.4 vernachléssigt werden.
Um diese thermischen Effekte auszuschlielen, wurde auf rein optischem Wege das tran-
siente Absorptionsverhalten eines AloO3/S102-HR-Spiegels fiir A=193nm durch Messung

der transmittierten und reflektierten Laserenergie in Abhéngigkeit von der Laserfluenz un-
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Abbildung 4.26: Absolute Absorption an einem AlyO3/S102-HR-
Schichtsystem auf Quarz in Abhé#ngigkeit von
der Intensitit; Gegeniiberstellung von Thermal
Lens Methode und Transmissions- und Reflexi-

onsmessung

tersucht. Hierzu wurde die Probe verwendet, deren Absorptionsverhalten auf Basis einer
Thermal-Lens-Messung bereits in Abb.4.23 dargestellt ist.
Nach G1.2.20 148t sich die Absorption unter Vernachlissigung der Streuung durch

A=1-R-T (4.1)

ermitteln. R, T und A geben dabei die absoluten Werte der Reflexion, Transmission und
Absorption an. Zum Vergleich wurde diese Messung von einer nochmaligen Aufnahme der
Thermal-Lens-Signale begleitet.

In den Abb.4.24 und 4.25 sind die auf die Heizstrahlfluenz reduzierten Reflexions- bzw.
Transmissionssignale dargestellt. Sowohl die Reflexion als auch die Transmission zeigen ein
deutliches Absinken bereits unterhalb der Zerstorschwelle. Dies deutet auf einen deutlichen
Anstieg der Absorption hin, wie er bereits in Abschnitt 4.4.1 gemessen wurde.

Leider war auch in diesem Fall eine absolute Eichung der Meflinstrumente nicht méglich.
Der Grund dafiir war der Mangel an einem in diesem Wellenldngen- und Fluenzbereich

kalibrierten Detektor.

Trigt man allerdings die relative Absorption iiber der Intensitdt I = TF auf, ist eine

Puls

Kalibrierung der Mefiwerte nach Gl.2.11 bei Kenntnis der linearen Absorption moglich.
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An einem Spektralphotometer Lambdal9 im Fraunhofer Institut fiir Angewandte Optik
und Feinmechanik in Jena wurde die Transmission und Reflexion der verwendeten Probe
bei einer Lichtwellenlinge von A=193nm bestimmt.

Die Messung des Schichtsystems ergab

e 94,1% Reflexion

e 0,2% Transmission.

Daraus folgt eine lineare Absorption von Ay(I = 0) = 0,057.

In Abb.4.26 ist das auf diese Weise kalibrierte Absorptionsverhalten des AlyO3/Si02-HR-
Schichtsystems iiber der Laserintensitit aufgetragen. Es zeigt sich eine Ubereinstimmung
der durch zwei verschiedene Mefimethoden ermittelten Werte bis zur Zerstorschwelle I,
Dies zeigt, dafl thermische Effekte unterhalb der Zerstorintensitidt auf eine photothermi-
sche Absorptionsbestimmung an dieser Probe keinen Einflul haben. Das Ergebnis aus
Abschnitt 4.4.1, dafl die Zweiphotonenabsorption ab einer bestimmten Intensitéit von ei-
nem weiteren Effekt, der zur Zerstorung fiihrt, {iberlagert wird, konnte bestétigt werden.
Durch die erfolgte Kalibrierung ist es nun auch mdoglich, aus einer linearen Regression
des Bereiches dominierender Zweiphotonenabsorption, die Absorptionskoeffizienten § und
Brpa fir dieses Schichtsystem als Mittelung iiber die Gesamtdicke zu ermitteln. Da nach
Abb.4.24 und 4.25 nicht von einer Verstimmung der HR-Schicht auszugehen ist, kann die
Absorption des Substrates vernachlissigt werden. Die Dicke des gesamten Schichtsystems
betrégt dges = 1,154um, sodaf fiir die in Abb.4.26 dargestellte Regression nach Gl.2.11

AO O, 057 2 —1
= = =5-10 4.2
b dges 1,154 -10~%cm an (42)
fiir den linearen und
dA 1 em? 1 cm
_ o —0.003 . =926 4.3
Prea =7 dges MW 1,154-10~%cm MW (4.3)

fiir den Zweiphotonen-Absorptionskoeffizienten gilt.

Fiir den Absorptionsanstieg bei Intensitédten zwischen etwa 17% und der Zerstoérschwelle
konnen als Ursachen Mehrphotonenabsorption héherer Ordnung sowie die Bildung zusétz-
licher Absorptionszentren in Betracht kommen.

Die differierenden Absorptionswerte der beiden Mefimethoden oberhalb von Iy, lassen sich
durch die unterschiedlichen Zeitbereiche erkldren. So kann die Thermal-Lens-Messung im
Mikro- und Millisekundenbereich durch ablatiertes Material sowie durch Luftkonvektion
beeinfluBt werden. Die Transmissions-/Reflexionsmessung, die nur Anderungen wihrend

des Laserpulses von 7py;s = 29ns detektieren kann, empfingt solche Vorginge nicht.



Kapitel 5
Zusammenfassung

An zahlreichen dielektrischen Diinnschichtmaterialien wurde der Einfluf} ihrer thermischen
und optischen Eigenschaften auf die Strahlungsfestigkeit im ultravioletten Spektralbereich
untersucht.

Dabei konnte in Mehrschuluntersuchungen nachgewiesen werden, dafl die Zerstorfestigkeit
eines dielektrischen HR-Schichtsystems nicht von den thermischen Materialeigenschaften
des darunterliegenden Substrates beeinflufit wird. Ferner wurde festgestellt, daf3 Inkuba-
tionseffekte innerhalb weniger Laserpulse zu einer sichtbaren Zerstérung fithren. Durch
Variation der Repetitionsrate war eine grobe Abschiatzung der Transfer- und Abklingzei-
ten thermischer Prozesse in den untersuchten Schichtsystemen moglich.

Mit der Thermal-Lens-Technik stand eine fiir optische und thermoelastische Verdnderun-
gen bereits bei Finzelpulsanregung sehr empfindliche photothermische Mefimethode zur
Verfiigung. Sie ermdoglichte es, einen direkten Zusammenhang zwischen Signalform bzw.
-abklingzeit und einsetzender irreversibler Veranderung des Materials herzustellen.

Die hohe Empfindlichkeit der Thermal-Lens-Messungen bei niedrigen Intensitéiten erlaub-
te weiterhin die Untersuchung laserstrahlungsinduzierter Absorptionséinderungen bei Flu-
enzen weit unterhalb der fiir die Zerstorung kritischen Energiedichten. So konnte die ab-
sorptionsmindernde Wirkung der Laserkonditionierung an fluoridischen Schicht- und auch
Bulk-Materialien wihrend des Konditionierungsprozesses nachgewiesen werden.
Weiterhin war es moglich, nichtlineare Absorption dielektrischer Schichten in Abhéngig-
keit von der eingestrahlten Laserfluenz in Einzelschufmessungen qualitativ darzustellen.
Der Anstieg der Absorption mit der Schichtdicke wurde an Einzelschichten fiir zwei typi-
sche UV-Schichtmaterialien gezeigt.

Dariiber hinaus konnten Riickschliisse auf die Bedeutung der nichtlinearen Absorption als
Zerstorursache von HR-Schichtsystemen in Hinblick auf die Wellenléinge der Laserstrah-

lung gezogen werden. An einem oxidischen HR-Schichtsystem wurde bei A = 248nm Zwei-
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photonenabsorption als Hauptursache fiir die einsetzende Zerstorung erkannt, wiahrend bei
einer Wellenlédnge von A = 193nm an einer vergleichbaren Probe andere Zerstérursachen
wirken miissen.

Nach einer absoluten Kalibrierung ist es gelungen, die Koeffizienten der linearen als auch
der Zweiphotonenabsorption einer dielektrischen HR-Schicht mit Hilfe der Thermal-Lens-
Technik quantitativ zu bestimmen.

Durch eine direkte Messung der transmittierten und reflektierten Strahlungsenergie wéh-
rend des Laserpulses war es zudem moglich, die Absorptionskoeffizienten auf rein opti-
schem Wege zu bestimmen. Die Ergebnisse dieser Untersuchung bestétigten die photo-
thermisch ermittelten Werte.

Unter Nutzung der Thermal-Lens-Methode konnte die Leistungsfihigkeit photothermi-
scher Mefimethoden zur Untersuchung optischer, thermischer und struktureller Verédnde-
rungen im Zeitbereich unterstrichen werden. Diese Technik bietet die Moglichkeit, Ande-
rungen der Absorption sowie von Materialeigenschaften in einem Intensitétsbereich von
deutlich unterhalb bis oberhalb der Zerstérschwelle zu charakterisieren. Dadurch sind in-
tensitdtsabhéngige Prozesse wie z.B. Mehrphotonenabsorption mittels eines relativ sim-
plen Meflaufbaus explizit darstellbar. Unter Kenntnis der Absolutwerte fiir die lineare
Absorption und der Schichtdicke ist zudem die Ermittlung der Absorptionskoeffizienten
fiir Mehrphotonenprozesse méglich. Wird die Thermal-Lens-Messung durch die Ermitt-
lung der von der Probe transmittierten und reflektierten Pulsenergie unterstiitzt, kénnen

thermische Effekte von optischen getrennt oder sogar ausgeschlossen werden.
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