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1. Einleitung

Kontinuierliche und diskrete Brechzahlstrukturen in optischen Materialien spielen eine
tragende Rolle in zahlreichen Anwendungsgebieten der modernen Optik. Lokale
Brechzahlmodifikationen bilden die Grundlage fiir optische Wellenleiter in der Integrierten-
und Faseroptik. Weiterhin ermdglichen sie die Realisierung einer Vielzahl von optischen
Funktionen durch Phasenstrukturen (diffraktive Elemente). Die steigende Integration von
optischen Funktionalititen in den Bauelementen fordert immer komplexere Strukturen mit
verschiedenen optischen Parametern in einer Vielzahl von Materialsystemen. Stand der
Technik ist heute der Einsatz von Diffusions-, Austausch- oder Implantationsverfahren zur
Darstellung von lokalisierten Brechzahlverteilungen. Auf diesen Verfahren basierend werden
komplexe integriert optische Wellenleiterbauelemente mit hoher Effizienz und Produktivitat
durch eine parallele Prozesstechnik hergestellt. Als Nachteil bleibt jedoch, dass die
Mikrostrukturierungstechnik aufgrund ihrer Komplexitit extrem kostenintensiv und durch
die zahlreichen Prozessschritte unflexibel ist. Die Verfahren zur Brechzahlinderung sind
meist auf wenige Materialklassen begrenzt. Zusitzlich sind die darstellbaren Strukturen i.a.
planar, da der Herstellungsprozess an eine Oberfliche gebunden ist. Daher wird seit
mehreren Jahren die Entwicklung von universellen, flexiblen Methoden zur Generierung
von optischen 3D-Mikrostrukturen untersucht, so konnen die Materialeigenschaften durch
Wechselwirkung mit optischen Feldern irreversibel modifiziert werden. Fin Beispiel ist die
Anderung der Brechzahl von photosensitiven Glisern unter UV-Bestrahlung. Heute wird
diese Technik bereits industriell zur Herstellung von Faser Bragg Gittern eingesetzt. Eine
neue Moglichkeit lokale Verinderung im Volumen hervorzurufen, bietet die Anwendung
nichtlinearer Absorptionsprozesse bei der Wechselwirkung von ultrakurzen Laserpulsen mit
transparenten ~ Materialien. ~ Zur  Erzeugung  von  3D-Mikrostrukturen — wird
Ultrakurzpluslaserstrahlung in das Material fokussiert. Uber die Wahl der Energieparameter
ist es moglich nur im konfokalen Bereich die Absorptionsschwelle zu iibertreffen und durch
die Energiedeposition lokale Materialmodifikationen zu erzeugen. Die Untersuchung dieses

Prozesses ist Gegenstand der vorliegenden Arbeit.
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Die ersten Veroffentlichungen, die sich mit der Generierung von dreidimensionalen
Brechzahlstrukturen mittels Ultrakurzpulslaser auseinander setzen, gehen auf das Jahr 1996
zurick. Motiviert von der Moglichkeit der 3D-Datenspeicherung im Volumen wurden
Punktstrukturen in Kristallen wie Quarz, Saphir und Glisern (Quarzglas) erzeugt [GMH96].
Der Mechanismus wurde iiber die Expansion des Materials infolge von hoher Temperatur
und Druck im Fokusbereich erklirt. Im gleichen Zeitraum wurden erste Wellenleiter in
verschiedenen Glisern publiziert [DMs96]. In Silikatglisern wurde eine Verdichtung im
Fokusbereich festgestellt. Die resultierende direkte Brechzahlerh6hung im Fokusbereich
erwies sich als geeignet fur Anwendungen in der integrierten Optik. Als Ursache werden
Defekte, Farbzentren und Aufschmelzen des Materials genannt [MQI97], [DMS96]. Nach
Erkennen des hohen Potentials dieses Verfahrens wurden in den folgenden Jahren zahlreiche
Anwendungsbeispiele wie Verzweiger [HWG99], Koppler [stB01], Gitterstrukturen [SFPO1] usw.
demonstriert. Das allgemeine Verstindnis von Art und Ursache der Strukturinderungen
geschah jedoch nur sehr langsam. Systematische Untersuchungen und Klassifizierung
verschiedener Materialklassen lagen nicht vor.

Ziel der im Rahmen dieser Arbeit durchzufithrenden Untersuchungen ist die Ermittlung der
physikalischen Ursachen der beobachteten Brechzahlinderung. Insbesondere war zwischen
grundlegenden und materialspezifischen Effekten zu trennen, um Rickschlisse auf andere
Materialen und Herstellungsparameter ableiten zu koénnen. Dazu wurden die generierten
Modifikationen am Beispiel einer Modellsubstanz detailliert untersucht. Ausgewihlt wurde
hierzu kristallines Quarz. Das Material ist auf Grund seiner technischen Relevanz gut
untersucht sowie in hoher Reinheit und Qualitit verfigbar. Die kristalline Struktur erlaubt
das Untersuchungen mittels Rontgen- oder Elektronenbeugungsmethoden. Weiterhin ist die
chemische Zusammensetzung mit der amorphen Phase identisch, so dass Vergleiche mit
modifiziertem Quarzglas mdglich sind. Silikatgliser eignen sich infolge der beobachteten
Brechzahlerh6hung besonders gut fur Anwendungen in der Integrierten Optik. Daher
wurden die Eigenschaften von Wellenleitern in reinem Quarzglas charakterisiert. Hieraus
konnen Riickschlisse auf die Modifikationen geschlossen werden und der Einfluss von
verschiedenen Prozessparametern herausgestellt werden. Zur Unterscheidung von
materialspezifischen und allgemeinen Mechanismen sind die Figenschaften der
Strukturmodifikationen in verschiedenen kristallinen und amorphen Materialien untersucht

worden.
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Die weitere Arbeit ist wie folgt gegliedert:

In Kap. 2 werden die Grundlagen der Propagation von Licht im Material und in den
erzeugten optischen Wellenleitern dargestellt. AnschlieBend wird die Fokussierung der
Kurzpulslaserstrahlung in  das  Material behandelt und die 2zu erwartenden
Wechselwirkungsmechanismen zwischen Kurzpulsstrahlung und Material diskutiert. Die
Beschreibung der verwendeten ILasersysteme, Strukturierungstechnik und der zur
Charakterisierung angewandten Methoden erfolgt in Kap.3. Auf der Grundlage der in Kap.4
dargestellten experimentellen Untersuchungen konnte ein umfassendes Verstindnis der
beobachteten Materialreaktionen im kristallenem Quarz erlangt werden. Die Simulation der
Brechzahlstrukturen an Hand des gebildeten Strukturmodels erméglicht die Beschreibung
der optischen Funktionen. In Kombination mit den Untersuchungen der
Strukturinderungen im Quarzglas wurden zwei grundlegende Typen von Wellenleiter
herausgestellt. Der Einfluss von Herstellungsparametern wie Pulsenergie und
Schreibgeschwindigkeit auf die optischen Eigenschaften der generierten Wellenleiter wurde
im Quarzglas untersucht. Zu Uberpriifung der Ubertragbarkeit auf andere Materialsysteme
wurden weitere Gliser und Kiristalle qualitativ untersucht und die verschiedenen
Modifikationsstrukturen klassifiziert. Abschiefend werden in Kap.5 praktisch relevante

Anwendungen vorgestellt und letztlich die gesamten Ergebnisse in Kap.6 zusammengefasst.
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2. Grundlagen

In den folgenden Kapiteln werden die Grundlagen zur Beschreibung der laserinduzierten
Modifikationen dargestellt. Bevor auf die Absorption der Laserstrahlung in Kap. 2.4
cingegangen wird, werden in den vorangehenden Kapiteln lineare und nichtlineare
Propagationseffekte, die Lichtfihrung in optische Wellenleitern sowie die Fokussierung in
transparente Materialien betrachtet. Detaillierte Darstellungen dazu finden sich z.B. in

[BeS93], [Buc92], [KaM91] oder [Men01]

2.1. Propagation elektromagnetischer Wellen

Die Propagation von elektromagnetischen Wellen wird durch die Maxwellgleichungen

beschrieben:
Vx B (7.1 = - 2B0LD 2.1
ot
VxH(F,t)= .o J(#,1)
ot 2.2
V-D(7,t) = p(F,1) 2.3
V-B(#,1)=0 2.4
Die Eigenschaften der Materie finden in den Materialgleichungen Berticksichtigung.
D =&(F,0)E = g,6,E = &,E + P(E) 2.5
B = p(F,0H = pop, H = p,H + J(H) 26
j=o(F,0)E 2.7
mit P=gyE ,J =y, H 2.8,2.9

Die Eigenschaften der Materie sind durch die Parameter o, y, y,,, & und u, beschrieben.
Die Suszeptibilitit ist im allgemeinen komplex und frequenzabhingig.

lzlph"'ilabx 210
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Das Verhiltnis der Ausbreitungsgeschwindigkeit zur Vakuumlichtgeschwindigkeit, also die

Brechzahl des Mediums n und der Absorptionskoeffizient a, ist gegeben durch:

2nvy oy
n=1+ , a=—2"0 fas 2.11
Xoh ¢ Jl+x,

Der Real- und Imaginirteil der Suszeptibilitit und demzufolge Absorption und Dispersion

sind tiber die Kramers Kronig Relationen:

2°°v'“v 22wy, (V)
th(v) __J. Lo ( ) dV 5 /}/’abs(l/)=—.|. 2ph )
T V V TV =V

0 0

dv' 2.12

verkntpft. Das bedeutet, dass ein dispersives Material absorbiert und die Absorption

frequenzabhingig ist, bzw. umgekehrt. Aus den Maxwell Gleichungen folgt die

5

Differentialgleichung einer sich ausbreitenden Welle des elektrischen Feldvektors.

~V(V-E)= —,u% 2.13

1 &*E

¢’ oF

AE(F,t)—

Unter Annahme eines linearen, homogenen, isotropen Mediums ohne freie Ladungen
ergeben sich die folgenden Wellengleichungen fiir das elektrische und magnetische Feld:

aE-LE=o0 , aB- L}
C C

B=0 2.14

Fir die Untersuchung der Ortsabhingigkeit einer Frequenzkomponente v bendtigt man
eine zeitunabhingige Wellengleichung. Dazu wird eine Komponente des elektrischen Feldes

mit Hilfe der Fourier-Transformation dargestellt.
E(rt)= f d(rv)-e ™dy 215

Durch Einsetzen in 2.13 folgt die als Helmholzgleichung bezeichnete zeitunabhingige Form

der Wellengleichung:

Ag(r, )+[ ]¢(rv) 0 2.16

Optische Wellenleiter, d.h. Linienstrukturen, die um den Betrag An gegentiber der
Materialbrechzahl n erhoht sind, erlauben die Fihrung von Lichtwellen. Das Prinzip ist in

der folgenden Abbildung am Beispiel eines stufenférmigen Brechzahlprofils dargestellt.



6 2. Grundlagen

Substrat- /

material
n=ngq

Wellenleiter
n=n.+An

nx) A

n+An

g

Abb. 2.1: Prinzipdarstellung eines Wellenleiters mit Stufenprofil

Zur Beschreibung benutzt man die Wellengleichung in der hierfir zweckmiBigen Form:

VE+V

V') =
> X

E|+(kn@*-A) E=0 2.17

( fiir dielektrische, verlustfreie und nicht leitfihige Medien )

In z-Richtung konnen sich nur diskrete Wellen, die als Moden bezeichnet werden,
ausbreiten. Als Ausbreitungskonstante f und effektiven Brechungsindex z; der Mode
bezeichnet man:

2z

:kﬁz(ns+An)sina mit k=% 2.18

0

L=k, (ng+An)sin€ Moy

Der Winkel 0 entspricht dem Winkel unter dem die Mode auf die Grenzfliche trifft.
Unterhalb einer bestimmten Dimension bzw. Brechzahl kann nur der Grundmode des
Wellenleiters gefiihrt werden. Wellenleiter mit einem asymmetrischen Brechzahlprofil
(Oberflichenwellenleiter) zeigen weiterhin die Besonderheit, dass unterhalb einer
Mindestschichtdicke keine ausbreitungsfihigen Moden fir die bestimmte Wellenlinge
existieren. Dieser Effekt wird cut-off des Wellenleiters genannt. Die Gleichung 2.17 lisst sich
nur fir wenige Profile exakt l6sen. Fir allgemeine Profile sind numerische Losungen
notwendig. Die aus der Quantenmechanik iibernommene WKB'-Methode eignet sich gut

zur Berechnung von effektiven Brechzahlen aus Profilparametern.

! Nach Wentzel. Kramers. Brillouin
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Uber einen Optimierungsalgorithmus gestattet sie auch die Losung des inversen Problems,
der Profilrekonstruktion aus den experimentell bestimmten effektiven Brechzahlen. Da
dieses jedoch nicht eindeutig ist, hingt die Genauigkeit der Profilrekonstruktion von der
Anzahl der bekannten Ausbreitungskonstanten ab. Diese ist gleichbedeutend mit dem
ermittelbaren Freiheitsgraden bei der angesetzten Profilfunktion. Zur Berechnung von
zweiseitig begrenzten Problemen werden die Effektive Index Methode EIM und die Beam
Propagation Methode BPM eingesetzt. Die EIM beruht auf der Zerlegung des Problems in
zwel senkrecht aufeinander stehende Schichtwellenleiter. Mit diesem Verfahren ist die
Berechnung der effektiven Modenbrechzahlen im Querschnitt eines Streifenwellenleiters
moglich. Die BPM ist ein numerisches Verfahren zur Modellierung  der
Lichtwellenausbreitung in Wellenleitern und Wellenleiterstrukturen mit Variation der
Brechzahlverteilung auch in Ausbreitungsrichtung. Das Prinzip der BPM ist die
Diskretisierung des elektromagnetischen Feldes und die schrittweise Berechnung der
Wellenausbreitung innerhalb kleiner Entfernungen. Als Randbedingungen werden die

Indexverteilung n(x,y,z) und die Startfeldverteilung ¢(x,y,z) angegeben und @(x,y,z+Az)

tiber die Lésung der Helmholzgleichung berechnet. Uber die Zerlegung des Feldes ¢ in die

Anteile verschiedener Moden m

o(x)= Zcm¢m(x) bzw. ¢(x,z)= Zcm¢m(x,z)eiﬂz 2.19

lassen sich auch einzelne Moden separieren und die Ausbreitungskonstanten berechnen.

2.2. Propagation ultrakurzer Pulse und nichtlineare Effekte bei
hohen Leistungsdichten

Unter ultrakurzen Pulsen versteht man im allgemeinen Lichtpulse mit Pulsdauern < 10 ps.
Bei diesen kurzen Pulsdauern treten auf Grund der entsprechend hohen Spitzenintensititen
in dieser Zeit und der zunechmenden spektralen Bandbreite Effekte auf, die bei

kontinuierlicher Strahlung in der Regel vernachlissigbar sind.
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2.2.1. Gruppengeschwindigkeitsdispersion

Die Pulsdauer 7T ist bei einer vorgegebenen Bandbreite durch die Unschirferelation begrenzt.
Umgekehrt muss ein kurzer Lichtpuls der Dauer T mindestens eine entsprechende spektrale
Breite Av besitzen (2.20). Daher definiert man das Bandbreiteprodukt (2.21) mit der von der
Pulsform  abhingigen Konstante K. Sie betrdgt z.B. fir eine gaul3f6rmige

Intensitatsverteilung K, =0,44.
rAV>K & T-A/l-%zzl( 2.20,2.21

Pulse mit einer der Pulsdauer entsprechenden minimalen spektralen Bandbreite werden als
transformlimitiert bezeichnet. Ein gaul3f6rmiger Puls mit einer Pulsdauer von 1=100 fs bei
A=800 nm hat eine minimale spektrale Breite von AA~9 nm. Dementsprechend ist bei der
Ausbreitung derartiger Pulse in Medien die Dispersion ia. nicht mehr vernachlissigbar.
Durch unterschiedliche Propagationsgeschwindigkeiten der spektralen Anteile des Pulses
kommt es zur sogenannten Gruppengeschwindigkeitsdispersion (GVD), die einen
transformlimitierten Lichtpuls zeitlich anwachsen lassen. Der Puls erhalt einen sogenannten
Chirp. Positive GVD bewirkt einen positiven Chirp, d.h. die gréBeren Wellenlingen eilen
kirzeren voraus. Dieses muss kompensiert werden, um an einem bestimmten Ort im

Material eine bestimmte Pulsdauer zu erhalten.

2.2.2. Nichtlineare Effekte

Fir hohe Lichtintensititen ist der lineare Zusammenhang zwischen der Polarisation und
dem elektrischen Feld P=g,y"E (2.8) nicht mehr giltig. Die Polarisation lisst sich
niherungsweise in eine Reihe entwickeln und in lineare und nichtlineare Komponenten
aufspalten.

P=g,yE +e,y?E* +5,y”E*.. =P, +P, 2.22
=g, 7"E und P, =g,y PE* +5,yVE’... 223,224

mit P,

lin
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Die Wellengleichung (2.13) fiir ein homogenes isotropes Medium (V-D=0, D=¢E) lisst

sich in eine lineare und dquivalente nichtlineare Gleichung ( 2.25 ) aufspalten.

- _ 1 JE . o’P,
AE(r,t)—c—2 ” ~V(V-E)=-u = 2.25

Daraus ergeben sich verschiedene Effekte, die nach dem zugehdrigen Term in 2.24 als
Effekte 2., 3. oder héherer Ordnung klassifiziert werden. Die Wichtigsten fir die Arbeit

werden im Folgenden beschieben.

2.2.2.1. Optischer Kerr Effekt

In Materialien, die eine zentrosymmetrische Struktur besitzen ( z.B. Gliser ), muss sich bei
ciner Umkehr von E in Gleichung 2.22 auch P umkehren. Daher muss 3?=0 gelten und
somit die Nichtlinearitit dritter Ordnung dominieren. Die Gleichung. 2.26 zeigt, dass sich
der nichtlineare Polarisationsanteil als Variation der Suszeptibilitit des Materials Ay

begreifen lasst.

- =12 = -
P,o=eyVE =g, (" ‘E‘ JE=¢,-Ay-E 2.26

Mit n=,/1+y folgt eine Brechzahlinderung An des Materiales die proportional zur

Intensitat I ist.

an=1 50 2.27
nyé&,
. 1 1z, P 1 [y,
mit [ = —~‘E(v )‘ und n=— [* 2.28,2.29
2n n, \ &

Fir den Brechungsindex kann geschrieben werden:

n(l)=n,+n,] mit n, = 32_77)((3) 2.30
ny &

Als Folge des Kerr Effektes ergeben sich fir ortlich oder zeitlich verinderliche

Strahlungsfelder Variationen in der Brechzahl, die die folgenden Effekte hervorrufen.
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2.2.2.2. Selbstphasenmodulation

Ein Lichtpuls der Intensitit I=I(t) bewirkt iiber den Kerr Effekt die zeitabhangige Brechzahl

n=n(t) und dort eine zeitabhingige Phasenmodulation. Fir einen gaulf6érmigen Puls der

Dauer At mit:

2 2
E(t,2)=E, exp(—l(t_toj +igoJ und ](t,z)=loexp(—t;;°j 231

2\ At

ergibt sich nach Durchlaufen eines Mediums der Linge / die folgende Phase ¢ und

momentane Frequenz v, :

n(l)-1 do [ dn(I)
=w,| t— , Vv =—r=v|l-————-=|=v-Av 2.32
2 o[ - J n = ( o di sy
2
mit: Avg,, =vn, Oiz(t—zt(’)exp{—[ﬂ] } 2.33
c T T

Die momentane Frequenz v, nimmt also zunichst ab, steigt dann wieder an, um am Ende

wieder abzufallen, wie in der folgenden Abbildung dargestellt ist.

n=n n=n +nl Y

Abb. 2.2: Erzeugung neuer Frequenzanteile durch die Propagation eines Pulses durch ein Material mit

nichtlinearem Brechungsindex.

Die spektrale Breite des Pulses wird groQer, da zusitzliche Frequenzen generiert wurden. Die

Pulsdauer selbst bleibt jedoch konstant.
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2.2.2.3. Selbstfokussierung

Durch das rdumliche Strahlprofil des Lasers wvariiert die Brechzahl auch tber dem
Strahlquerschnitt. In Materialien mit positivem n, bewirkt dieses eine Fokussierung. Ab
einer bestimmten Leistung iberwiegt die Fokussierungswirkung die Divergenz des Strahles.
Eine Abschitzung dieser kritischen Leistung fir Selbstfokussierung Py liefert die folgende
Betrachtung eines durch die nichtlineare Brechzahlinderung An=n,I gebildeten

Wellenleiters.

\

. I~An 1o
} 2wo Wellenleiter .

Ny=no+ml

Vakuum Medium

Abb. 2.3:Abschitzung der kritischen Stahlungsleistung fir Selbstfokussierung
Die gefihrten Lichtstrahlen in diesem Wellenleiter miissen die Totalreflektionsbedingung

erfullen. Daher gilt fiir den Offnungswinkeln o

n o nl

— <= 2.34
n+n,l 2 n

n
cosa<—=
n

wi

Der minimale Offnungswinkel o eines GauB3strahles vom Durchmesser 2w, betrigt:

o= Ll 2.35

nITw,

Aus den beiden Bedingungen folgt Selbstfokussierung fiir Lichtleistungen P grof3er als die

kritische Leistung Py und die als Selbstfokussierungslinge bezeichnete Strecke zum Erreichen

Ao ~{("4)
g

Fiir Quarzglas mit n,= 3 - 10"'° W/cm® [Men01] ergeben sich bei der Wellenlinge von 800 nm

des Fokuspunktes z,

P>P, =ro’l, = [BeS93] 2.36, 2.37

2rnyn,

kritische Leistungen von 2,3 MW. Die typischen Leistungen fur das Erzeugen refraktiver
Anderungen liegen in diesem Bereich. Demnach sind intensititsabhingige Anderungen der

Fokusparameter zu erwarten.
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2.3. Fokussierung in transparente Materialien

Ein gaul3formiger Laserstrahl mit der folgenden Intensititsverteilung tiber dem Querschnitt:

2
I(r)=1, -exp[— ZW’; ] 2.38

lisst sich bei einer festen Wellenlinge A vollstindig beschreiben durch seinen minimalen
Strahldurchmesser W, bzw. den konfokalen Parameter zi (Rayleighlinge) oder den

Divergenzwinkel o

2
2, M a:%:y-i 2.39, 2.40
T

Abb. 2.4: Strahlparameter W(z) und Wellenfronten fiir einen Gauf3strahl mit der Strahltaille bei z=0

Wird ein GauB3strahl mit dem Strahltaillenradius W, und der Rayleighlinge zz mit einer
dinnen Linse der Brennweite f im Abstand z von W, fokussiert, so ergeben sich anschieBend

die folgenden Strahlparameter W, zg’, im Abstand z’ nach der Linse:

w'=m,-w, zR/:%MA2(2zR) , (2 —f)=Mj(z—f) 2.41
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M, entspricht den Skalierungsfaktor fir die Taillienparameter.

M, - %‘f‘ : 2.42
J ()

Fir die Fokussierung eines vom Laser emittierten Strahles mittels Mikroskopobjektiv gilt in

W ~ V W, 2.43
Zp

Unter der Numerischen Apertur NA einer Optik einem freien Durchmesser D versteht man

der Regel zz >> f, damit ist z’~f und

den Sinus vom halben Offnungswinkel o der fokussierten Strahlung.

D
NA:sin(a) mit o =tan / 2.44

Um einen symmetrischen konfokalen Bereich mit zz=W), zu erhalten, ist eine Fokussierung
mit einer numerischen Apertur NA=1 notwendig. Der minimale Strahldurchmesser 2W,, ist

bestimmt durch :
o <21 2.45

und festgelegt durch die Laserwellenlinge. Der Generierung von symmetrischen Strukturen
durch einfaches Fokussieren sind somit enge Grenzen gesetzt. In der Realitit wird der
Laserstrahl durch die Apertur der Linse begrenzt, wodurch es zu Beugungseffekten kommt.
Die Intensititsverteilung im Fokus einer Linse mit Brennweite f und Radius a unter
Berticksichtigung der Beugung an der Aperturéffnung A ldsst sich ausgehend von dem

Huygens-Fresnel-Integral [Bows0] berechnen.

—i2zvf 7127rvs
E(p)__iEe ff 2.46
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2a

Abb. 2.5: Beugung an einer Apertur

Das Problem ldsst sich fiir eine homogene Intensititsverteilung in der mit Hilfe der

Lommelfunktionen U, und V, 16sen.

n+2s

Un(u,V)Zf:(—l)S[z]n SJHZS(V) ; Vn(u,V):f:(—l)x[Z] o, (V) 247
s=0 v s=0 u

2
in den normierten Koordinaten: u= 2—”[1] z , v= 2—7[[3] x*+y 2.48

Alr Alf

Unter Annahme einer spharischen monochromatischen Welle gilt fiir die Intensitit nahe des

P 2
a |A|

Af?

’ I(u,O)—[ sin%

Fokuspunktes Iy: 1(0,0)=1, = [ 2.49

I, 2.50

0

2
In der Fokusebene gilt: 1(0,v)= [M] 1
v

2
1+ V] (u,v) + V2 (u,v) — 2V, (u,v) cos {%[n + v—j}
u

) .1 v?
-V, (u,v)sin {E(u + 7]}

:gzUzu,v +UZ(u,v) |1 2.51
UL( )+U; ) |1,
u

Sonst: 1(uy) :(Ejz
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Die Intensititsverteilung bei Verwendung einer Numerischen Apertur von NA = 0,5 und der

Wellenlinge des Titan-Saphir-Lasersystems von A= 800 nm zeigt Abb. 2.5. Zur

Verdeutlichung der Zunahme des konfokalen Bereiches sind die Intensititsverteilungen eines

Gaul3strahles mit der entsprechenden Halbwertsbreite dargestellt

(¢
\
/
L-10 >
o o ° I
-10 —— ((?3\' @ L I'&' -12 T T T T T T T T T
-5 30020 -1 0 1 2 3 4 5 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
v [x] /1,
1.0+ N\
0.8 \‘\‘ Beugungsbedingte Intensitatsverteilung:
T 2,= 1.79 pm , W= 0.59 pm
1/1, 0.6 1
0 -
04 ] ‘c |1 AR BRNRERLAS Intensitatsverteilung fiir Gaul3stahl:
' [0 z,= 1.53 ym , W, = 0.44 um
0.2- [ \
oo
0.0 ‘
T T T T T
-3 -2 -1 0 3
t [um]

Abb. 2.6: Horizontaler Querschnitt durch den Fokus in Luft (A=800 nm, NA=0.5) unter Bertick-

sichtigung der Beugung und Annahme einer homogenen Ausleuchtung der Apertur
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Zu den Fokusdimensionen (sowohl Fokusdurchmesser als auch Rayleighlinge) trigt neben
der normalen Fokussierwirkung der verwendeten Linsen auch noch die Selbstfokussierung
bei. Weiterhin treten sphirischen Aberrationen aufgrund der unterschiedlichen
Auftreffwinkel der Teilstrahlen beim Ubergang von der Umgebungsluft in die Probe und
damit unterschiedlicher Brechung auf (Abb. 2.7). Dadurch ist eine FokusvergréBerung in

Abhingigkeit von der Fokustiefe im Material zu verzeichnen.

A /
Af
y

Yz

Abb. 2.7: Einfluss sphirischer Aberationen

Unter Berticksichtigung der sphirischen Aberration ldsst sich das elektrische Feld in

Fokusnihe nur noch in integraler Form darstellen [TVL95]:
D
E = [ Jeos(p,) sin(p,)-(z, + 7, cos(9,)) - Jo (kyn, sin(, )) x e () 4, 2.5
0

mit der Aberationsfunktion @ einer ebenen Grenzflache:

® =—k,d(n cos(p,)—n,cos(p,)) und ¢, =sin" [ﬂsin((pl)] 2.53

n,
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Der durch numerisches Losen von Gl. 2.52 berechnete Effekt beim Fokussieren in die Tiefe

d+Af = 150 pm im Material und einer Brechzahl von n=1,5 ist fiir NA=0,5 in Abb. 2.8

dargestellt. Es zeigt sich eine Zunahme auf etwa den doppelten Strahldurchmesser und die

vierfache Rayleighlinge.

30

Beugungsbedingte Intensitatsverteilung;|
2.~ 6.5 pum, W = 0.86 pm

Intensitatsverteilung fiir GauB3stahl:
rrrrrrrrr 7= 1.53 pm, \WU: 0.44 um

Abb. 2.8: Vertikaler Querschnitt durch den Fokus in einem Material mit n=1,5 und d+Af=150 pm (A=800 nm,
NA=0,5) unter Beriicksichtigung von Beugung und sphirischer Aberration unter Annahme einer

homogenen Ausleuchtung der Apertur
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100 100
[um] - -
Il 150 —>_
150 1
| 200
= ]
200+ 250 -
= ]
g
250 3007
53 |
=
3504 n=1,4 Quarzglas
300 . n=2,0 Calkogenid-
i 400 4 n=2,6  gliser
| ﬂz?; Silizium
- n=3,
350 450 .
400 500

Abb.2.9: Intensititsverlauf auf der Strahlachse a) in verschiedenen Materialtiefen d+Af fiir eine
Brechzahl von n=1,5 und b) fir verschiedene Materialbrechzahlen n bei fester Lage der
Matetialoberfliche bzgl. des Fokuspunkt in Luft von d=100pm (A=800 nm, NA=0,5).

Die Diagramme stellen die Intensititsverteilung auf der Strahlachse fiir verschiedene Tiefen
bei eine Brechzahl von 1,5 in Abb.2.9 a) und verschiedene Brechzahlen in Abb.2.9 b) dar.
Mit steigender Brechzahl kommt es nicht nur zu einer Verschiebung des Fokus ins Material,
sondern auch zur VergroBerung des Fokus. Es zeigt sich, dass das Verwenden der
Numerischern Apertur von >0,5 nur bei einer Kompensation der Aberrationen sinnvoll ist.
Korrigierte  Objektive  sind  kommerziell — erhiltlich. Bei der dblichen festen
Kompensationstiefe von typischerweise 170 pum (entsprechend der Deckglasdicke fur
Mikroskopiepriparate) ist eine Tiefenvariation im Bereich von einigen 10 pum ohne
signifikante Vergroflerung der Strahlparameter moglich. Durch Energieanpassung lasst sich
dieser Bereich, in dem erzeugte Wellenleiter annihernd gleiche Fihrungseigenschaften

aufweisen, noch vergrof3ern.
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Allerdings ist die Korrektur fiir die Brechzahl von Deckglisern ausgelegt und funktioniert
bei anderen Glisern nur bedingt. Eine variable Korrektur der Oberflichenlage zum
Fokuspunkt (Abstand d) ldsst sich technisch durch Abstandsinderung im Linsensystem des
Objektivs realisieren. Objektive mit variabler Korrektionstiefe von 0 bis ca. Imm sind
ebenfalls kommerziell erhiltlich. Damit steht in Materialien mit entsprechender Brechzahl
ein breiter nutzbarer Tiefenbereich fir nahezu beugungsbegrenzte Strukturgroflen zur
Verfiigung. Jedoch sind alle Optiken ebenfalls fir eine feste Brechzahl um 1,5 ausgelegt. Der
Effekt der Fokusvergroferung nimmt, wie in Abb. 2.9 b) ersichtlich, mit steigender
Brechzahl drastisch zu. Fine vollstindige Korrektur erfordert die Herstellung von speziellen
Optiken. Das Erzeugen von beugungsbegrenzten Mikrostrukturen in hochbrechenden
Materialien wie z.B. Silizium ist somit problematischer.

Bei der Fokussierung der ultrakurzen Pulse sind weitere Effekte zu beachten, die zu zeitliche
Pulsverinderungen fihren. Zunichst legen einzelne Strahlen in Abhidngigkeit vom Radius
des Laserstrahles unterschiedliche geometrische und durch die jeweiligen verschiedenen
Materialdicken verschiedene optische Weglingen zuriick. Dazu tragen die fokussierende
Optik und die Ausbreitung im Material selbst bei. Je nach Abstand R von der
Symmetrieachse legen die Anteile des Strahles verschiedene Wegstrecken in der Linse zurtick.
Daraus resultiert eine Deformation der einlaufenden Phasenfront. Dies ist am Beispiel eines
Mikroskopobjektives (OWIS 40x NA 0.65) in Abb. 2.10 dargestellt. Es zeigt sich, dass allein
durch die optische Weglingendifferenz bedingt, die Phasenfront eine Deformation von ca.
20fs erhalt. Zusitzlich bewirkt die GVD eine weitere zeitliche Verzégerung der Pulsfront um
At gegeniiber der Phasenfront. Nach Transmission von Licht der Wellenlinge A durch ein

dispersives Material der Linge / resultiert eine Verzégerung um Az gemal3:

l dn
At(s)=—|—-A— 2.54
(s) c[ dﬂ,]

Wihrend fir eine einfache Linse die Verzégerung der Pulsfront gegeniiber der Phasenfront
radiusabhingig ist, bleibt diese bei Verwendung eines Achromaten iber den Radius

niherungsweise konstant. Sie kann im Kompressor des Lasersystems vorkompensiert werden.
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Das Verwenden von Achromaten ist daher sinnvoll, auch wenn die chromatischen
Abberationen einer einfachen Linse bei der verwendeten Bandbreite von ~10 nm und

Wellenlinge von 800 nm noch vernachlissigbar sind.

r [mm]
AR

0,02 —/
_01035 '
q — Phasenfront
0,04 7 ,I ————— Pulsfront
205 .
11,2 11,25 11,3 11,35 11,4 11,45 z [t 11,5

~

-

Abb. 2.10: a) Berechnete Puls und Phasenfronten fiir ein verwendetes Mikroskopobjektiv ( OWIS 40x,
NA=0.65) und b) Detail im Fokus.
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2.4. Nichtlineare Wechselwirkung von Laserstrahlung  mit

Dielektrika

Im Fall der hier behandelten transparenten Materie ist die Photonenenergie der benutzten
Bearbeitungswellenlinge (zB. 1=800nm < E,=1,55 €V) kleiner als die Bandlicke des
Materiales (fur Quarzglas 1,,~160nm < [,=7,76 €V). Da keine lineare Absorption vorhanden
ist, geschiecht die Wechselwitkung von Laserstrahlung nur iber nichtlineare
Absorptionsprozesse bei hohen Leistungsdichten. Das Herauslésen von Elektronen aus dem
Valenzband kann uber Tunnelionisation durch das elektrische Laserfeld oder
Mehrphotonenionisation (MPI) geschehen. Die Prinzipien sind in den folgenden

Abbildungen schematisch dargestellt.

Coulomb-Potential ~1/ I
Laserfeld
resultierendes Potenial

6w

Abb. 2.11: Ionisation eines Atoms durch a) Mehrphotonenionisation ( MPI ) und b) Tunnelionisation
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Die Anteile dieser beiden Regime kann durch den Keldysh Parameter ¥ abgeschitzt werden

[Kel65].

22
y= L, mit U, :e_Ez und / :lgocEz 2.55
2U, dm,@ 2

Das sogenannte ponderomotive Potential Uy, entspricht der mittleren kinetischen Energie
des Elektrons im elektrischen Feld des Lasers und I, dem Ionisierungspotential. Fir y << 1
tberwiegt die Tunnelionisation und fur y >> 1 die MPL Im Quarzglas und einer
Wellenlinge von A=800 nm entspricht y~1 einer Intensitit von ~ 510" W/cm” Typische
Parameter fiir Brechzahlmodifikationen liegen also im Ubergangsbereich, so dass beide
Anteile zur Bildung der freien Elektronen beitragen kénnen. Es hat sich dennoch gezeigt,
dass die Prozesse ndherungsweise tber MPI beschreiben lassen. Die tber diese Prozesse
generierten freien Elektronen koénnen in der Nidhe von Atomkernen iber inverse
Bremsstrahlung Energie von weiteren Photonen aufnehmen (Abb. 2.12). Durch
Stoflionisation konnen diese freien ILadungstriger durch Energietibertragung weitere

Ladungstriger in das Leitungsband Atom freisetzen.

o
hy A
AN V(r)
hv 1
AN -
hv |
[AVAVAV S N ®
A A
’\/\hfv\/\> |
O—e

Abb. 2.12 : Avalanche-Ionisation: ein Elektron im Leitungsband absorbiert linear Photonen und erzeugt durch
StoBionisation iiber Energieabgabe ein weiteres freies Elektron.
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Dieser Mechanismus fihrt noch wihrend des Laserpulses zu einem lawinenartigen Anstieg
der Dichte der freien Elektronen im Leitungsband (Avalanche-Ionisation). Stehen infolge der
Laserbestrahlung ausreichend Elektronen zur Verfiigung, ist eine weitere Absorption der
Laserstrahlung analog zu linear absorbierenden Materialien moglichen [SFH96). Die zeitliche
Entwicklung der freien Elektronen in SiO, bei Bestrahlung mit einem 100 fs Pulses mit

einer Intensitit von I = 1,210" W/cm? ist in Abb. 2.13 dargestellt.

I
IS}

—_
o

------ Laserintensitit e
— MPI . ", PRty
————— MPI+ StofBlionisation - LT

e ——————
e

Elektronendichte [cm”]

—_
)
PRI ERERRTIT IR T EARRTTIT AR RTITT MW RTTTT MR MW RTTT M RTTTT MM T

T T T T

T
0.10 0.15

—_
o

T T T

T T T
-0.15 -0.10 -0.05 0.00 0.05

Zeit | ps |

Abb. 2.13: Berechnete zeitliche Entwicklung der freien Elektronendichte fiir einen 100 fs, 1053 nm Puls
mit einer Spitzenintensitit von 1 = 1,210°W/cm: in Quarz mit und ohne Berticksichtigung
der Stoflionisation [SFHI6].

Wiahrend der gaul3férmige Laserpuls bis zum Maximum hauptsichlich freie Elektronen
durch Multiphotonenionisation erzeugt, trigt anschieBend Stofionisation mal3geblich zur

FElektronendichte bei.
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Der Verlauf der Ladungstrigerdichte n. im Leitungsband ldsst sich durch eine
Ratengleichung 2.56 fir die Ladungstrigererzeugung im Leitungsband durch Stof3- und

Multi-Photonenionisation beschreiben [SFHY6], [LKS98].

CZG =pI(t)n,(t)+y,ql(t) 2.56

Der erste Term ist proportional zur Anzahl der freien Elektronen und beschreibt die
StoBionisation, der zweite die MPI. Hierbei stellt B die StoBionisationsrate und 7y, den
Absorptionskoeffizienten fir n Photonen dar. Die Zahl n entspricht der minimalen Anzahl

von Photonen, die fiir den Ubergang zwischen Valenz- und Leitungsband notwendig sind.

1 6
( SiO,: n=6, B=4%06 Cm%, 7o = 6x1077 m‘(cm%w) , [LKS98])

Dominiert die Mehrphotonenionisation, so entspricht die Elektronendichteverteilung und
damit die Strukturgrofle der n-ten Potenz der Intensititsverteilung. Dieses hat die in Abb.
214 am Beispiel einer Gaulverteilung dargestellte Reduzierung der Breite der

Elektronendichte-verteilung zur Folge.

1.0+
7 A\

9 n=1
S 084
s
5
§ n=2
£ 06+ \
=
s 1
] n=3
S 044
E \
=
o
=] n=4

0.2+

n=5
0.0
l " l " l " l " l
I ' I ' I ' I ' I
-1.62 -0.81 0.00 0.81 1.62

Abstand von der Strahlachse
( normiert auf Breite der Intensititsverteilung )

Abb. 2.14: Normierte Elektronendichteverteilung fiir notwendige Photonenanzahlen n zur Uberwindung
der Bandlucke
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Die Gleichung 2.56 wurde fir Quarzglas, eine typische Pulsenergie von 1pJ, und der in
Abb. 2.8 dargestellten Intensititsverteilung unter Berticksichtigung von Beugung und
sphirischer Aberration berechnet. Die resultierende Elektronendichte im Vergleich zur
Intensititsverteilung ist in in Abbildung 2.15 dargestellt. Fir niedrige Repetitionsraten wird
die Strukturgeometrie nicht durch Wirmeakkumulations- wund Diffusionsprozesse
beeinflusst. Die Verteilung der Elektronendichte stellt somit eine erste Niherung fir die zu

erwartenden Brechzahlstrukturen dar.

lﬂ“m baw. nl_/n

20 20 10 emax
# [kmh n_ =52x10"1/cm’ [ 7 [um] '
] 6 _‘ © max -_ 16 0’90
124 - 12 0,80
8 -8 0,70
4 4 -4 0,60
0 . -0 0,50
4 - L4 0,40
8 I 0,30
1] [ 0,20
164 P 0,10
1 r 0
-20 T T T T T T T T T T T T T T T T T T -20
-4 2 0 2 4 -4 -2 0 2 4
X [um] X [um]

Abb.2.15: Elektronendichteverteilung in Quarzglas berechnet nach Gl 2.56 fiir einen Laserpuls mit
Pulsdauer 100fs, Pulsenergic von 1pJ b) und die normierte Intensititsverteilung analog zu

Abb.2.14 a).

Die Strukturgroflen sind deutlich reduziert, sodass bei entsprechende niedriger Energie
Modifikationen mit Dimensionen unterhalb vom Beugungslimit der Laserstrahlung zu

erwarten sind.
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3. Experimentelle Grundlagen und Untersuchungsmethoden

In den folgenden Kapiteln werden die verwendeten Lasersysteme, erstellte
Strukturierungsaufbauten und MeBmethoden vorgestellt und auf die nétigen Grundlagen

eingegangen.

3.1. Quellen fiir Ultrakurze Pulse

Bereits nicht kontinuierlich angeregte Laser senden Pulse aus. Die Pulsdauer und damit die
Pulsspitzenleistungen sind jedoch noch ia. um GréBenordnungen von den fiir nichtlineare
Absorptionseffekte notwendigen Intensititen entfernt. Durch Giiteschaltung des Resonators
ist eine Verkiirzung der Pulsdauer bis in den ns-Bereich moglich. Erst das Prinzip der
Modenkopplung erméglicht die Erzeugung von sub-ps-Pulsen. Hierbei wird durch
verschiedene MalBnahmen dafiir gesorgt, dass die angeregten Longitudinalmoden des
Resonators eine feste Phasenbezichung zueinander aufweisen. Bei einer konstruktiven
Uberlagerung der zeitabhingigen Feldstirkeamplituden ergeben sich
Intensititsiberhohungen. Besitzen die Moden eine feste Phasendifferenz so reproduziert sich
genau nach einer Resonatorumlaufzeit T .,=2*1./c die Feldstirkeamplitude. Bei Uberlagerung
geniigender Moden einsteht ein Impuls der zwischen den Endspiegeln hin und her
reflektiert wird. Der Laser emittiert einen entsprechenden Pulszug mit der Frequenz f=1/T,.
Auf Grund der spektralen Breite kommt es zu Dispersionseffekten. Daher sind Malinahmen
zur Kompensation notwendig. Im Oszillator geschieht dieses mit Hilfe von dispersiven
Elementen wie z.B. Prismenanordnungen.

Zum Koppeln der Moden unterscheidet man aktive und passive MaBnahmen. Beide
beruhen darauf, Verluste fiir die niedrigenergetischen cw-Anteile im Resonator zu erzeugen.

Zu passiven Manahmen zihlen z.B. Kerr-Lens—Modelocking oder sittigbare Absorber.
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Aktiv kann das Modenkoppeln z.B. durch Modulation der Verluste mit der Umlauffrequenz
¢/2L dutrch einen elektrooptischen oder akustooptischen Modulator geschehen. Die
erreichbare Pulsenergie von tblichen Oszillatoren ist auf Grund von nichtlinearen Effekten
wie SPM oder Selbstfokussierung bzw. durch die Zerstorschwelle der Materialien auf den n]
Bereich begrenzt. Kirzlich gelang jedoch die direkte Erzeugung von pJ-Pulsen in einem
Scheibenoszillator [1SB03]. Die Pulsenergie lasst sich durch Nachverstirken weiter erhéhen.
Um die Pulsspitzenintensititen wahrend des Verstirkungsprozesses zu verringern, bedient
man sich der CPA- Technik '. Hierbei wir die spektrale Breite des Pulses ausgenutzt, um
tber ein dispersives Medium den Puls zeitlich reversibel zu dehnen. Der zeitlich gestreckte
Puls ldsst sich dadurch ohne das Auftreten von nichtlinearen Effekten unkritisch verstirken
und anschlieBend wieder komprimieren. Die Verstirkung wird bei Verwendung von
Volumenmaterialien tber Multipassbetrieb oder regenerative Systeme realisiert. Der
regenerative Verstirker basiert auf dem Umlauf des Pulses in einem Resonator. Bei jedem
Umlauf erhilt der Puls Energie aus dem aktiven Medium und wird nach geniigender Anzahl
wieder ausgekoppelt. Der Ein- und Auskoppelvorgang wird i.a. tiber Polarisationsstrahlteiler
und Pockelszellen realisiert. Um eine hohe Besetzungsinversion und Effizienz zu erhalten,
wird das aktive Medium synchron zur Repetitionsrate gepulst angeregt. Fur die Verstirkung
von Repetitionsraten im Mhz-Bereich ist zu neuen ILaserkonzepten uberzugehen. Der
Durchgang der gestreckten Laserpulse durch eine hinreichende Linge des aktiven Medium
kann tber den Mehrfachdurchgang oder den Einsatz Faserverstirker erreicht werden. Die
Fasern erlauben aufgrund der groBen Wechselwirkungslinge ausreichende Verstirkung in
einem Durchgang. Als weiteren Vorteil ist hier die Strahlqualitit durch das Brechzahlprofil

der Faser festgelegt.

! “Chirped Pulse Amplification®.
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3.2. Verwendete Lasersysteme und Charakterisierungstechnik

Um den Wechselwirkungsprozess bei verschiedenen Repetitionsraten zu untersuchen,
wurden zwei verschiedene Lasersysteme verwendet. Die Systeme und der erstellte

Strukturierungsaufbau werden nachfolgend beschrieben.

3.2.1. KHz CPA-Ssystem

Fir die grundlegenden Untersuchungen wurde ein Titan-Saphir Femtosekunden-Lasersystem,
bestehend aus einem modengekoppeltem Oszillator und anschlieBendem regenerativen
Verstirker, verwendet. Es handelt sich dabei um ein kommerzielles System mit einer
Repetitionsrate von 1 kHz, welches fir die Anwendung mit zusitzlichen Steuerelementen
zur Realisierung der Energieabschwichung versehen wurde. Der Oszillator wird aus
Stabilititsgriinden von einem diodengepumpten, frequenzverdoppelten Nd:YVO,-Laser
(Spectra-Physics, Millennia) bei einer Wellenlinge von 532 nm mit ca. 5 W (cw) gepumpt.
Mittels Kerr-Linsen-Modenkopplung werden im Oszillator (Spectra-Physics, Tsunami) Pulse
mit einer Bandbreite von 40nm bei einer Zentralwellenlinge von ~800 nm, einer mittleren
Leistung von 600 mW und einer Repetitionsrate von 80 MHz erzeugt. Die Nachverstirkung
geschieht in einem regenerativen Verstirker (Spectra-Physics, Spitfire) mit Hilfe der CPA-
Technik. Der Puls wird zunichst auf eine Pulsdauer von ca. 400 ps reversibel gedehnt, dann
auf Energien bis zu 1,5 m] verstirkt und anschlieBend wieder komprimiert. Gepumpt wird
der Titan-Saphir-Verstirkerkristall mit einem frequenzverdoppelten Nd:YLF-Laser bei einer
Wellenlinge von 527 nm, einer mittleren Leistung von 8W und einer Repetitionsrate von 1
kHz. Am Ausgang des Verstirkers stehen dann linear polarisierte Laserpulse von minimal 50
fs Dauer und einer Energie bis zu 1 m] bei einer Wellenlinge von ~800 nm und einer
Repetitionsrate von 1 kHz zur Verfiigung. Die Pulsenergien variieren von Puls zu Puls nur
im Bereich von 1-2 %, was empfindliche Messungen erst ermoglicht. Abb. 3.1 zeigt eine

schematische Ubersicht des Lasersystems.
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Abb. 3.1: Schematische Darstellung des kHz Ti:Sa-CPA-System

Zur Auswahl einer bestimmten Anzahl von Laserpulsen wurde ein schneller
computergesteuerter, mechanischer Shutter mit einer Offnungszeit < 0,5 ms in das System
integriert, so dass auch einzelne Pulse selektiert werden konnen. Bei den hohen
Pulsspitzenleistungen ist eine Energieabschwichung mit Hilfe von Neutraldichtefiltern nur
bedingt méglich, da sonst die Strahlqualitit (Abb. 3.2) beeintrichtigt wird. Daher wurde eine
Halbwellenplatte direkt nach dem Verstirker eingefiigt. So ldsst sich die Polarisation der
Laserstrahlung drehen, was im Kompressor aufgrund der starken Polarisationsabhingigkeit
des dort verwendeten Gitters zur gezielten Leistungsabschwichung fihrt. Zur Vermeidung
von storenden Vorpulsen, die bei dieser Methode der Abschwichung auftreten, wurde vor
der Halbwellenplatte noch ein zusitzlicher Glan-Laser-Polarisator eingefiigt. Aus dem
Verstirker kommende Vorpulse, die eine andere Polarisation als der Hauptpuls haben,
werden somit unterdriickt. Insgesamt lassen sich durch Drehen der Halbwellenplatte so

Pulsenergien von 2 pJ bis zu ~1 m] kontinuierlich einstellen.
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Eine weitere Abschwichung unterhalb von 2 pJ ist durch Neutraldichtefilter problemlos
moglich. Die Kontrolle des Kontrastverhiltnisses erfolgte mit Hilfe schneller Photodioden
und einem schnellen Oszilloskop (400 MHz). Es konnte ein Kontrastverhiltnis fiir Vorpulse
von < 1:500, Nachpulse < 1:100, jeweils im Abstand von ca. 8 ns (Umlaufzeit im
regenerativen Verstirker) erreicht werden. Die Messung der Pulsdauer geschah mit einem

Autokorrelator (APE Berlin, PulseCheck) bzw. SPIDER' (APE Betlin).
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1 0 :§ 0.8 1
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Abb.3.2: Riumliches Strahlprofil eines Laserpulses am Ausgang des Lasersystems (links) und Spektrum
des Oszillators (rechts).
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Abb.3.3: Zecitlicher Intensititsverlauf und Autokorrelationsfunktion (links) sowie Interferogram und

rekonstruierter Phasenverlauf (rechts).

' SPIDER - Spectral phase interferometry for direct electric-field reconstruction
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3.2.2. Faser CPA system

Um Untersuchungen mit hoheren Repetitionsraten durchfiihren zu kénnen, wurde ein
Faserverstirkersystem in der Arbeitsgruppe ,,Faser und Wellenleiterlaser® aufgebaut [L.CL03].

Das Prinzip des Verwendeten Systems ist in Abb. 3.4 dargestellt.

Osc _: GS | AOM GC >
Output

Abb: 3.4 Prinzip des Faser CPA Systems, Oszillator: (Osc), Gitterstrecker (GS), Faserverstirker (FA),
Akustooptischer Modulator (AOM) und Gitterkompressor (GC).

Die Pulse werden von einem konventionellen, passiv modengekoppelten Nd-Glasoszillator
generiert und iber Reflektionsgitter gestreckt. Die Verstirkung geschieht in zwei Stufen.
Beide bestehen aus einer Yb-dotierten Doppelkern LMA-Faser'. Diese wird einseitig mit
einem Fasergekoppelten Diodenlaser bei 940 nm gepumpt. Zum Erreichen der notwendigen
Pulsenergie wird die Repetitionsrate vor der zweiten Verstirkerstufe durch einem AOM auf 2
MHz reduziert. Nach dem zweiten Faserverstirker verfiigt das System Uber eine mittlere
Leistung von 2 W. Mit einer Effizienz von 60% werden die Pulse mit einem
Gitterkompressor zu einer Pulsdauer von 300 fs komprimiert. Die Ausgangspulse haben
somit eine Pulsenergie von 1,2 pJ eine beugungsbegrenzte Strahlqualitit mit einem M 2 <
1,1. Fir die Anwendung wurde das System mit einem schnellen mechanischen Shutter

ausgerustet.

'Large Mode Area
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3.2.3. Strukturierungsaufbau und Positioniersystem

Zur Erzeugung von Modifikationen wird der Laserstrahl in das Materialvolumen hinein
fokussiert. Die zur nichtlinearen Absorption notwendigen Energiedichten werden nur im

Fokusbereich erreicht und bewirken dort lokalisiert die Materialmodifikation.

Fokussierungsoptik

Bearbeitungsstrahl

Probe

Linienstruktur

(Wellenleiter)

Abb.3.5: Prinzip der Wellenleiterherstellung. Der Laser wird in das Material fokussiert und die Probe

bewegt. Die Aneinanderreihung der Einzelschiisse ergibt eine Linienstruktur

Um ausgedehnte Strukturen zu erzeugen, werden die Proben mit Hilfe eines hochprizisen
Positioniersystems relativ zum ILaserstrahl bewegt. Prinzipiell unterscheiden ldsst sich dabei
zwischen zwei Geometrien, der Bewegung der Probe entlang der Strahlachse und senkrecht
dazu. Wihrend die Bewegung der Probe entlang der Strahlachse eine radialsymmetrische
Modifikation hervorruft, erlaubt die Bewegung senkrecht zum Laserstrahl eine groBere
Flexibilitit in Bezug auf die Strukturgeometrie. Der zur Strukturierung der Proben

entwickelte Aufbau ist in Abb. 3.6 schematisch dargestellt.
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Kamerasystem
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Abb. 3.6: Schematischer Aufbau des Bearbeitungssystems

Im Rahmen der Arbeit wurden verschiedene Konfigurationen benutzt. Ein besonders auf
Stabilitit und Reproduzierbarkeit optimierter Aufbau ist in Abb. 3.7 dargestellt. Es handelt
sich um eine tber Linearmotoren angetriebenes, luftgelagertes Positioniersystem (Aerotech

ABL9000) mit einer absoluten Genauigkeit von 500 nm und einem Inkrement von 2 nm.

Abb. 3.7: Hochprizise luftgelagerte Bearbeitungsstation
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Die Steuerung des XYZ0 Positioniersystems erfolgt tiber einen PC und ist ebenfalls mit dem
Shutter sowie der Energieabschwichung gekoppelt. Die Probe liegt waagerecht auf dem XYO0-
Tisch. Dieses hat den Vorteil, dass die Hauptbewegungsachsen des Systems in der Tischebene
liecgen und eine unterschiedliche Beeinflussung der Achsen durch die Schwerkraft
ausgeschlossen sind. Weiterhin ist durch das einfache Auflegen der Proben eine bessere
Handhabbarkeit verschiedener Geometrien gegeben. Die Relativbewegung in Z-Richtung
erfolgt zweckmaBigerweise tiber die Verschiebung der Fokussierungsoptik, da dieser Aufbau
die groflte mechanische Stabilitit aufweist. Ein Einfluss durch die Verschiebung der Linse
relativ zum Laser ist auf Grund der geringen Divergenz des Laserstrahles nicht zu erwarten.
Jedoch ist eine exakte Justierung der Optik senkrecht und zentrisch zum Strahl nétig,
welches tUber das reflektierte Licht an der Optik und einer Testprobenoberfliche geschieht.
Zur Prozesskontrolle wird die Laserleistung wihrend des Strukturierungsprozesses tiber einen
Strahlteiler gemessen. Zur weiteren Abschwichung auf Pulsenergien unterhalb von 1u] und
zur  Erh6hung der Messgenauigkeit des thermischen Detektors werden zusitzlich
Neutralfilter (Schott NG9, d=1mm) in den Bearbeitungsstrahl eingebracht. Der
Strukturierungs-Prozess ist durch eine CCD-Kamera tber dem letzten Umlenkspiegel
kontrollierbar. Ein Kantenfilter (Schott BG39, d=1mm) verhindert die Ubersteuerung durch
zurlick gestreutes Bearbeitungslicht. Bei entsprechender Beleuchtung der Probe mit einer
Kaltlichtquelle sind so Streuung an erzeugten Defekten oder Fluoreszenz und

Weilllichtgenerationsanteile beobachtbar.
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3.3. Methoden zur Charakterisierung der Strukturinderungen

3.3.1. Optische Untersuchungsmethoden

3.3.1.1. Interferenzmikroskopie

Zur Detektion von kleinen Phasenidnderungen bieten sich interferometrische Messmethoden
an. Infolge der zu vermessenden StrukturgroBen im Mikrometerbereich ist eine
Kombination mit der Mikroskopie notwendig. Fir die Untersuchung wurde ein Shearing

Interferenz Mikroskop verwendet. Das Prinzip ist in Abb. 3.8 dargestellt.

L
-

=

=]

i

>

Abb.3.8: Schematische Darstellung der Funktionsweise des Interferenzmiskroskopes sowie eine

interferenzmikroskopische Aufnahme einer wellenleitenden Struktur in kristallinem Quarz.
Uber die Probe laufen die Interferenzstreifen, die an der modifizierten Stelle aufgrund der

zusitzlichen Phasenverschiebung eine Versetzung erfahren.
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In diesem Interferenzmikroskop nach Beyer-Schoppe werden iiber Strahlteiler und ein Mach-
Zehnder-Interferometer zwei Bilder mit rdumlichem Versatz erzeugt [BeR8sl. Diese
interferieren in der Bildebene und lassen durch eine Addition einer Phasenverschiebung auf
eines der beiden Bilder eine Berechnung der Phase iiber das gesamte Bild zu. Hierfiir wird
tber die Auswertung mehrerer Bilder mit unterschiedlicher Phasenaddition die relative
Phasenlage fiir jeden Bildpixel berechnet.

Die Durchlicht-Interferenzmikroskopie ist prinzipiell das geeigneteste Verfahren in Bezug
auf Auflésung und Geschwindigkeit. Ein Nachteil ist die notwendige Anfertigung von
Dunnschliffen zur Messung des Brechzahlprofils von Wellenleitern, da bei der Messung
tber die Probendicke integriert wird. Durch Anpassen der Schliffdicke an die Messgrenze
sind Brechzahldifferenzen von ca. 10 bestimmbat.

Die GroBe der messbaren Strukturen ist durch die Uberlagerung der beiden Bilder nach
oben begrenzt. Bei Geridten mit getrenntem Referenz- und Messstrahlengang tritt dieses
Problem nicht auf. Die unterschiedlichen Abbildungsfehler verschlechtern dabei jedoch die
Messgenauigkeit. Mit dem zur Verfiigung stehendem Gerit (ZYGO NV5000) konnte kein
Kompromiss zwischen der fur die Auflosung der Phaseninderung notwendige Probendicke
und der damit einhergehenden Verschlechterung der rdumlichen Auflésung gefunden

werden.

3.3.1.2. Refracted Nearfield Messung

Den Vorteil einer ortsaufgelosten Brechzahlbestimmung an Stirnflichen eines Wellenleiters
bietet die “Refracted Nearfield“ Methode (RNF) [GoR86). Das Messprinzip beruht auf der
Abhingigkeit des Brechwinkels vom Brechungsindex an der Grenzfliche zwischen Probe
und Luft. Dazu wird ein Laserstrahl mit einem Mikroskopobjektiv auf die Probenoberfliche
fokussiert. Seitlich neben der Probe wird der Teil des transmittierten Lichtes, der in einen
bestimmten Raumwinkel fillt, detektiert. Beim Abrastern der Probenoberfliche werden die
Strahlteile des fokussierten Laserstrahles je nach lokalem Brechungsindex mehr oder weniger

stark an der Probenoberfliche gebrochen.
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Dadurch fillt auch mehr oder weniger Licht auf den Detektor. Aus dieser Leistungsinderung
am Detektor kann das ortsaufgeloste Brechzahlprofil bestimmt werden. Zur Kalibrierung
dient dabei eine Glasplatte, die mit einer Immersionsflissigkeit an die zu untersuchende
Probe gelegt wird. Die Brechzahlen der Glasplatte und der Immersionsfliissigkeit stellen die
Referenzwerte dar. Die mit dem RNF-Profilometer erzielbaren lateralen Auflésungen betragt
~0,5 um, Brechzahlunterschiede lassen sich je nach Probenbeschaffenheit bis An~10"
vermessen. Voraussetzung ist eine hohe Transparenz der Probe, da bei der Messung der
Leistungsanderung auf den Detektor Absorption und Refraktion in der Probe beitragen.
Beides kann nicht getrennt werden. Besonders Streuungen im Bereich des Wellenleiters
storen eine Messung. Aufgrund der Probenanforderung und des Messaufwandes ist dieses
Verfahren jedoch leider nicht wuniversell -einsetzbar. Insbesondere die quantitative

Vermessung ist in der Regel extrem schwierig bzw. zeitaufwendig.

Detektor

Wellenleiter /

Blende

—— Probe

7 ~
< /i\ » Linse

n(x.y)
Laserstrahl
Abb. 3.9: Schematische Darstellung des Messprinzips des Refracted Nearfield Profilometers. Je nach

Brechungsindex der bestrahlten Probenstelle fillt ein mehr oder weniger groBer Anteil des

Laserstrahles auf den Detektor.
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3.3.1.3. Optische Wellenleiter

Die FEigenschaften von wellenleitenden  Strukturen (Anzahl gefihrter Moden,
Feldverteilungen) zeigen starke Abhingigkeiten von der Brechzahlverteilung und erlauben
somit eine Charakterisierung der generierten Modifikationen. Problematisch ist in den
meisten Fillen die exakte Ruckrechnung auf die Materialparameter. Gerade fir die
Anwendung ist die Charakterisierung der Wellenleitereigenschaften allerdings von grofer

Bedeutung. Im Rahmen dieser Arbeit wurden detailliert untersucht:

1. Dimpfung der Wellenleiter

Die Dimpfung von Wellenleitern ist charakteristisch fir generierte Absorptions- und
Streuzentren im modifizierten Bereich. Zusitzlich tragen noch Modenkopplungsverluste
infolge Uberkopplung der Intensitit aus der betrachteten Mode in andere Moden bzw. die
Abstrahlung von Licht bei. Die Dimpfung der Wellen erfolgt bei linearen Effekten gemil3:

I ,
d—:—oc I & I=1e"Y 3.1
dx 0

(o- Dampfungskoeffizient [cm™], I — Lichtintensitit, x — Ausbreitungsrichtung)

Ublicherweise gibt man die Dimpfung D in Dezibel (dB) an und bezieht diese auf die
durchstrahlte Linge /.

D[:—%lg(%j , [D,]=dB/cm 3.2

Daraus folgt die Umrechnung D,[dB/cm]~4,343-a [cm™']. Experimentell wird die
Einfigedimpfung in eine Messstrecke ermittelt. Dazu miussen die Proben zunichst mit
feinoptisch ~ polierten  Stirnflichen versehen werden. Die Verluste wurden tber
Fasereinkopplung und Abbilden der Wellenleiterendfliche auf einen Detektor ermittelt. Der

verwendete Messaufbau ist in Abb. 3.10 dargestellt.
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Abb. 3.10: Messaufbau zu Bestimmung der Einfiigeddmpfung und Feldverteilung von Wellenleitern

Die so ermittelte Einfigedimpfung beinhaltet noch den Verlust beim Ubergang von Faser
und Wellenleiter. Fur die Wellenleiterdimpfung sind Verluste an Brechzahlspriingen durch

Fresnelreflexion zu beriicksichtigen. Der Reflexionskoeffizient R berechnet sich fir den

2
Rz(n“ff_1] 3.3
n.+1

eff

senkrechten Einfall gemal3:

Weiterhin kann beim Ubergang des Lichtes von der Faser in den Wellenleiter nur der Anteil
der Feldverteilung eingekoppelt werden, der der Feldverteilung des Wellenleiters entspricht.
Fir grundmodige Wellenleiter wird die Koppeleffektivitit ndherungsweise durch das
Uberlappungsintegral 1, beschrieben, wobei wi(xy) und yy(x,y) die Feldverteilungen von

Faser und Wellenleiter darstellen [KaM91].

‘ [ | weowiepaa
Tk = 0 — )
2
f f |l//F(X’Y) dxdy - f f |‘/’ w(xy)

2

3.4

: dxdy
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Fir die Anpassung der gaul3férmigen Intensitatsverteilung einer symmetrischen Faser an

eine elliptische Feldverteilung eines Wellenleiters folgt:

l(dﬁ +d7 )% + (d‘F2 +d )% r

3.5

TR (4, ) (4 + d2)

(dr - GauBbreiten der Faser, d,d,;,d,, - Gaullbreiten des Wellenleiters)

bl X3y

Zur Bestimmung der Wellenleiterdimpfung Dy, ist demzufolge, die gemessene
Einfigedimpfung D um den Korrekturterm K(7,R) zu verringern.

in [dB] 3.6

K K’R:_101 DTN
k) g[(l—R)nK]

Wi

D, :%(D—K(nK,R)) in [dB/cm] 3.7

Zur experimentellen Bestimmung von Wellenleiterdimpfung und Koppelverlusten wurden
Proben verschiedener Lingen vermessen (Cut-back-Methode). Unter der Annahme gleicher
Stirnflichenqualitit und Wellenleitereigenschaften kénnen so die Koppelverluste bestimmt
werden. Bedingt durch die verfiigbaren Probenlingen im Bereich einiger cm und
Variationen der Stirnflichenqualitit ist die Messung von Diampfungswerten unterhalb ~0,5
dB problematisch. Wenn aus Materialgriinden verschiedene Probenlingen nicht realisierbar
waren, wurden durch Verwenden einer angepassten Faser die Koppelverluste minimiert. Die
so ermittelten Dimpfungswerte bilden eine Abschitzung fiir den Maximalwert der

Dimpfung, da diese noch Koppelverluste beinhalten.

2. Feldverteilung im Wellenleiter

Die Feldverteilung in einem Wellenleiter erlaubt Ruckschliisse auf die Struktur und die
Hohe der Brechzahlinderung. Zur Messung wird die Wellenleiterendfliche tber ein
Mikroskop-objektiv auf eine CCD-Matrix abgebildet.
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Die Anpassung der Vergroerung an die zur Verfiigung stehende Detektorfliche erfolgt tiber
die Wahl von Brennweite und Abstand. Durch geeignete Verinderung der Einkopplung
lassen sich gezielt einzelne gefithrte Moden anregen, was die Bestimmung der Anzahl

gefihrter Moden erméglicht.

3. Numerische Apertur (NA)

Die Numerische Apertur einer Linse ist definiert als NA=n-sina mit o als halben
Offnungswinkel der Linse. Der Begriff wurde fiir Wellenleiter ibernommen und beschreibt
hier den Austrittswinkel des Lichtes bzw. den Akzeptanzbereich des einzukoppelnden
Winkelspektrums. Fir einen Wellenleiter mit Stufenindexprofil folgt aus Anwendung des

Brechungsgesetzes an Faserende, Kern- und Mantelgrenzfliche:

NA = /(ng +An)’ —n; ~ng\2-An 3.8

Fir ein Gradientenprofil ergibt sich eine ortsabhingige NA:

NA(r) = Jn’(r)—n; 3.9

(ng—Substrat- bzw. Mantelbrechzahl, An—Brechzahlerh6hung, ng+An—Wellenleiter bzw. Kernbrechzahl der Faser)

Zur Bestimmung der Numerischen Apertur (NA) wird die Abbildungslinse im obigen
Aufbau entfernt, so dass die transmittierte Laserstrahlung direkt auf die CCD-Kamera fillt.
Aus dem Verhiltnis von Strahlradius auf der Kamera und Abstand zur Probenendfliche
ergibt sich die NA. Prinzipiell lisst sich aus der NA die Brechzahlerh6hung abschitzen. In
der Realitit ist dieses Verfahren fiir Wellenleitern in Substraten durch die
Stirnflichenqualitit, ~ Abbildungsfehler,  Interferenzeffekte =~ und  das  komplexere

Brechzahlprofil nur bedingt geeignet.
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3.3.2. Elektronenmikroskopische Untersuchungsmethoden

3.3.2.1. REM

Um hochaufgel6ste Informationen iiber Geometrie und Dimension der Modifikationen zu
erhalten, wurden Methoden evaluiert, um diese im Rasterelektronenmikroskop sichtbar zu
machen. Als erfolgreiche Methode wurde das Atzen der Oberfliche der Proben mit
HF:HNO; gefunden. Beim Atzen der Gliser konnte eine signifikant hohere Atzrate im
modifizierten Bereich festgestellt werden (Abb. 3.11). Nach dieser Behandlung ist durch die
generierten Vertiefungen ein guter Kontrast fiir die rasterelektronenmikroskopischen
Untersuchungen gegeben. Damit lassen sich hohe Auflosungen des Querschnittsprofils
erreichen. Um auf den Brechzahlverlauf schlieBen zu konnen, sind noch detailliertere
Untersuchungen vom Zusammenhang zwischen Brechzahlinderung und Atzrate notwendig.
Diese wurden im Rahmen der Arbeit nicht durchgefiihrt.

Zum Atzen wurde HF:HNO); im Verhiltnis 1:3 verwendet. Die hiermit erreichten Atzraten
betragen einige Mikrometer pro Stunde im modifizierten Bereich. Am Grundmaterial

konnte in diesem Zeitraum kein messbarer Atzangtiff nachgewiesen werden.

a) b)

0

sche Werkstoffe Zapm
HU=28 . Hd kY Ar

Var

Abb.: 3.11 2) REM-Aufnahme von wellenleitenden Strukturen im Querschnitt nach Atzen mit HF:HNO;.
b) Zeigt die Probe in der Draufsicht (Phasenkontrast). Die 4duBleren Linien wurden zur

Markierung mit erhdhter Pulsenergie geschrieben und zeigen bereits Materialzerstérungen.
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3.3.2.2. TEM

Die Transmissionselektronenmikroskopie wurde fir die Untersuchungen der modifizierten
Bereiche im kristallinem Quarz benutzt. Neben der hochaufgeldsten Abbildung des Objektes
erlaubt das Beugungsbild des FElektronenstrahles detaillierte Aussagen tber die
Kristallstruktur sowie Defekte. Die Untersuchungen wurden mit dem 300 kV
Transmissionselektronenmikroskop JEOL JEM-3010 am Institut fiir Materialwissenschaft
und Werkstofftechnologie der FSU Jena durchgefithrt. Das Mikroskop verfiigt tiber einen
energiedispersiven Rontgendetektor (EDX), der zur Bestimmung der chemischen
Zusammensetzung (Konzentrationsverhaltnis von Silizium und Sauerstoff) des untersuchten
Gebietes eingesetzt wurde. Zu den hochaufgelésten Untersuchung der modifizierten
Kiristallbereiche wurden Diinnschliffe von Probenquerschnitten angefertigt und diese dann
mittels Transmissionselektronenmikroskopie untersucht.

Nach mechanischer Politur der Dunnschliffe auf < 50 pm (von Hand) und Muldenschleifen
auf ca. 3 pm ( Gatan-Dimpler ) wird die notwendige Probendicke von ca. 100 nm mittels
Ionenitzen (BaltecRES 100) erreicht. AnschlieBend wurde auf die Probenoberfliche eine
dinne Kohlenstoffschicht aufgesputtert, um die elektrische Aufladung der Probe wihrend
der Messung zu reduzieren. Der hohe Priparationsaufwand insbesondere bei gezielter

Auswabhl einer Probenstelle erlaubt nur stichprobenhafte Untersuchungen.

3.3.3. Roéntgenographische Untersuchungen

Fir kristalline Materialien bieten sich rontgenographische Untersuchungen an, da hier
kleinste Abweichungen von der Gitterkonstante nachweisbar sind. Diese werden tber Winkel
und Wellenlinge der gebeugten Rontgenstrahlung analysiert. Es wurden diffraktometrische
und topographische Methoden angewandt. Die Untersuchungen wurden Institut fiir Optik

und Quantenelektronik der FSU Jena, in der Arbeitsgruppe Rontgenphysik durchgefiihrt.
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Bei der Rontgendiffraktometrie wird die vom Kiristall abgebeugte Intensitit in Abhdngigkeit
des Beugungsvektors registriert (Abb. 3.12 a) ). Uber den Strahlquerschnitt wird dabei
integriert. Ein typisches Diffraktogramm von Reflexen verschiedener Netzebenen einer
Probe ist in Abb. 3.12 b) dargestellt. Die Intensitit ist iber der Variation des

Beugungsvektors q normiert auf den Beugungsvektor des ungestorten Kristalls Q

aufgetragen.

1E8

Reflexe
1E7 A 00.6
RN ——00.9
20.0
\ ——40.0

1000000 - \

100000

Intensitat [1/s]

10000

1000 4

100 ——— ————
1E-4 1E-3 0.01

Abb. 3.12: Prinzip der Diffraktometrie a) und Rontgendiffraktogramme der Reflexe der Netzebenen (00.6),
(00.9), (40.0) und (20.0). Normiert aufgetragen im rezioproken Gitterraum b) aus [Wun03]

Diese diffraktometrischen Methoden besitzen allerdings zunichst keine Ortsauflosung. Die
Interpretation der Diffraktogramm ergibt daher nur allgemeine Informationen iber
Struktur, Homogenitat, Haufigkeitsverteilung und GroBBenverteilung der Einzelstrukturen.
Um eine Ortsauflésung zu erhalten, werden topographische Methoden angewandt. Hierzu
wird ortsaufgelost die Intensitit eines ausgewahlten Beugungsreflexes der Rontgenstrahlung
mittels Planfilm aufgezeichnet. Uber synchrone Verschiebung von Film und Probe erhilt
man ein ortsaufgelostes Bild der Beugungsintensitit. Das Verfahren ist in Abb. 3.13
dargestellt. Da keine abbildenden Systeme fiir die Rontgenstrahlung existieren, ist die
Auflésung durch die Ortsauflésung des Filmes limitiert ( >1um ). Somit sind die
behandelten Wellenleiterstrukturen selbst noch nicht auflésbar, jedoch kénnen Aussagen
tber die weitrechenden Deformationsfelder getroffen werden. Allerdings ist dies quantitativ

nur mit Hilfe von Synchrotronstrahlung moglich.
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Zur Charakterisierung werden Beugungswinkel mit einer bestimmten Abweichung A8 vom

Beugungswinkel des Grundgitters 6 aufgenommen. Fine entsprechende Aufnahme ist in

Abb. 3.14 dargestellt.

AB=-0.01404°
Reflektion s S g g i

AB=-0.00351°

o a3

AB=-0.00234°

——— ~ R ]

i - . = I- _-“I -
A0=-0.00117°

X’V Transmission m

Abb. 3.13: Prinzip der Réntgentopographie Abb. 3.14: Topogramme eciner Linienstrukturen bei

Vartiation des Beugungswinkels um A8

[Wun03]

Die Lage der Kontraste entspricht dem Ort, an dem die durch den Beugungswinkel
charakterisierte effektive Fehlorientierungen des Gitters vorliegen. Die Bereiche mit grof3erer
Abweichung vom Braggwinkel des Grundgitters entsprechen einer stirkeren Abweichung der
Gitterkonstanten. Sie liegen daher enger an dem das Spannungsfeld erzeugenden
Zentralbereich. Mit der Methode lassen sich die Fehlorientierungen des Gitters im Bereich
von ca. 10 ... 200 um ermitteln. Da tber die Probendicke integriert wird und Deformation
als auch Verkippung zur effektiven Abweichung der Gitterkonstante beitragen, ist fur
quantitative Aussagen tber das Deformationsfeldes und der resultierenden Brechzahlprofil

eine Simulation des Problems notig.
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4. Untersuchung laserinduzierter Brechzahlmodifikationen

4.1. Materialeigenschaften von SiO,

Siliziumdioxid (S10,) kommt in kristalliner und amorpher Form vor. In allen Formen
besteht die Grundstruktur aus SiO,-Tetraedern, wo jedes Sauerstoffatom als Briickenbindung
zwel Tetraedern gleichzeitig angehért. Es treten verschiedene kristalline Modifikationen auf.
Die thermodynamisch stabile Variante bei Raumtemperatur ist der o-Quarz. Dieser wandelt

sich bei 573°C in die Hochtemperaturphase 3-Quarz um.

870°C 1470°C 1723°C
B-Quarz B-Tridymit = B-Cristobalit == Schmelze
573°C H 140°C 250°C
o-Quarz o-Tridymit a-Cristobalit

p=(2,65 g/cm’) p=(2,26 g/cm’) p=(2,33 g/cm’)
Die Umwandlung von den $- in die «-Phasen ist nur von geringtiigicen Umorientierungen

der SiO, Tetraeder begleitet und geschieht daher sehr schnell. Die Umwandlungen zwischen
den verschiedenen Phasen bedarf eines Aufbrechens der Si-O-Bindung. Diese Ionenbindung
ist sehr stabil und bedarf einer hohen Aktivierungsenergie. Da die Umwandlung sehr
langsam verlauft, konnen alle drei Formen bei Raumtemperatur existieren.

Bei Abkihlung einer SiO,-Schmelze kommt es auf Grund der langsamen
Reaktionsgeschwindigkeit und der hohen Viskositit zur Bildung des amorphen Quarzglases.
Die Grundstruktur wird ebenfalls aus SiOj,-Tetraedern gebildet, die aber unregelmillig
dreidimensional ohne Fernordnung vernetzt sind. Es besitzt eine Dichte von 2,20g/cm’
gegeniiber 2,65 g/cm’ beim kristallinen Quarz. Durch den ungeordneten
Nichtgleichgewichtszustand sind Variationen in der Glasstruktur einhergehend mit Dichte-

und Brechzahlinderungen moglich.
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4.2. Untersuchung von Strukturmodifikationen in kristallinen Quarz

4.2.1. Optische Eigenschaften

Die erzeugten Modifikationen im kristallinen Quarz weisen bei geeigneter Parameterwahl
wellenleitende Figenschaften auf. Bei Fokussierung mit einen 10x Mikroskopobjektiv mit
einer NA von 0.25 konnten Strukturinderungen ab einem Energiebereich von 50..80 n]
optisch nachgewiesen werden. Die StrukturgroBen lagen jedoch unterhalb des
Aufl6sungsvermogen des Mikroskops. Wellenleitende Figenschaften und damit das
Auftreten signifikanter Brechzahlerh6hungen treten erst ab Pulsenergien von ~1pJ auf.

Die typische Struktur ist im Querschnitt in Abb.4.1 dargestellt. Die Strukturen bestehen aus
einem im Polarisationskontrast dunkel erscheinenden ~1x7 pm® groBen Zentralbereich, in
dem die Energie des Lasers absorbiert wurde. An diesen schlieft sich seitlich ein je nach
Orientierung zur Anordnung von Polarisator und Analysator heller oder dunkler Bereich
an. In diesem ~5x5 pm* groBen demzufolge doppelbrechenden Bereich dominiert entweder
die anisotrope Kiristallstruktur des Materials oder der Effekt wird durch Spannungen

hervorgerufen.

Abb.4.1: Querschnitt eines Wellenleiters im  Abb.4.2: Draufsicht auf wellenleitende Strukturen

Polarisationskontrast im Quarz (Polarisationskontrast)
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Die Draufsicht (Abb. 4.2) zeigt im Polarisationskontrast typische Interferenzfarben, die
ebenfalls auf eine Doppelbrechung hinweisen. Durch die Einkopplung von Licht in die
Struktur wurde eine Wellenleitung in den seitlich an den konfokalen Bereich des

Bearbeitungsstrahles angrenzenden Gebietes festgestellt. Die typische Nahfeldverteilung ist in

Abb.4.3 dargestellt.
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Abb.4.3: Typische Feldverteilung der Wellenleiter Abb.4.4: Interferenzmikroskopische Messung des
Brechzahlprofils

Die Feldverteilung zeigt zwei Maxima auch bei gezielter Einkopplung rechts oder links. Eine
gemeinsame Mode ohne Minimum tritt nicht auf. Es liegen demnach zwei getrennte
brechzahlerh6hte Bereiche mit tiberkoppelnden Feldverteilungen vor. Die Strukturen fithren
nur die Polarisation senkrecht zur Oberfliche. Bei Einkopplung unter 45°
Polarisationswinkel wurde nach 5 mm Linge das Verhiltnis von horizontaler zu senkrechter
Polarisation von 1:1000 gemessen. Demzufolge liegt eine positive Brechzahlinderung nur fir
diese Richtung vor. Ein typisches Brechzahlprofil fir gefithrte Polarisation ist in der Abb.
4.4 dargestellt. Es bestitigt die festgestellte Separation der Einzelwellenleiter durch eine

Brechzahlabsenkung.
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Die Untersuchungen von Wellenleiter in Proben verschiedener Kristallschnitte zeigte, dass
dieses Verhalten unabhingig von der Kristallrichtung ist und in jedem Fall die gefiihrte
Polarisation senkrecht zur Oberfliche ausgerichtet ist. Die Wellenleiterdimpfung betrug hier
minimal 3 dB/cm und wird offensichtlich durch Streuungen an Inhomogenititen des

Zentralbereiches verursacht. Die Dampfung nimmt bei Energieerhohung auf mehr als 20

dB/cm zu. Obetrhalb von =10 pJ dominiert die Bildung von Mikrorissen. Die erzeugten

StrukturgréBen in diesem Energiebereich liegen oberhalb von 10 um.

4.2.2. Transmissionselektronenmikroskopie

Zur Strukturanalyse wurde der modifizierte Bereich mit transmissionselektronen-
mikroskopischen Untersuchungsmethoden charakterisiert. Dieses wurde von Dr. T. Gorelik
unter Leitung von Prof. Dr. U. Glatzel am Technischen Institut der FSU Jena durchgefiihrt
[GWNO3]. Als erstes wurden Querschnitte der modifizierten Bereiche hergestellt und auf die
notwendige Dicke von ca. 100 nm abgedinnt. Die Schnittebene liegt in Strahlrichtung und
senkrecht zur Schreibbewegung. Die Probe ist mit verschiedenen Geschwindigkeiten
zwischen 0.1 und 1 mm/s bewegt worden. Die generierten Linien bestechen somit aus
Einzelpulsen bis zu Strukturiiberlappungen von ca. 10 Pulsen. Der Ubetlapp nimmt nicht
stetig mit fallender Geschwindigkeit zu, da die GroBe der Struktur beim Ubergang von
Punkt- zur Linienstrukturen ebenfalls zunimmt. Untersucht wurden zwei Energiebereiche.
Einmal Linienstrukturen die Wellenleitung aufweisen und zum Vergleich gerade noch
optisch sichtbare Modifikationen ohne Fuhrungseigenschaften. Die Abb. 4.5 zeigt einen

Querschnitt von Modifikationen von Einzelpulsen mit niedriger Pulsenergie.
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Abb. 4.5: Seitenansicht von Einzelpulsstrukturen. (E 280 nJ) links und Detailaufnahmen rechts [GWNO3]

Die ellipsenférmigen Strukturen zeigen Dimensionen von 0,3 x 10 um®. Sie weisen einen
vollstindig amorphen Kern auf, der scharf begrenzt ist. Das Elektronenbeugungsbild (Abb.
4.6 a) und c) ) zeigt innerhalb des Kernes keinerlei kristalline Struktur und auflerhalb das
Kristallgitter in [110] Richtung. Die Dicke der Ubergangszone betrigt nur wenige

Nanometet.

a)

Abb.4.6: Detailaufnahme des Zentrums b) und Elektronenbeugungsbilder des Kerns a) zeigen
vollstindig amorphes Material im Gegensatz zur umgebenden Kiristallmatrix c) [GWNO03]
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AuBlerhalb des Kerns treten dunkelerscheinenden Linienstrukturen, die sogenannten
Biegelinien auf. Diese Linien sind ein Interferenzeffekt, der durch Beugung des
Elektronenstrahls an einem deformierten Kristallgitters entsteht. Sie deuten auf ein stark
deformiertes Gitter bzw. starkes Spannungsfeld hin. Die Linien enden auf der Oberfliche
der Kernstruktur, was bestitigt, dass die Spannungswirkung von diesem Bereich ausgeht. Das
Silizium Sauerstoff Verhiltnis wurde mit einer Genauigkeit von 2% iiber EDX' bestimmt,
und es wurden keine Verinderungen festgestellt.

Bei einer Erhohung der Pulsenergie in den Bereich von 1..10 uJ dndern sich die Befunde
dahingehend, dass der Ubergang vom amorphen Kern zu der verspannten kristallinen
Matrix nicht mehr so extrem scharf begrenzt ist. Die elliptische Struktur weist hier
Dimensionen von ~1x10 pum? auf . Es sind drei Bereiche unterscheidbar (s. Abb.4.7). Im
Bereich I ist die kristalline Struktur erhalten, weil3t aber eine hohe Defektdichte auf. Der
Zentralbereich II zeigt eine homogene amorphe Struktur. Bereich III hingegen zeigt einen
komplexen Spannungskontrast. Neben einer starken Deformation zeigt das umgebende
Kristallgitter bis zu Entfernungen von einigen 10 um auch punktférmige Defekte. Die
Grundstruktur bleibt bei Uberlappenden Pulsen annihernd erhalten. Die Grofle des
Zentralbereiches nimmt zu. An Hand der Elektronenbeugung zeigte sich, dass nur der
zentrale Bereich 1I von 0,4 um x 1,5 pm rein amorph ist. Im Ubergangsbereich zur stark
gestorten defektreichen kristallinen Phase des Grundgitters in den Zonen I und III zeigt sich

wieder ein Anteil kristalliner Phasen im Kernbereich.

"EDX - Energy Dispersive X-ray Spectrometer
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Bereich:

Abb. 4.7: Seitenansicht von Einzelpuls- und Linienstrukturen. ( E #10 pJ, v = 100 um/s ) , d.h. 100 nm
raumlicher Pulsabstand, =10 Pulse tragen zur Bildung der Struktur bei. I und III —
defektreiches kristallines Material, I1 — amorpher Kern [GWNO03]

Aus diesen Untersuchungen sind folgende Schlussfolgerungen zu ziehen. Der fir die
Wellenleitung relevante brechzahlerh6hte Bereich besitzt im wesentlichen die kristalline
Struktur des Grundmaterials. Im Kernbereich wurde eine Amorphisierung festgestellt. Die
chemische Zusammensetzung dndert sich nicht. Das amorphe SiO, besitzt gegeniiber dem
kristallinem Material eine ~18% geringere Dichte und niedrigere Brechzahl. Die daraus
resultierende Volumenzunahme bewirkt eine Deformation des umgebenden Gitters. Die
beobachtete Brechzahlerhohung kann demzufolge durch die elastooptische Wirkung des
Spannungsfeldes verursacht werden. Finen weiteren Beitrag zu Brechzahlinderung konnte
die hohe Defektdichte liefern. Diese tritt vorwiegend bei Pulsenergien im Mikrojoulebereich
auf. Beim Ubergang von Punkt- zu Linienstrukturen ist eine teilweise Rekristallisation
festzustellen. Es ist noch unklar, warum aus den nachfolgenden Pulsen eine partielle
Rekristallisierung folgen sollte, da aufgrund der hohen Viskositit die Rekristallisation von
Quarz sehr langsam verlduft. Die Linienstrukturen werden mit zunehmender Energie
inhomogener, obwohl noch keine gréBeren Defekte oder Rissbildung zu verzeichnen sind.

Diese Inhomogenititen sind fiir die relativ hohe Dimpfung der Wellenleiter verantwortlich.
Da das Spannungsfeld den dominierenden Effekt darstellt, ist es sinnvoll, dieses detaillierter

und quantitativ zu untersuchen.
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4.2.3. Roéntgenographische Untersuchungen

Motiviert von den obengenannten Ergebnissen wurde das Spannungsfeld um den
Zentralbereich charakterisiert. Da das urspriingliche Kristallgitter in diesem Bereich erhalten
bleibt, ist eine  Charakterisierung der  mikrostrukturellen — Anderungen  mit
Réntgenbeugungsuntersuchungen  sinnvoll.  Es  wurden  diffraktometrische  und
topographische Methoden angewandt. Die Untersuchungen sowie zugehoérigen Simulationen
wurden im Rahmen der Dissertation von Dr. F. Wunderlich [Wun03]. unter Leitung von Prof.
K. Goetz durchgefiihrt. Es wurden Linienstrukturen in drei Proben verschiedener
Kristallschnitte untersucht. Die Kristallachsen [110],[100] und [001] werden als x-,y- und z-
Richtung bezeichnet, wobei die z-Richtung die optische Achse des Kiristalls darstellt

Oberflachen-
normale Oberflachen-
Probe Schreibrichtung

Wellen- normale
leiter

A x; [110] z ; [001]

B x; [110] y 5 [100]

C z 5 [001] y 5 [100]
l?riiil_ Schreibrichtung

Abb. 4.8: Lage der rontgenographisch untersuchten Linienstrukturen im Kristall
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Aus den diffraktographischen Untersuchungen [Wun03] lassen sich zusammenfassend
folgende Schlusse ziehen:
Der Kern ist in Schreibrichtung nicht homogen, sondern weist in allen Fillen
eine Struktur auf.
Eine Beschreibung als Einzeldefektniaherung ist méglich und die Defekte sind,
wie erwartet, nicht kugelférmig.
Die Einzeldefekte weisen eine glatte Grenzfliche auf.
Die Gro3enverteilung der Einzeldefekte ist relativ schmal.
Der dominierende Effekt ist ein elastisches Deformationsfeld um den Kern,

welches unmittelbar an diesem heran reicht.

Diese Ergebnisse sind soweit konform mit allen vorhergegangenen Untersuchungen. Zur
quantitativen ortsaufgelosten Bestimmung des Deformationsfeldes sind
rontgentopographische  Untersuchungen der Proben  durchgefilhrt worden. Zur

Charakterisierung sind Topogramme von Beugungswinkel mit einer bestimmten

Abweichung A8 vom Beugungswinkel des Grundgitters 6 aufgenommen worden. Daraus

lassen sich die Fehlorientierungen des Gitters im Bereich von ca. 10 ... 200 pm ermitteln.

Da iber die Probendicke integriert wird und Deformation als auch Verkippung zur
effektiven Abweichung der Gitterkonstante beitragen, ist fiir quantitative Aussagen tiber das
Deformationsfeldes und des resultierenden Brechzahlprofils eine Simulation des Problems

notig.

4.2.4. Modellbildung und Simulation

Die rontgenographischen Messungen erlauben zundchst nur Aussagen tber das
Spannungsfeld auBerhalb des fiir die optische Funktion interessanten Bereiches. Uber die
Annahme eines vom modifizierten Zentralbereich ausgehenden Spannungsfeldes ldsst sich
die Verteilung bis an die Modifikationszohne simulieren.

Ziel dieser Simulation ist es, die Frage zu kliren, ob die optischen Eigenschaften der
Wellenleiter allein durch eine elastische Deformation des Kiristallgitters, von der
Volumenausdehnung des amorphen Kernes ausgehen, ausreichend beschrieben wird, oder ob

den Defekten in Kernnahe eine tragende Rolle zuzuschreiben ist.
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Auf den Grundlagen der Untersuchungen wurde dazu folgendes Modell gebildet:

Ein elliptisch begrenzter Kernbereich dehnt sich homogen aus und deformiert
elastisch die umgebende Kristallmatrix.

Die Ausdehnung entspricht der Volumenzunahme der amorphen Quarzphase
gegenuber der kristallinen Phase.

Die Deformation ldsst sich auf ein ebenes Problem in der x-y-Ebene

reduzieren.

Fir dieses Modell wurde das Deformationsfeld mit Hilfe der Finite Elemente Methode
berechnet. Ausgehend von den TEM-Untersuchungen kann von einer Umwandlung des
Zentralbereiches in die amorphe Phase ausgegangen werden.

Die Umwandlung wurde niherungsweise als vollstindig angenommen, da dieses auf grof3e
Bereiche zutrifft. Aus der Dichteinderung vom Ubergang von o-Quarz 2,6 g/cm’ zu
Silikatglas 2,2 g/cm’, resultiert eine Ausdehnung um 18%. Diese Ausdehnung wurde fiir den

Kern angenommen.

Die Materialparameter sind beschrieben mit einem E-Modul fir den isotropen

Zentralbereich (73 Gpa fur Silikatglas) und der Elastizititsmatrix ¢;; des umgebenden

1,]

Kiristalls.
86,60 6,70 12,60 -17,80 0 0
670 8660 12,60 17,80 0 0
12,60 12,60 106,10 0 0 0
¢ ;= GPa

’ -17,80 17,80 0 57,80 0 0

0 0 0 0 57,80 -17,80

0 0 0 0 -17,80 39,95

(fiir a-Quarz mit x,y,z parallel der [11.0], [10.0] und [00.1], [LaB79]

Aus dem Deformationsfeld der Ellipse ~2x10 um* wurden fiir den jeweiligen Beugungs-
winkel der Rontgenstrahlung die reflexionsfihigen Volumenelemente berechnet. Als freie
Parameter wurde nun iterativ Grée und Achsenverhiltnis der Ellipse angepasst. Es zeigte
sich, dass in allen drei Hauptkristallschnitten gute Ubereinstirnmungen bei realistischen

Ellipsengeometrien der jeweiligen Proben zu erreichen waren..
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Es ist somit gesichert, dass die Deformation des Kiristallgitters durch den Kernbereich
hervorgerufen wird. Die Simulationen der rdumlichen Verteilung des Deformationstensors
fir eine Linienstruktur entsprechenden Probe A (Oberfliche[110], Schreibrichtung [001]) ist
in Abb. 4.10 dargestellt.
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Die besten Ubereinstimmungen bei den Proben A und C wurden bei einer Linge der
Halbachsen der Ellipse von 1,2 um beziehungsweise 7,2 um erreicht. Dieses entspricht einem
Aspektverhiltnis von 1:6. Fiir die Probe B wurde die beste Ubereinstimmung zwischen
Messung und Simulation bei anderen Parametern erreicht. Der Kern wurde bei dieser
Konfiguration mit einer Linge der Halbachsen der Ellipse von 0,8 pm bezichungsweise 4,8
pum angenommen. Dieses deckt sich mit den mikroskopischen Untersuchungen. Die
Ursache fir die Abweichung der Probe B trotz identischer Herstellungsbedingungen liegt in
der Orientierung der Polarisation des Lasers zur optischen Achse der Probe. Die Strahlung
des Lasers bei der Wellenleiterherstellung ist linear polarisiert. Die Polarisationsrichtung lag
senkrecht zur Wellenleiterachse. Bei Probe B war im Gegensatz zu den anderen die
Laserpolarisation parallel zur optischen Achse gerichtet.

Letztlich ist zu zeigen, dass die optischen Eigenschaften tiber die elastooptische Wirkung des
Spannungsfeldes bzw. Deformationsfeldes beschreibbar sind. Die Deformation ist mit der

Brechzahl tber den elastooptischen Tensor verkniipft:

An, = —lngj ApB;
2
AB.. 0,138 0,250 0,259 -0,029 0 0 &
AB,, 0,250 0,138 0,259 0,029 0 0 £,
it AB.. _ 0,259 0,259 0,098 0 0 0 || &
ApB,. -0,029 0,029 0  —-0,0685 0 0 2e,
AB.. 0 0 0 0 —-0,0685 —0,058| | 2¢,.
AB,, 0 0 0 0 -0,058 0334 ) |2¢,

( fiir x,y,2 parallel zur (11.0), (10.0) und (00.1)-Richtung [1.aB79])

Die aus den Deformationsfeldern folgenden Brechzahlverteilungen decken sich gut mit den
gemessenen Werten. Im Zentralbereich gilt der Brechzahlzusammenhang auf Grund der
Phasenidnderung nicht. Der Ubergang ist auch auf Grund der Deformation des

Diskretisierungsnetzes unscharf.
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Abb.4.10: Berechnete Brechzahlverteilung rechts fiir horizontale Polarisation und links fiir vertikale
Polatisation. Von oben nach unten Probe A, B und C. [Wun03]
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Ausgehend von der berechneten Brechzahlverteilung wurde die resultierende Feldverteilung
tber BPM Simulationen ermittelt und mit dem Experiment verglichen. Beides ist in Abb.
411 dargestellt. Die Brechzahl fur den Zentralbereich wurde entsprechend den

experimentellen Messungen auf An=-1 10 abgesenkt.
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Abb.4.11: Riumliche Verteilung der Lichtintensitit eines Wellenleiters von Probe A (oben) und Probe B

unten bei senkrechter Polarisation zutr Oberfliche. a), ¢) Simulation und b), d) Messung
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Es zeigt sich eine gute Ubereinstimmung zwischen Simulation und Experiment. Auch hat
die durch die Kristallorientierung hervorgerufene Verkippung der Achse in Probe A (s. Abb.
4.11) keinen so starken FEinfluss auf die Feldverteilung wie man an Hand der
Brechzahlverteilung zunichst vermuten wiirde. Im Experiment ist keine Auswirkung zu
sehen. Vermutlich wird dieser Effekt durch die Inhomogenititen des Zentralbereiches in
vertikaler Richtung tiberlagert.

Zusammenfassend kann jedoch eindeutig geschlossen werden, dass die induzierten
Brechzahlinderungen mit dem gewihlten Modell ausreichend beschrieben werden koénnen,
und somit andere Einflissen wie z.B. Defekte oder Phasenumwandlungen im lichtfithrenden
Bereich keine tragende Rolle spielen. An Hand der Brechzahlverteilungen verdeutlicht sich
auch die Tatsache, dass nur Wellenleitung fiir senkrecht zur Oberfliche polarisiertes Licht
unabhingig von der Kristallrichtung beobachtet wird. Fur die Polarisation parallel zur
Oberfliche existiert zwar ein brechzahlerhohter Bereich ober- und unterhalb des
Zentralbereiches. Fir X- und Z-Schnitt sind dieses jedoch wesentlich kleinere Bereiche. Im
Fall des Y-Schnittes sollte eine Fithrung beobachtbar sein. Das diese experimentell nicht
auftritt, hat seine Ursache vermutlich in starker Wellenleiterdimpfung infolge von
Streuungen. Der amorphe Kern zeigt in der fiir die senkrechte Polarisation relevanten,
horizontalen Richtung nur geringe UnregelmiBigkeiten. An den in der Realitit spitz
zulaufende Enden der Vergleichsellipse sind allerdings UnregelmafSigkeiten im Bereich
mehrerer Mikrometer zu beobachten. Diese erkliren die im Experiment beobachtete

vollstindige Dampfung des horizontal polarisiertem Lichtes nach wenigen Millimetern.

4.3. Modifikationen in Silikatglas

Bei der Bestrahlung von  Silikatglas mit  ultrakurzen  Lichtpulsen  koénnen
Brechzahlerh6hungen, im Gegensatz zu den Modifikationen im kristallinem Quarz, direkt
im Fokusbereich erzeugt werden. Durch das Bewegen der Probe relativ zum Fokus lassen
sich so direkt wellenleitende Strukturen erzeugen. Die zur Erzeugung der Modifikationen
benutzte Pulsenergie muss dazu jedoch in einem eng begrenzten Bereich liegen. Wie in Abb.
4.12 dargestellt ist, nimmt die Transmission der ultrakurzen Laserpulse durch die Probe bei
Erhéhung der Pulsenergie ab. Dies ist zum Teil auf die erhohte nichtlineare Absorption bei

steigender Intensitit zuriickzufithren.
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Abb. 4.12: Transmission der Laserstrahlung in Abhingigkeit der Pulsenergie. Fokussierung mit 4x
Mikroskopobjektiv, NA=0.10 und Vetfahrgeschwindigkeit 0,025 mm/s.

Zur Messung wurden 50 fs Pulse mit Hilfe eines 4x Mikroskopobjektives ca. 200 um tief in
das Quarzsubstrat fokussiert und die transmittierte Leistung gemessen. Die Probe wurde
dabei mit einer Geschwindigkeit von 0,025 mm/s verfahren. Oberhalb von ca. 1 pJ kommt
es jedoch auch zu Ausbildung von Materialzerstorungen in Form von Mikrorissen.
Oberhalb von ca. 1,5 pJ bleibt die Transmission konstant bei 75%.

Die Ursache hierfiir liegt vermutlich an Filamentierung und Streuung des Strahles an den
erzeugten Defekten, was eine weitere Erhohung der Intensitit und daraus resultierende
Materialmodifikation mit steigender Pulsenergie verhindert. Brechzahlinderungen ohne
Mikrorisse konnten stabil nur fiir Pulsenergien unterhalb von 0,65 pJ bei den verwendeten
Mikroskopobjektiv erzeugt werden. Zur Charakterisierung der induzierten Modifikationen
wurden wellenleitende Strukturen mit verschiedenen Verfahrgeschwindigkeiten und

Pulsenergien hergestellt.
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4.3.1.

Der Einfluss der Schreibgeschwindigkeit auf die Fiihrungseigenschaften der Wellenleiter ist

in Abb. 4.13 dargestellt. Zur Fokussierung wurde ein 10x Mikroskopobjektiv. (NA=0.25)

benutzt.

horizontaler Richtung und zeigen je nach Geschwindigkeit mehrere Moden in vertikaler
Richtung (Richtung des Bearbeitungsstrahles). Dargestellt ist jeweils die Feldverteilung der
héchsten gefithrten Mode. Diese wurde durch selektive Anregung bei einer Wellenlinge von
514 nm ermittelt. Die hochste Brechzahlerhohung zeigte der Wellenleiter in Abb. 4.14 d).

Eine weitere Absenkung der Geschwindigkeit bzw. Energieerh6hung bewirkt eine

Optische Eigenschaften

Materialzerstorung (Mikrorisse).

10

Fir den sichtbaren Spektralbereich sind die Wellenleiter grundmodig in
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Abb. 4.13:

gefiihrte Mode der hochsten Ordnung bei einer Messwellenldnge von 514nm. a): v=1 mm/s, b)

0
X [um]

v=0.5 mm/s c): v=0.08 mm/s, d):v=0.025mm/s

0
X [um]

10

Einfluss der Schreibgeschwindigkeit auf die Feldverteilung. Dargestellt sind jeweils die
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Die Brechzahlinderung variiert hier von ~10"* bis zu 3x10? in einem Bereich der
Schreibgeschwindigkeit von 1 bis 0.025 mm/s (Abb. 4.13 a) bis d)). Das Brechzahlprofil mit
maximaler Erh6hung ist in Abb. 4.14 dargestellt.

20 20
Parameter:
16 16 Wellenlidnge: 800 nm
Pulsenergie: 1y
12 12 Puldauer: 100 fs
Rep. Rate: 1000 Hz
g 8 g Schreib-
I geschwindigkeit: 25 um/s
Fokussierung:
4 4 Mikroskopobjektiv
(OWIS; 10x NA 0.25)
0
0 1 2 3
3 a
a1 L
0

Abb. 4.14: RNF-Messung des Brechzahlprofils des Wellenleiters aus Abb.4.14 d).

Ausgehend vom gemessenen Brechzahlprofil (Abb.4.14) wurde die Nahfeldverteilung mittels
BPM simuliert und mit den Experimenten verglichen. Es wurde eine gute Ubereinstimmung
erreicht. Bei groBeren Wellenlingen um 1,5 pm wird auch im Wellenleiter, der mit 25 pm/s
geschrieben wurde, nur der Grundmode gefiihrt. Diese ist ebenfalls in Ubereinstimmung mit

experimentellen Ergebnissen, wie Abb.4.15 zeigt.
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Abb. 4.15: Gegentberstellung der Feldverteilungen von Simulation (links) und Messung (rechts) bei einer
Wellenlinge von 514 nm (oben) und 1500 nm (unten).

Dimpfungseigenschaften

Bei optimalen Herstellungsparametern konnten Dimpfungswerte von 0,4 dB/cm erreicht
werden. Die  Feldverteilung wurde durch stirkeres Fokussieren mittels 20x
Mikroskopobjektiv (NA=0,45) besser an das Modenfeld einer Faser angepasst. Dennoch
liegen die Koppelverluste beim Verwenden einer iiblichen Standardfaser (Fibercore HB60O,
NA 0,16) aufgrund der unterschiedlichen numerischen Apertur in Ubereinstimmung mit
der Abschitzung aus dem Koppelintegral bei >5dB. Die NA des Wellenleiters betragt
abgeschitzt aus der maximalen Brechzahlerh6hung ~0,09. Durch verwenden einer
Lichtleitfaser mit angepasster NA von 0,08 (Fibercore SM450, NA 0,08) konnten die
Koppelverluste auf ca. 1dB gesenkt werden. Die folgenden Abbildungen zeigen die
Koppelverluste und die Dimpfung in Abhingigkeit von Schreibgeschwindigkeit und
Pulsenergie. Es wird deutlich, dass die Dimpfung der Wellenleiter selbst in erster Naherung
unabhingig von den Schreibparametern ist. Allerdings nur, solange die Pulsenergie

unterhalb der Zerstérschwelle liegt.
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Abb.4.16: Koppel- und Dimpfungsverluste von Wellenleitern ( Messwellenlinge 633 nm ). Fokussierung
mit 20x Mikroskopobijektiv NA 0,35.

4.3.2. Ursache der Brechzahlinderung

Die Brechzahlmodifikationen im Quarzglas sind nicht mit dem Modell des Spannungsfeldes
im kristallinem Material zu erkliren. Als Ursache fir die Brechzahlerh6hung kommen als
nichstes induzierte Defekte in Betracht.

Dieses konnte eine erhéhte Absorption bewirken, welche tber die Kramers-Konig-Relation
(GL2.12) ebenfalls eine Brechzahlerh6hung bedeutet. Im dem modifizierten Bereich konnte
eine Fluoreszenz bei einer Zentralwellenlinge von 660 nm festgestellt werden. Die mogliche

Anregungswellenlinge liegt im Spektralbereich von ca. 500nm bis zur Emissionswellenlinge.
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Die Intensititsverteilung tber den Wellenleiterquerschnitt, die im Rahmen der
Messgenauigkeit auch der Brechzahlverteilung entspricht, zeigt Abb. 4.17 b). Sie wurde tber
cin konfokales Laser-Scanning-Mikroskop aufgenommen. Interessant ist bei diesem
Verfahren, dass dreidimensionale Informationen aus dem Volumenmaterial ohne

Probenzerstérung gewonnen werden kénnen.
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Abb. 4.17: Das Emissionsspektrum von Wellenleiter a) und Verteilung tiber den Querschnitt b).

Die beobachtete Fluoreszenz ist charakteristisch fir ein Sauerstoff-Lochzentrum
(sogenanntes Farbzentrum). Dieses Farbzentrum wird gebildet durch das Aufbrechen einer
Sauerstoff-Briickenbindung gemal:

=S5i-0-0-Si= = =Si-0-0° + =Si" + ¢ [Sku94]

Fir Wellenleiteranwendungen spielt dieser Defekt keine Rolle, da der Absorptionsbereich
spektral sehr schmal ist und selbst bei einer Messwellenlinge von 633nm die zusitzliche
Dimpfung unterhalb der Messgrenze lag.

Zur Klirung der Frage, welchen Anteil die Farbzentren an dem Brechungsindex haben,
wurden die Proben getempert. Der Gedanke dabei ist, dass Anderungen der Glasstruktur erst
bei hoheren Temperaturen ausheilen als fir die Rekombination von elektronischen
Defekten notig sind. Wie erwartet relaxieren die Farbzentren bei hoheren Temperaturen
vorwiegend tiber StoBe. Ab ~280°C ist kein Anteil von optischen Ubergingen mehr zu
beobachten. Mit weiterer Temperaturerh6hung auf ca. 400..500°C lassen sich die
Farbzentren vollstindig und permanent ausheizen. Die Brechzahl selbst erniedrigt sich

signifikant erst nach einigen Stunden oberhalb von 500°C.



4. Untersuchung laserinduzierter Brechzahlmodifikationen 67

Das bedeutet, dass der Beitrag der Farbzentren zur Brechzahlerh6hung vernachlissigbar ist.
Dieses zeigt sich ebenso beim FEinfluss von verschiedenen Dotierungen im Silikatglas.
Wihrend die maximal erreichbare Brechzahlinderung niherungsweise konstant ist, zeigen
sich im Absorptionsverhalten durch Farbzentren starke Unterschiede. Als Beispiel ist in
Abb. 4.18 das Transmissionsspektrum vom Borosilkatglas BK7 dargestellt. Dieses
Absorptionsverhalten ist aus Untersuchungen von Rontgenstrahlungsdefekten in BK7
bekannt und auf die Bildung von Farbzentren der Form:
=Si-O-Na——— =Si-O +Na'+e’

zurickfihren [Gal8el. Das Alkaliatom ist in diesem Fall fur die Abgabe des Elektrons
verantwortlich. Von der Rontgenbestrahlung her ist ebenfalls bekannt, dass dieser Effekt
durch Dotierung des Grundglases mit CeO, verhindert werden kann [Gra7¢]. Das gleiche
Verhalten wurde, wie in Abb. 4.18 gezeigt, auch fir die Ultrakurzpulsbestrahlung
nachgewiesen. Wegen des wellenlingenabhingigen Koppeleffizienz ~ wurde die
Transmissionsmessung nicht im Wellenleiter, sondern an einer bestrahlten Fliche von 2 x 2

mm” durchgefiihrt. Zur Fokussierung eine Brennweite von 160mm benutzt.
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Abb. 4.18: Absorptionsspektrum von modifiziertem BK7 Glas
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Im Quarzglas und ebenso in alkalifrei erschmolzenen Borosilikatglisern (z.B. Schott AF 45)
tritt aufgrund des fehlenden Alkalianteils die Bildung dieser Farbzentren nicht auf.

Die Ursache der Brechzahlinderung ist demnach in einer Strukturinderung des Materials zu
suchen. Die Struktur des Glases hingt von seiner thermischen Vorgeschichte ab. Dem
Zustand bei Raumtemperatur kann ein entsprechender Gleichgewichtszustand bei einer
fiktiven Temperatur zugeordnet werden. Die Dichte von SiO, in Abhingigkeit der
Temperatur zeigt Anomalien, die sich in der Brechzahl des Materials in Abhangigkeit der
fiktiven Temperatur wiederspiegeln (Abb. 4.19). Die Ursache liegt in der unterschiedlichen
Vernetzung der SiO,-Tetraeder. Bei niedriger fiktiver Temperatur dominieren 5 bis 6 fach
Ringstrukturen im Glas, wihrend bei hoher 3 bis 4 fach Vernetzungen vorliegen. Durch den

verinderten Bindungswinkel liegt hier eine héhere Dichte vor [CHR03).
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Abb.: 4.19 Abhingigkeit der Dichte von Quarzglas von der thermischen Vorgeschichte [Sch88].

Das Volumenmaterial besitzt aufgrund der geringen Abkiihlgeschwindigkeit bei der
Herstellung eine niedrige fiktive Temperatur. Das Glas kann als eingefrorene Schmelze
betrachtet werden. Die lokale Energiedeposition durch einen fs-Laserpuls bewirkt ein

Aufheizen. Der schnelle Warmeabtransport legt eine hohe fiktive Temperatur innerhalb des

modifizierten Bereiches nahe. Demnach sind maximale Dichteinderungen Ap im Bereich

5x107 zu erwarten.
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Die Brechzahlabhingigkeit von der Materialdichte lisst sich ndherungsweise durch einen

A_p:K_ﬂ beschreiben. Die Konstante K betragt fir

yo) n

linearen Zusammenhang

verschiedene  Silikatgldser  3,2..3,5 [SpW66]. Somit liegen die zu erwartenden
Brechzahlinderungen im Quarzglas in Bereich von einigen 107 . Dieses deckt sich gut mit
den experimentellen Ergebnissen, sodass diese Dichteinderung, die ihre Ursache in der
Umordnung des SiO, Netzwerkes haben, als grundlegend fiir die Brechzahlinderung
anzusehen ist. Als Konsequenz sollte dieses Verhalten nur materialtypisch fiir die Klasse der
Silikatglaser sein. Zur Untersuchung der Wechselwirkung von verschiedenen Materialien
wurden Linienstrukturen mit verschiedenen Geschwindigkeits- und Energieparametern
erzeugt und beziiglich des Vorhandensein einer refraktiven Anderung und wellenleitender
Eigenschaften untersucht.

In der Tat wurde z.B. in Glasern der Phosphat- und Flourid-Phosphat-Gruppe optisch das
analoge Verhalten zum kristallinen Quarz festgestellt. In einigen Calkogenidglisern ist

wiederum eine positive Brechzahlinderung zu verzeichnen.

2) b)
100%
10 pm 10 pm
<> <> 0%

Abb. 4.20: Typische Nahfeldverteilung eines Wellenleiters in Quatzglas a) und Phosphatglas (Schott IOG
D b).

Weitere Untersuchungen in anderen kristallinen Materialien zeigten dimpfungsarme,
wellenleitende Strukturen neben Quarz auch im Silizium. Hiefur ist allerdings eine
Bearbeitungswellenlinge von 2,4 pm verwendet worden. Die Untersuchungen von
Linienstrukturen in kristallinem ALO;, KTP, CaCO; und LiF zeigten bei der Repetitionsrate
von 1 kHz, der Wellenlinge von 800 nm und praktikablen Geschwindigkeiten keine zur

Lichtfithrung geeignete Brechzahlinderung. Die erzielten reaktiven Anderungen waren an
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Energien oberhalb der Zerstorschwelle gebunden und somit durch das mechanische
Spannungsfeld verursacht. Uber das erzeugte Spannungsfeld ist zwar auch hier eine
Wellenleitung moglich. Allerdings sind aufgrund der Streuungen an den Mikrorissen nur
sehr hohe Dimpfungswerte zu erwarten. Diese erlauben keine direkten Anwendungen als
Wellenleiter. Eine homogene Modifikation konnte in CaF, beobachtet werden. Hierbei
wurde eine scheinbare Amorphisierung und eine Brechzahlabsenkung festgestellt. Die
modifizierte Phase tbt kein signifikantes Spannungsfeld auf das umliegende Material aus.

Aus den ermittelten Feldverteilungen der wellenleitenden Strukturen konnten zwei
grundlegende Typen von Modifikationen herausgestellt werden. Diese sind in den folgenden

Abbildungen dargestellt.

Bearbeitungsstrahl
a) 1'"'--.,‘ Brechzahlinderung b) I Fokushereich
im Fokusbereich

Substratmaterial

| / Brechzahl-
| \ / i3 inderung

Abb. 4.21: Modifikationen Typ I mit direkter Brechzahlerh6hung im konfokalen Bereich a) und
Modifika-tionen Typ II mit Brechzahlerh6hung in angrenzenden Bereichen b).

Die Modifikationen von Typ I zeichnen sich durch eine positive Brechzahlerh6hung direkt
im Fokusbereich aus, wihrend Modifikationen vom Typ II keine Lichtfihrung im
bestrahlten Bereich sondern seitlich davon aufweisen. Die Strukturen lassen sich durch eine

Expansion bzw. Kontraktion des Materials im konfokalen Bereich beschreiben.
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4.4. Einfluss der Repetitionsrate

Die folgenden Untersuchungen sollen den Einfluss der Repetitionsrate auf
Erzeugungsprozess der Brechzahlinderung kliren. Ausschlaggebend dafiir ist die
Beeinflussung der Wechselwirkung der Pulse mit dem Material durch die vorangegangen
Pulse, z.B. Uber die erzeugte Wirmemenge. Die typischen Diffusionszeiten fir die Wirme
aus den Fokuszonen liefert die Losung der Wirmeleitungsgleichung fiir eine punktférmige

Quelle zur Zeit t=0 im Punkt =0 :

2
T(r,t,Q) = p% -(477-D-t)7% -exp[—4‘rD't] [Biu96]
P

(Q-deponierte Wirmemenge, D-Diffusionskonstante, p-Dichte,

c,-spez. Wirmekapazitit bei konstanten Druck, r-Abstand, t-Zeit)

Die Temperaturabnahme in Punkt r=0 fiir typische Materialwerte von Silikatglisern ist in

der folgenden Abb. 4.22 dargestellt.
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Abb.4.22: Die Temperaturabnahme in Punkt r=0 fir typische Materialwerte von Silikatglisern in
Abhingigkeit der Zeit

Es ist ersichtlich, dass wihrend der Bestrahlungsdauer von 50fs natirlich kein
Wirmeabtransport statt findet. Bei einer Repetitionsrate von 1 kHz ist die Zeit zwischen den

Pulsen mit 1 ms grof3 genug zur Herstellung des thermischen Gleichgewichtes.
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Eine Akkumulation der Wirme ist nicht zu erwarten. Ginzlich andere Modifikationen sind
zu erwarten, wenn die Zeit zwischen zwei Laserpulsen in der GréBenordnung oder sogar
kleiner als die Diffusionszeit ist. Die Untersuchungen mit modifizierten Oszillatoren (Rep.
Rate 22 MHz, Plusenergie < 100 n]) zeigen Strukturen, die auf Akkumulation der
eingetragenen Warme beruhen und sich im wesentlichen rein thermisch beschreiben lassen.
Die Energie wird im Fokus deponiert und wirkt von dort als ndherungsweise punktférmige
Wirmequelle [sGM02]. Die bei diesen Systemen zur Verfiigung stehende Pulsenergie reicht
allerdings gerade aus, um die Modifikationen zu erzeugen. Die dazu notwendige
Fokussierung mit einer Numerischen Apertur von ~1 oder gréfler in Verbindung mit
Immersionsobjektiven limitiert jedoch die Anwendbarkeit. Vergleichende Untersuchungen
mit 200 kHz Systemen zeigen dagegen keine eindeutigen Akkumulationseffekte. Die
Veroffentlichungen [SFPO1], [MQI97] und [DMS96] lassen den Schluss zu, dass die erzeugten
Modifikationen im wesentlichen analoge FEigenschaften und Strukturen zu den mittels 1
kHz Lasersystemen hergestellten besitzen. Zur genaueren Untersuchung von Modifikationen
mit Akkumulationseffekten wurde das erstellte Faser CPA System benutzt. Bei einer
Repetitionsrate von 2 MHz stehen Pulsenergien (0,5 pJ) zur Verfiigung, die vergleichbar mit
dem kHz-System sind. Aufgrund der geringeren Bandbreite, der Laserwellenlinge von 1060
nm, der grofleren Pulsdauer und der erhéhten mittleren Leistung wurden zur Fokussierung
keine Mikroskopobjektive verwendet, sondern zu einer antireflexbeschichteten asphirischen
Linse (f = 8 mm, NA = 0,5) iibergegangen. Der Laserstrahl wurde 100 um unterhalb der
Probenoberfliche fokussiert. Die Wellenleiter wurden mit Geschwindigkeiten zwischen 1
und 100 mm/s geschrieben. Die max. Geschwindigkeit war dabei nur vom
Positionierungssystem begrenzt. Die zur Verfiigung stehende Pulsenergie von 500 n] war
jedoch nicht ausreichend, um Wellenleiter im Quarzglas zu erzeugen. Die Ursache hierfir
ist in der geringeren Photonenenergie und der lingeren Pulsdauer zu suchen. Daher wurde
fir diese Untersuchungen ein alkalifreies Borosilikatglas (Schott AF45) mit einer Bandkante
von 310 nm und demzufolge geringeren Schwellenergie verwendet. Die folgenden
Abbildungen zeigen punktuell bestrahlte Bereiche mit von rechts nach links ansteigender

Bestrahlungsdauer.
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Im gesamten Zeitbereich zeigen sich durch Wirmeakkumulation bedingte Strukturen. Bei
den unterschiedlichen Kontrastverfahren zeigen sich komplexe Strukturen mit Dimensionen
in Bereich von 10..50 pum. Die Geomettie ist somit nicht mehr durch den konfokalen
Bereich des Lasers bestimmt. Innerhalb der Struktur bilden sich unterschiedliche Bereiche
aus. Zum Grundmaterial hin ist sie scharf begrenzt. Weiterhin sind Spannungen und daraus
resultierende Spannungsdoppelbrechung vorhanden. Diese zeigt sich im Polarisations-
kontrast. Das Material ist im Modifikationsbereich, wie aus Symmetriegriinden erwartet,

einachsig doppelbrechend mit der Hauptachse in Strahlrichtung (Abb.4.23 c).

Abb.4.23: Mikroskopaufnahme von punktférmigen Modifikationen rechts Seitenansicht, links Aufsicht
a) Durchlicht, b) DIC' ¢) Polarisationskontrast

Die Entwicklung des Brechzahlprofils der Einzelpunkte ist in Abb. 4.24 dargestellt. Die
Messung erfolgte interferometrisch und zeigt die Phasenverschiebung des Objektes. Diese

entspricht dem horizontalen Brechzahlprofil integriert tiber die gesamte Struktur.

' _ differential inteference contrast
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Abb. 4.24: Die zeitliche Entwicklung der gesamten Phaseninderung (~Brechzahlprofil) von Modifikationen
mit unterschiedlichen Bestrahlungszeiten zwischen 2 und 50 ms. Rechts die Interferenzmikroskop-
aufnahme einer Modifikation mit Bestrahlungsdauer von 50 ms (reales und inverses Profil). Links

das Zeitverhalten im Querschnitt.

An der zeitlichen Entwicklung fillt zunichst das Ausbilden eine Brechzahlerh6hung im
Zentrum auf. Mit fortschreitender Bestrahlungszeit wird diese von einer dominierenden
Absenkung der Brechzahl umgeben. Der dulere Randbereich nimmt ebenfalls stetig in
seiner Grofle zu, zeigt aber in allen Fallen eine positive Brechzahlinderung. Die Integration
tber die gesamte Struktur ergibt Null Dies deutet darauf hin, das die
Brechzahlmodifikationen durch Dichteverschiebungen hervorgerufen werden.

Abb. 4.25 zeigt Querschnitte durch erzeugte Linienstrukturen. Mit der maximalen
Verfahrgeschwindigkeit von links beginnend wurde die Pulsenergie von Linie zu Line erhéht
und ab 400n] die Verfahrgeschwindigkeit reduziert (L1-3=100 mm/s, .4 = 50 mm/s, L5 =20
mm/s, .6 = 10 mm/s, .7 =5 mm/s, .8 = 2 mm/s, .9 =1 mm/s).
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mm/s

100
-

Abb. 4.20: Scitenansicht von Linienstrukturen (Lichtmikroskop)

Fur Pulsenergien unterhalb ~150 n] bei einer Schreibgeschwindigkeit von 100 mm/s tritt
bedingt durch die weiter verkiirzte Wechselwirkungszeit (in 1 ms wird 100 pm Wegstrecke
zurtickgelegt!) keine Wirmeakkumulation auf. Die erzeugten Strukturen sind vergleichbar
mit den Resultaten bei Verwendung des kHz Verstirkersystems. Oberhalb dieser Energie
kommt es zu einem sprunghaften Ubergang zu einen thermischen Regime. Die scharf
begrenzten Strukturen deuten auf ein Aufschmelzen beim Ubergang zu dem vom
thermischen Effekten dominierten Bereich hin. Dieses fithrt zu einem sprunghaften
Ansteigen der Absorption wegen der erthohten Anzahl freier Elektronen. Durch die héhere
Effizienz der Energiedeposition steigt der Wirmeeintrag und die StrukturgréBen. Der
angeregte Zentralbereich beginnt mit Ansteigen der Bestrahlungsdauer nur in Richtung des
Laserstrahles zu wachsen. Dieses deutet ebenfalls auf eine starke Absorption hin.

Der Zentralbereich gibt die Wirme an das umgebende Material ab. Es bildet sich auch hier
eine weitere Wirmeeinflusszone. Die scharfe Begrenzung und die diffusionsbedingte

Struktur lassen ebenfalls auf ein Aufschmelzen schlieB3en.
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Bei der Untersuchung des Brechzahlprofils der Linienstrukturen wurde festgestellt, dass sich
dieses grundlegend von den Punktstrukturen unterscheidet. Die Phaseninderung von Linien
und Punktstrukturen gleicher Pulsenergie sind in den folgenden Diagrammen

gegeniibergestellt.

Punktférmige Bestrahlung

Linienstruktur E

Phasenverschiebung tiber gesamtes Objekt

—T T T T T T T T T T T T —T T T T T T T T T T T
-24 -20 -16 -12 -8 -4 0 4 8 12 16 20 20 -16 -12 -8 4 0 4 8 12 16 20 24

s [um] x[pm]

Abb. 4.25: Die Phaseninderung von Punkt- und Linienstrukturen gleicher Energie zeigt unterschiedliche

Vorzeichen im Zentralen Bereich.

Die Linien kénnen nicht mehr niherungsweise als Addition der Einzelpunkte betrachtet
werden. Genaueren Aufschluss gibt das mittels RNF-Methode gemessene Brechzahlprofil der
Linie L6 in der folgenden Abbildung.
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Abb.4.26: Brechzahlprofil eines Wellenleiters geschrieben mit v=5 mm/s. Links die gesamte Struktur und
rechts Querschnitte durch das Zentrum. Die Brechzahl im Zentrum ist um An = 0,008 erhoht

und von einer Absenkung An = 0,004 umgebenen,. Der dufere Ring ist um An = 0,0015 erhoht.

Wie Abb. 4.26 zeigt, bildet sich zu Beginn eine Brechzahlerhéhung um den konfokalen
Bereich des Lasers (Bereich I). Dieser bleibt auch bei weiterer Bestrahlungsdauer erhalten.
Mit fortschreitender Bestrahlungszeit bildet sich der tropfenférmige Zentralteil II. Dieser
zeigt eine Brechzahlerh6hung von An~0,008. Der duBlere ringférmige Bereich III besitzt
ebenfalls eine Brechzahlerh6hung (An~0,0015). Die beiden Bereiche sind durch eine
Absenkung um An~0,004 unter die Substratbrechzahl voneinander getrennt. Die Integration
tber die gesamte Struktur liefert auch weiterhin Null. Die Ursache fir die Umkehr des

Brechzahlprofile ist daher im veridnderten thermischen Zeitablauf zu vermuten.

Eine mégliche Erklirung lautet wie folgt:

Im statischen Fall erfolgt die Abkthlung nach allen Seiten. Das vom Rand her erstarrende
Material friert dem komprimierten Zustand des Glases ein. Das kontaktierende Material

verringert anschlieBend die Dichte im noch flieBfahigem Zentralbereich.
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Im Fall von Linienstrukturen wird der zentrale Bereich durch die sich anschlieBende,
expandierende nichste Modifikationszone wieder komprimiert und kann somit von der
Abkuhlungsseite her ebenso im verdichteten Zustand erstarren.

Wie das Brechzahlprofil der Linienstrukturen erwarten ldsst, bilden diese einen optischen
Wellenleiter. Das Brechzahlprofil variiert stark mit der Schreibgeschwindigkeit und
Laserleistung. Im Bereich ohne thermische Akkumulation (Abb.4.22 1.1) zeigt sich ein, den
vorangegangenen Untersuchungen mit dem kHz-Lasersystem entsprechendes, Bild. Die
Wellenleiter zeigen nur eine geringe Brechzahlerh6hung und bilden einen schwach
fihrenden grundmodigen Wellenleiter (Abb. 4.27a ). Beim Aufakkumulieren der Warme
indert sich das Brechzahlprofil sprunghaft. Es bildet sich zunichst ein Wellenleiter mit
Dimensionen von wenigen Mikrometern aus, der nicht weiter anwichst. Die Struktur ist in
Abb. 4.26 (Bereich I) als einzelner Peak zu erkennen. Die Feldverteilung bei Einkopplung in
diesem Wellenleiter ist in Abb. 4.27 b) dargestellt. Die letztendlich ausgebildete Struktur
besteht noch zusitzlich aus der sich in Strahlrichtung ausbreitender Erhchung und der
durch die Absenkung separierte ringférmigen Brechzahlerh6hung. Die Feldverteilungen bei
Einkopplung in das Zentrum bzw. die Ringstruktur ist in der Abb. 4.27 c) bis f) dargestellt.
Wiahrend im sichtbaren Spektralbereich beide Bereiche von einander getrennt sind (Abb.
4.27 c) und e) ), iberlappen bei 1,5 pym Wellenlinge die evaneszenten Feldanteile. Es kommt
zu einer Konvertierung der Strahlung aus der Ringstruktur in den hoherbrechenden
Zentralbereich, dargestellt in Abb. 4.27 d) und f). Die Wellenleiter zeigen Dimpfungswerte
von 0,5 dB/cm im zentralen Bereich. (Berechnet aus Gesamtvetlusten einer 2 cm langen
Probe, gemessen bei A = 633 nm). Es kénnen somit verschiedenartige Wellenleiter generiert
werden. Die  unterschiedlichen  Bereichen bilden sowohl Mono- als auch

Multimodewellenleiter vom Sichtbaren bis zum Infraroten Spektralbereich.
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Abb.4.27: Nahfeldverteilungen von Wellenleitern erzeugt mit einer Rep. Rate von 2 MHz

Bei einer Variation der Repetitionsrate des Lasersystems von 100 kHz bis 8 MHz konnte die
thermischen Akkumulation mit den resultierender Strukturen ab einer Repetitionsrate von
500 kHz festgestellt werden. Der Ubergang erfolgt sprunghaft und bewirkt verinderte
Struktureigenschaften.  Die  Schwelle  ist  abhidngle  von  Pulsenergie  und

Schreibgeschwindigkeit.
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5. Anwendungsbeispiele

5.1. Dreidimensionale integriert optische Elemente

Fir die Herstellung von komplexen Bauelementen sind zunichst die notwendigen
Anforderungen an das Positioniersystem zu bestimmen. Dazu wurde als typisches Beispiel
die Transmission eines Y-Verzweigers mit einem Versatz am Ansatzpunkt simuliert. Mit
Hilfe der BPM lisst sich die Ausbreitung des Grundmode durch die Struktur berechnen. Fir
die Brechzahlverteilungen wurden typische Werte von An=0,003 und Ausdehnungen von 2x5
um® verwendet. Die Transmission durch die einzelnen Ausginge und das gesamte Element
sind in Abb. 5.1 dargestellt. Bei negativen Positionierfehler wirkt der Verzweigungsbereich
als Richtkoppler und zeigt dementsprechend eine stirke Abhingigkeit der Lichtverteilung als
dieses bei Uberschneidung der beiden Arme (pos. Fehler) der Fall ist. Fiir eine
Strahlaufteilung von 5015 % ist eine Genauigkeit von £1 pm nétig. Im Fall von £1 % schon
im Bereich von 100 nm. Diese kann ia. nur von Positioniersystemen mit direkter

Positionsmessung am Verfahrtisch erreicht werden.
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Abb.5.1: Simulation des Einflusses von Positionierungsfehlern am Beispiel eines Y-Verzweigers
(A=514nm, An=0,003)
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Weiter sind fiir kompakte Bauelemente die mdéglichen Biegeradien der Wellenleiter von
Bedeutung. Abbildung 5.2 zeigt die Transmission durch einen S-férmig gekrimmten
Wellenleiter in Abhingigkeit des Versatz von Ein- und Ausgang. Es ist moglich den
typischen Durchmessers einer Standartfaser von 125pm auf lem Linge ohne signifikante

Biegeverluste zu tberbriicken, wenn die Brechzahlinderung entsprechend hoch ist.

Simulation:
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Abb.5.3: Simulation und Messung der Biegeverluste des Einfusses von Positionierungsfehlern am
Beispiel eines Y-Verzweigers
Zur Demonstration wurde ein 3-dimensionaler symmetrischer 1 auf 3 Verzweiger hergestellt.
Die Ausgangsfeldverteilungen in Simulation und Experiment zeigt Abb. 5.4. Im Gegensatz
zu planaren Strukturen ist hier das Erreichen von ungeraden und hdéheren Symmetrien
problemlos méglich. Im Fall planarer Strukturen ist z.B. die Realisierung eines 1x3 oder 1x9
Verteilers schwierig, da zum FEinstellen des definierten Koppelverhiltnisses sehr hohe
Anforderungen an die Fertigungsgenauigkeit des Verzweigungspunktes gestellt werden.
Daher werden in der Regel symmetrische Y-Verzweiger kaskadiert. Fin weiteres Beispiel fur
das hohe Potential stellt der in Abb.5.5 dargestellte Umverteiler einer linearen Anordnung

von Wellenleitern in ein 3x3 Array dar.
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Symmetrischer Dreifachverteiler

Parameter:

Linge: 10 mm
Wellenlinge: 1.05 um
Teilungsverhhiltnis:

- Messung  32:33:35%
- Simulation 38 : 31 : 31 %

Abb.5.4: Prinzip des symmetrischen Dreifachverzweigers links und Feldverteilung an der

Ausgangsseite rechts.

Umverteiler von linearer Wellenleiteranordnung zu einem quadratischen Array

9 Einginge 85 um

40

50 um
0 0

3x3 Ausginge 50 um

Abb.5.5: Umverteiler einer linearen Wellenleiteranordnung zu einem Array. Links die Wellen-

leiteranordnung und rechts die Feldverteilung am Ausgang
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Nichtlineare Effekte dreidimensional gekoppelten Wellenleiterarrays sind ein Thema vieler
aktueller Untersuchungen [CLS03]. Die 3D-Kurzpulsstrukturierung bietet hier erstmals die
Moglichkeit,  flexibel —und  kostengiinstig ~ Wellenleiterarrays  fiir  grundlegende
Untersuchungen herzustellen. Es wurden bereits lineare Propagationseffekte untersucht. Die
gute Ubereinstimmung mit den Simulationen zeigt eine hohe Symmetrie und Konstanz der
Wellenleitergeometrie, sodass das Verfahren als dullerst praktikabel zur Herstellung von 3D-

Wellenleiterarrays betrachtet werden kann.

5.2. Aktive Wellenleiter

In aktiven Materialien, besonders Glisern, wird die Flexibilitit des Verfahrens bzgl.
verschiedener Materialien deutlich. Es werden stindig neue Gliser fir Laser und Verstirker-
Anwendungen hergestellt. Nicht in jedem Fall sind Wellenleiter tber Ionenaustausch
herstellbar. Zudem ist die Entwicklung eines praktikablen Diffusionsprozesses zur
Wellenleiterherstellung in einem neuen Glas zeit- und kostenaufwendig. Im Versuchsstadium
der Materialentwicklung steht oft nur wenig Material zur Verfiigung, sodass allein aus
diesem Grund umfangreiche Versuchsreihen nicht durchgefithrt werden koénnen. Mit
Ultrakurzpulsstrahlung konnen in kiirzester Zeit und mit minimalem Materialeinsatz
Wellenleiter fiir weitere Untersuchungen hergestellt werden. Die folgenden Beispiele zeigen
die Verstirkung eines Wellenleiters in neodymdotiertem Silikatglas. Dargestellt ist die
Verstirkung der Strahlung eines Nd:YAG Lasers tUber der kollinear eingekoppelten
Pumpleistung. Beides wurde am Ausgang des Welleneiters gemessen. Thermische Effekte

wurden tiber Choppen von Signal- und Pumplicht eleminiert.
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Abb. 5.6: Verstirkung eines Welleleiters in neodymdotiertem Silikatglas (Schott LG 680)

5.3. Tuning von Wellenleiterbauelementen (LiNbO;-MZI)

Bei der Herstellung von integriert optischen FElementen lassen sich die geforderten
Spezifikationen fertigungsbedingt oft nicht direkt erreichen. Ein Tunen der Bauelemente ist
daher notwendig. Ein solches Problem ist z.B. die Arbeitspunkteinstellung von integriert
optischen Mach-Zehnder-Modulatoren. Die Ausgangsintensitit im spannungslosen Zustand
variiert fertigungsbedingt. Je nach Anwendung ist aber eine bestimmte Ausgangsintensitit
gewtinscht. Eine Méglichkeit zur Optimierung des fertigen Elementes ist das Ablatieren der
Oberfliche mittels UV-Laser. Dieses ist allerdings kritisch, da der Wellenleiter nur
Dimensionen in Mikrometerbereich besitzt und das Maximum der Brechzahlerhéhung
ebenfalls an der Oberfliche lokalisiert ist. Mit Hilfe von Ultrakurzpulslaser ist es nun
moglich, das Brechzahlprofil von der Substratseite her zu beeinflussen. Der Einfluss von evt.
erzeugten Streuzentren kann durch gentigend Abstand zum gefithrten Licht minimiert
werden. Auch die Llage des Schwerpunktes der Feldverteilung wird bei diesem Verfahren im
Gegensatz zur Oberflichenablation kaum gedndert. Abb. 5.7 zeigt die Modulationskurve

eines LiNbO;-Modulators.
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Der Laserstrahl wurde ca. 20 Mikrometer unter den Wellenleiter fokussiert und in dessen

Richtung verfahren. Durch das induzierte Spannungsfeld dndert sich die Ausgangsphase

® um eine halbe Periode. Somit ist prinzipiell jede beliebige Ausgangsintensitit einstellbar.
Durch entsprechende Bestrahlung des zweiten Interferometerarmes konnte die Phasenlage

erfolgreich um @,=0,1n auf ®=0und damit maximale Intensitit im spannungslosen

Zustand geschoben werden.
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Abb.5.8: Tunen von konventionell hergestellten Bauelementes. a) das Prinzip b) Experiment und c) die

Anderung der Modulationscharakteristik und d) Anderung von Phasenlage und Modulationstiefe
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5.4. Wellenleitergenerierung mit Bifokaltechnik

Um auch praktisch einsetzbare Wellenleiter in Materialien vom Typ II herstellen zu kénnen,
wurde nach einer Moglichkeit gesucht die strukturbedingt ungtnstige Feldverteilung
anzupassen. Hine Méglichkeit wurde in der Uberlagerung der Spannungsfelder zweier
Linienstrukturen gefunden. Zur technischen Umsetzung wurde nach einem effizienten
Verfahren gesucht, zwei Linienstrukturen in exakt definiertem Abstand ohne eventuelle
Beeinflussung des Schreibprozesses der zweiten Linie durch die erste. Diese Voraussetzung
kann tber das gleichzeitige Schreiben beider Linien mit zwei Foki erfullt werden. Diese
lassen sich tiber Aufspaltung des Strahles in zwei Anteile unter einem Winkel erzeugen. Eine
einfache Moglichkeit wire das Verwenden einer Halbkeilplatte. Um mit einem 10x
Mikroskopobjektiv einen Abstand der Foki von 10um zu erhalten ist ein Winkel von 0,1°
nétig. Da dieses fertigungstechnisch problematisch ist, wurde ein spezielles Gitter fir diesen
Zweck hergestellt. Es handelt sich dabei um ein geidtztes Transmissionsgitter in Quarzglas.
Der optische Weglingenunterschied zwischen dem Griben und den Stegen entspricht der
Wellenlinge des Lasers. Dadurch tritt keine 0. Beugungsordnung auf (experimentell weniger
als 0,5% der 1. bzw. —1. Ordnung). Es entstehen zwei Beugungsordnungen gleicher Energie,
die Uber das Objektiv in die Probe fokussiert werden. Die Intensitit in den hoheren
Ordnungen ist praktisch zu gering (< 3% der 1. bzw. —1. Ordnung), um storenden weitere
Brechzahlmodifikationen zu bewirken. Mit dieser Technik lassen sich zwei parallele
Strukturen mit exakten Abstand erzeugen. Der Abstand ldsst sich tber Gitterperiode und

Brennweite einstellen. Das Prinzip und das verwendete Gitter ist in Abb. 5.9 dargestellt.

’ o

Gitter 1

Linse

1mm {
Abb. 5.9: Das Prinzip des Erzeugens von zwei Foki mit Hilfe eines Transmissionsgitters a) und die

Mikroskopaufnahme des Elementes mit Bereichen unterschiedlicher Perioden b).
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Durch die Uberlappung der Brechzahlfelder zwischen den Einzelstrukturen lassen sich
symmetrische Wellenleiter erzeugen und die Feldverteilungen an praktische Gegebenheiten

anpassen. Die Abb. 5.10 zeigt die Modifikation der Feldverteilung von Wellenleitern im

Phosphatglas (Schott IOG1) mit Hilfe dieser Technik.

100%

Abb. 5.10: Nahfeldverteilungen von hergestellten Wellenleitern in Phosphatglas Einfachfokus (links),
Doppelfokus 8 um Abstand (Mitte) und Doppelfokus 20 pm Abstand (rechts).

Die Nabhfeldverteilungen zeigen die Moglichkeit zur gezielten Variation der
Fiithrungseigenschaften. Durch Uberlagerung der Brechzahlerhéhungen beider Linien wird
ein konvertieren der Mode in die dufleren angrenzenden brechzahlerhohten Bereiche
vermieden. Die Zunahme des Abstandes vom Schwerpunktes der Feldverteilung zu den
Modifikationen bewirkt weiterhin eine Verringerung der Diampfung. Im kristallenem Quarz
konnten Dimpfungswerte von 1,2 dB/cm im Vergleich zu 5 dB/cm mit Einzelfokus erreicht
werden. Somit lassen sich anwendbare Wellenleiter in den beiden festgestellten

Modifikationstypen herstellen.
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Durch das Fokussieren von Ultrakurzpuls Laserstrahlung in transparente Materialien lassen
sich thermisch und zeitlich stabile Brechzahlmodifikationen erzeugen. Das Verfahren bietet
erstmals eine praktikable Moglichkeit zur  Generierung von  dreidimensionalen
Brechzahlstrukturen fir Anwendungen in der Integrierten Optik. In der vorliegenden Arbeit
wurden die Grundlagen der Erzeugung und die generierten Brechzahlmodifikationen selbst
untersucht. Zur Einordnung des grundlegenden Wechselwirkungsmechanismus wurden
verschiedene Materialklassen untersucht. Es konnten erstmals eindeutig zwei prinzipielle
Strukturtypen, die auf Expansion und Kontraktion des Materials im Bereich des Fokus
beruhen, identifiziert werden. Diese beiden Strukturtypen wurden an der Modellsubstanz
Quarz in kristalliner und amorpher Form detailliert untersucht. In beiden Materialien
konnten wellenleitende Strukturen erzeugt werden.

Im  kristallinen Quarz expandiert das modifizierte Volumen aufgrund einer
Phasenumwandlung und verbleibt anschlieend in einem expandierten Zustand. Es kommt
zu einer Deformation des umgebenden Materials mit einhergehender Brechzahlinderung.
Mittels transmissions-elektronenmikroskopischer Untersuchung wurde festgestellt, dass der
Kernbereich vollstindig amorphisiert wird. Er ist nicht homogen, was zu héheren Verlusten
bei der Wellenleitung fihrt. Das Material um den Kern des Wellenleiters behilt seine
kristalline Struktur und wird elastisch deformiert. Das Deformationsfeld wurde mittels
Rontgenbeugungsmethoden — quantitativ.  charakterisiert und unter Annahme der
Amorphisierung im Kernbereich durch die Laserbestrahlung simuliert. Die aus der
Deformation des Kristallgitters resultierende Brechzahlinderung kann die gemessenen
Wellenleitereigenschaften weitgehend erkliren. Der elastooptische Effekt ist hier der
dominierende Mechanismus. Die Polarisationsabhingigkeit der Wellenleitungseigenschaften
kann ebenfalls mit dem verwendeten Modell vorhergesagt werden.

In Quarzglas sowie Glisern auf Silikatbasis wird eine direkte Brechzahlerh6hung im Fokus
des Bearbeitungslasers erzeugt. Die hergestellten Wellenleiter zeigen eine Brechzahlerhéhung
von An=0.003 und besonders niedrige Dimpfungswerte von < 0,4 dB/cm. Eine thermische
Stabilitdt bis zu Temperaturen von ~500°C wurde ermittelt. Es konnte gezeigt werden, dass
Defekte und Farbzentren fiir den Mechanismus der Brechzahlinderung eine untergeordnete
Rolle spielen. Die Ursache ist daher in der Besonderheit, dass Silikatglidser eine
Dichtezunahme bei steigender Temperatur aufweisen, und dass dieser Zustand durch die

hohen Abkiihlraten eingefroren wird, zu suchen.
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Durch den Einsatz des erstellten Faser-CPA-System konnten erstmals Untersuchungen zum
Einfluss der Repetitionsrate bei gleichzeitig hoher Pulsenergien durchgefithrt werden. Es
wurde gezeigt, dass sich im Repetitionsratenbereich oberhalb von ca. 500 MHz ein neuer
Strukturbildungsmechanismus ~ auftritt. ~ Dieser  beruht  auf  Wirmeakkumulation
aufeinanderfolgender Pulse. Die komplexen Strukturen wurden charakterisiert und ihre
Entstehung erklart.

Zusitzlich zu den grundlegenden Untersuchung wurden fiir die Anwendung relevante
Aspekte und Anforderungen zum Lasersystem, Positionierungs- und
Charakterisierungstechnik untersucht. Mit dem realisierten Versuchsaufbau wurde an
anwendungsnahen Beispielen das Potential des Verfahrens dargestellt. Es sind aktive
Wellenleiterelemente und erstmals auch echte dreidimensionale Wellenleitersturen in
Gliasern demonstriert worden. Durch die entwickelte Bifokaltechnik lassen sich auch
Wellenleiter in Materialien ohne direkte Brechzahlerh6hung in Kernbereich erzeugen. Die
Auswirkungen des Spannungsfeldes dieser Strukturen wurde fir die Arbeitspunktkorrektur
von konventionell hergestellten Mach-Zehnder-Modulatoren angewandt. Der bisherige
Kritikpunkt der geringen Produktionseffizienz des seriellen Verfahrens konnte durch die
Demonstration von Schreibgeschwindigkeiten bis zu 6 Meter pro Minute entkriftet werden.
Mit dieser Technologie steht ein neues erginzendes Verfahren zur Wellenleiterherstellung
zur Verfugung. Die Moglichkeit, dreidimensionale Strukturen zu erzeugen und die hohe
Flexibilitit zeichnen diese Verfahren gegentiber der konventionellen Technologie aus. Auch
die Anwendung auf neue Materialklassen bietet im Vergleich zur Entwicklung eines
Ionenaustausch oder Implantationsprozesses einen extremen Zeitvorteil. Das Verfahren
befindet sich trotz des enormen Interesses der letzen Jahre noch in der Entwicklungsphase,
zahlreiche Details insbesondere zu den Reaktionen der verschiedenen Materialien sind noch
ungeklirt. Spezielle Modifikationen von Substratmaterialien, z.B. zu einer Maximierung der
zu erwartenden Brechzahlerh6hung, sind noch nicht vorgenommen wurden. Fin weiterer
besonders interessanter Aspekt ist die Erzeugung von Wellenleitern im Silizium und dem
hohen Potential fiir neue optoelektronische Elemente. Vor kommerziellen Anwendungen
sind aber noch Entwicklungen von kostengiinstigen und stabilen Ultrakurzpulslasersystemen

notwendig.
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