Kapitel 1

Einleitung

Das Einsatzspektrum von Lasern wurde im Lauf ihrer 50-jdhrigen Entwicklung immer weiter
ausgedehnt. 1960 wurde der Laser lediglich von einigen visiondren Wissenschaftlern als etwas
anderes gesehen als ein reines Laborgerit, das noch auf der Suche nach seiner Anwendung ist.
Heute haben Laserstrahlquellen neben den immer noch die Entwicklung dominierenden Laboran-
wendungen den Weg bis in die Werkhallen und selbst bis in die Haushalte gefunden. Diese rasante
Verbreitung und die scheinbar unbegrenzten Einsatzmdoglichkeiten von Laserlicht veranlassen
einige bedeutende Wissenschaftler unserer Zeit, das 21ste Jahrhundert als das ”Jahrhundert des
Lichtes” zu prognostizieren [1].

Trotz oder gerade wegen der rasanten Entwicklung der Technologie sind einige Herausforde-
rungen standiger Begleiter der Weiterentwicklung. So ist die Verbreitung von Lasern mit einer
fortschreitenden Leistungsskalierung der Strahlquellen verbunden. Zurzeit wird an der Realisie-
rung von Petawattlasern [2—4] gearbeitet und die erste Generation von Megajoulelasern befindet
sich bereits im Forschungsbetrieb [5-7]. Diese Spitzenleistungen und -energien werden an Grof3-
forschungseinrichtungen erreicht und fiir Grundlagenexperimente im Bereich der Kernforschung
verwendet. Aber auch im kommerziellen Bereich steigt die Leistung der Laserstrahlquellen, wobei
hier die Leistungssteigerung mit einer zunehmenden Kompaktifizierung und Vereinfachung des
internen Aufbaus der Laser einhergeht. Eine solche Entwicklung erfordert meist eine zunehmende
Strahlungsleistungsstabilitidt der optischen Komponenten, deren Komplexitidt ebenfalls weiter
zunimmt. Somit stellt die Entwicklung von leistungsstabilen Optiken eine Grundlage fiir eine
weitere Leistungsskalierung dar. Die Herstellung derartiger Komponenten ist zurzeit wohl der
malgebliche limitierende Faktor fiir die Weiterentwicklung von Hochleistungslasern in vielen
Bereichen. Dabei ist die Problematik seit den 1960er Jahren bekannt, und es wird intensiv auf
dem Gebiet geforscht [8]. Allein die Komplexitit des laserinduzierten Zerstdrprozesses ist so
grof}, dass zurzeit eine geschlossene Theorie nicht verfiigbar ist. Das Problem der laserindu-

zierten Zerstorung hat einen im hohen Malle heterogenen Charakter. Anders ausgedriickt, die
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2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

laserinduzierte Zerstorung ist nicht ein einzelner Prozess mit unterschiedlichen Ausprigungen.
Vielmehr handelt es sich um unterschiedliche Prozesse, die zur Zerstérung fiithren. In der Praxis
bedingen die unterschiedlichen Mechanismen einander, und es ist schwer, teilweise unmoglich,
die Mechanismen von einander zu trennen. In der Regel wird der Mechanismus die Zerstorung
hervorrufen, der den geringsten Energieaufwand erfordert. Die Beachtung dieser einfachen Regel
erleichtert in der Praxis die Suche nach der Ursache der Zerstorung, die wiederum essentiell
fiir das Verstindnis der Zerstormechanismen ist. Diese Vorstellung bildet dann wiederum die
Grundlage fiir die Optimierung der Optiken.

Eine theoretische Beschreibung, die alle denkbaren Zerstorprozesse beinhaltet, erscheint derzeit
unrealistisch. Deshalb werden die einzelnen Vorginge, die zur Zerstorung fithren konnen, in
der Regel isoliert voneinander betrachtet und klassifiziert. Das Hauptunterscheidungsmerkmal
bei laserinduzierten Zerstorungen ist das Zerstorkriterium, bei dessen erreichen, die irreversible
Modifikation des Festkorpers erfolgt. Allgemein wird zwischen elektronischer und thermischer
Zerstorung unterschieden. Auflerdem sind noch photochemische Zerstorprozesse bekannt, bei
denen eine strahlungsdosisabhingige Modifikation zu beobachten ist. Beim elektronischen Pro-
zess wird die Zerstorung mit dem Erreichen einer kritischen Elektronendichte im Leitungsband
in Verbindung gebracht. Bei der thermischen Zerstorung ist der Prozess temperaturinduziert, und
es kann eine kritische Temperatur definiert werden. Ein wesentliches Unterscheidungsmerkmal
zwischen den thermischen und den elektronischen Prozessen ist die Wechselwirkungszeit. Die
Zeitskala der elektronischen Anregung liegt im Femtosekundenbereich, wihrend die phononische
Wechselwirkung einige 10 ps erfordert. Daraus folgt, dass die Anwendung von ultrakurzen
Laserpulsen die Untersuchung von rein elektronischen Prozessen ermoglicht. Dies beschrinkt
sich nicht auf die Untersuchung von laserinduzierten Zerstdrungen. In der Laseranwendung
wird diese Eigenschaft ultrakurzer Laserpulse ausgenutzt, um nichtthermische Materialmodifi-
kationen hervorzurufen. Fiir die Untersuchung der laserinduzierten Zerstorung bietet die kurze
Wechselwirkungszeit die Moglichkeit, die elektronische Zerstorung weitgehend isoliert von
thermischen Prozessen zu untersuchen. Nicht zuletzt aus diesem Grunde kann in der vorliegenden
Arbeit auf eine weitgehend anerkannte Theorie zuriickgegriffen werden. Diese Theorie wurde in
den vergangenen Jahren genutzt, um die Zerstorschwelle und andere nichtlineare Effekte, wie
Filamentation oder Selbstfokussierung, zu modulieren. In der Regel wurden die Berechnungen
fiir einzelne Materialien, wie Quarz oder Wasser, bei Wellenlingen um 800 nm durchgefiihrt.
Die dabei erzielten Ergebnisse zeigten, dass auf Grundlage der Berechnungen eine Vielzahl von
Effekten sowohl qualitativ als auch quantitativ vorhergesagt bzw. bestitigt werden konnen.

Im theoretischen Teil der vorliegenden Arbeit wird zwei unterschiedlichen Aspekten nach-

gegangen. Im Mittelpunkt dieser Untersuchung steht die Frage nach den Abhingigkeiten des
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Zerstorverhaltens von Materialeigenschaften und Laserparametern. Fiir die bindren Oxide wurden
bereits einige Skalierungen, wie die Pulsdauerabhidngigkeit und die Materialabhingigkeit, in
vorangegangenen Arbeiten thematisiert [9-11]. Die theoretischen Abschédtzungen der vorliegen-
den Arbeit konzentrieren sich auf die Wellenldngenabhingigkeit und die Materialabhingigkeit
von terndren Mischoxiden. Ein besonderes Augenmerk liegt hierbei auf dem Quantencharakter
des Anregungsprozesses. Aber auch die elektronischen Eigenschaften der Mischungen werden
detailliert untersucht. Der zweite Aspekt betrifft die Modellierung selbst. Hier wird am Beispiel
der Wellenlidngenabhingigkeit des Zerstorprozesses untersucht, welchen Einfluss die Wahl eines
konkreten Anregungsmodells auf das berechnete Verhalten hat.

Der experimentelle Teil der Arbeit beschiftigt sich zum einem mit dem Beschichtungsprozess
und den Messmethoden. Da die ternidren Oxide im Bereich der Optik erst seit wenigen Jahren
in der notigen Qualitit verfiigbar sind, sind auch die meisten Materialeigenschaften bislang
wenig untersucht. Somit ist ein wesentlicher Aspekt die experimentelle Ermittlung der notigen
Materialkonstanten.

Zum anderen werden Untersuchungen zur Wechselwirkung von ultrakurzen Laserpulsen mit
der Materie dargestellt. Schwerpunkt dieser Untersuchungen ist wiederum die laserinduzierte
Zerstorschwelle (LIDT - Laser Induced Damage Threshold). Die Komplexitit der untersuchten
Proben wird im Verlauf der Arbeit immer weiter erhoht. Zu Beginn wird Quarz als Bulkmaterial
analysiert. Hierbei stehen neben der sehr gut bekannten Zerstorschwelle vor allem Selbstfokussie-
rungseffekte im Zentrum des Interesses. Unter anderem soll der Substrateinfluss auf transparente
oder teiltransparente Optiken, wie z.B. Einzelschichten, abgeschitzt werden. Einzelschichten
eignen sich besonders zur Untersuchung von grundlegenden Materialeigenschaften. Somit werden
diese fiir die experimentelle Uberpriifung der im Theoriekapitel gewonnenen Abhingigkeiten
herangezogen. Zur Untersuchung der LIDT-Wellenlidngenabhidngigkeit wurden Messungen unter
Verwendung eines optisch parametrischen Verstidrkers durchgefiihrt. Die Materialabhingigkeit
von terndren Mischungen wird an Probensitzen von TixSij_xO>-Einzelschichten diskutiert.
Zudem werden aus den Messungen die materialintrinsischen Zerstorschwellen der Mischungen
gewonnen, die auf komplexe Systeme iibertragen werden.

Bei den dielektrischen Interferenzschichtsystemen stehen die einfacheren Zweischichtantireflex-
beschichtungen am Beginn der Ausfiihrungen. Fiir die reflektierenden Komponenten werden
zunichst einige empirische Ansitze verfolgt. Dann werden die Messergebnisse mit den Ab-
schitzungen aus dem LIDT-Kreis verglichen, der im Rahmen der Arbeit entwickelt wurde.
Abschliefend werden optimierte Designs diskutiert und deren experimentelle Umsetzung mit den

theoretischen Abschitzungen verglichen.
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Kapitel 2

Eigenschaften von biniren oxidischen

Materialien

Im Mittelpunkt der Betrachtungen dieses Kapitels steht zunédchst das Zerstorverhalten von bindren
Oxiden unter Einwirkung von UKP-Laserstrahlung. Die Ultrakurzpulszerstormechanismen von
bindren oxidischen Beschichtungen sind seit etwa 15 Jahren Gegenstand intensiver Forschung.
Im Vergleich dazu sind die Zerstdrungen, die im Wesentlichen durch thermische Prozesse
hervorgerufen werden, schon wenige Jahre nach der Erfindung des Lasers zum Gegenstand der
Forschung avanciert und bilden bis heute den Schwerpunkt der Beitrdge bei Fachtagungen [8].
Deshalb ist es sinnvoll, stellenweise Vergleiche zum Zerstorverhalten im Bereich lingerer Pulse
heranzuziehen. Derzeit wird fiir Pulsdauern iiber einigen zehn ps von einem zunehmenden
thermischen Einfluss auf den Zerstorprozess ausgegangen, sodass in diesem Pulsdauerbereich
auch die Grenze zwischen dem UKP-Bereich und dem Kurzpulsbereich gezogen wird.

Im Folgenden werden die Skalierungsgesetze der UKP-Zerstérung fiir bindre Oxides kurz
ausgefiihrt. Insbesondere die Abhingigkeit vom Material, der Pulsdauer und der Feldstirke bilden
die Schwerpunkte der Betrachtung.

Im Bereich der Kurzpulsanwendungen wurden entsprechende Skalierungen und Einstufungen
in der Regel auf der Basis von rein empirischen Daten durchgefiihrt [12]. Die Klassifizierung
der Materialien hingt hier in starkem MaBe vom Beschichtungsprozess und den verwendeten
Beschichtungsparametern sowie von der Probenpriparation ab [13-15]. Die Materialabhin-
gigkeit kann somit lediglich als ein Richtwert gesehen werden und kann keinerlei Anspruch
auf Allgemeingiiltigkeit erheben. Trotzdem zeigt sich bei diesen grundlegenden Untersuchun-
gen, dass Materialien, die einen geringeren Brechwert und damit in der Regel eine groBere

Materialabsorptionskante aufweisen, hohere Zerstorschwellen! ermdoglichen konnen als Hoch-

'Definition der Zerstorschwelle im Abschnitt4.2.1
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brechwertmaterialien. Ahnlich umstritten wie die Materialabhiingigkeit ist auch der Einfluss der
Pulsdauer Tpyjs auf die LIDT. Im Allgemeinen wird eine Ty, -Abhingigkeit prognostiziert, mit
0,25 <k < 1[16-19]. Lediglich fiir amorphe Quarzsubstrate ist eine /Tpys-Abhidngigkeit nahezu
unumstritten.

Fast vollstindig ungeklirt erscheint die Frage der Pulszahlabhingigkeit. In den meisten Fillen
kommt es mit steigender Pulszahl zu einem Absinken der Zerstorschwelle, aber es sind auch
Fille bekannt, bei denen die Laserstrahlung eine Konditionierung der Proben bewirkt und zu
einer Erhohung der Schwelle gefiihrt hat [20]. So werden beispielsweise Substrate, die fiir
Optiken in Megajoule-Lasern eingesetzt werden, oftmals zunichst mit einer definierten Fluenz
konditioniert, bevor diese beschichtet werden [21]. Einzig die Abhingigkeit der LIDT von der
Feldstidrkeverteilung im Schichtsystem wurde in der Vergangenheit immer wieder genutzt, um
feldstiarkeoptimierte, laserstrahlungsresistentere Designs und Komponenten herzustellen. Hierbei
wurden Designs gewihlt, die die Feldstidrke in den Bereichen des Schichtwechsels minimieren, da
in diesen Abschnitten herstellungsbedingt von einer erhthten Konzentration von absorbierenden
Partikeln auszugehen ist [22-26]. Allgemein ist festzuhalten, dass Skalierungen der LIDT in
Bezug auf die Material- und Pulsdauerabhingigkeit, sowie auf das Mehrpulsverhalten sehr
problematisch sind und allenfalls einen Abschétzung fiir die zu erwartende LIDT geben konnen.
Fiir die Anwendung folgt daraus, dass die Messung der Laserstrahlungsresistenz an gleichen
Proben und unter gleichen Bedingungen erfolgen muss, wie die Optik, die in der Praxis eingesetzt
wird. Eine solche Forderung ist praktisch nicht umzusetzen, da einerseits keine hundertprozentig
gleichen Optiken existieren und andererseits der Aufwand fiir die Qualifizierung zu hoch wire.
Fiir die Messung der LIDT bleibt somit eine nicht zu vernachldssigende Unsicherheit, die oftmals
grofer einzuschitzen ist als der eigentliche Messfehler. In der standardisierten Messvorschrift
(ISO11254 [27-29]) wurden die umfassenden Erfahrungen aus den Kurzpulszerstorschwel-
lenmessungen beriicksichtigt und somit durch eine optimierte Wahl der Messparameter eine
Minimierung der statistischen Unsicherheit errreicht.

Im Folgenden werden die dargestellten Abhédngigkeiten fiir UKP-Optiken thematisiert. Dabei
werden sehr deutliche Unterschiede zu den Aussagen, die fiir lingere Pulse gelten, aufgezeigt.
Die GesetzmiBigkeiten der Zerstorung fiir Materialien unter Einwirkung von UKP-Strahlung
werden in den nachfolgenden Kapiteln genutzt, um weitere Abhédngigkeiten zu diskutieren. Die
Anwendung der Messvorschrift ISO11254 stellt fiir Ergebnisse im UKP-Bereich jedoch keine
Einschrinkung dar [30]. Vielmehr zeigen die Experimente, dass die Messung nach ISO11254 im

UKP-Bereich einen signifikant kleinen Fehler aufweist.
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6 KAPITEL 2. BINARE OXIDE

2.1 Abhingigkeit der Zerstorschwellen von der Materialab-

sorptionskante

Eine der am héufigsten diskutierten Fragestellungen in Bezug auf die LIDT ist die Abhingig-
keit vom Material. Fiir den Bereich der ultrakurzen Pulse zeigten insbesondere Arbeiten von der
University of New Mexico (UNM) [10,11,31-33], dass eine streng deterministische Abhingigkeit
zwischen Materialbandkante und LIDT besteht. Diese GesetzmiBigkeit wurde aus Messungen der
Einzelpulszerstorschwelle abgeleitet. Zudem konnte eine Pulsdauerabhingigkeit mit T(P)’fls fiir die
verschiedenen bindren Oxide gezeigt werden. In Abbildung 2.1 sind die Messergebnisse in Ab-

héingigkeit von der Pulsdauer dargestellt.
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Abbildung 2.1: Einzelpulszerstorschwelle von TiO,, Ta;Os, HfO,, Al,O3 und SiO; als Funktion der Puls-
dauer [31,32]

Starke [30] fiihrte Zerstorschwellenexperimente an hochreflektierenden Beschichtungen durch, in
denen gezeigt wurde, dass die Aussagen fiir Einzelschussmessungen weitestgehend auf die Mehr-
pulszerstorschwellenmessung iibertragbar sind. Im Rahmen dieser Arbeit wird zudem gezeigt,
dass die gleichen Materialien aus unterschiedlichen Beschichtungsprozessen unterschiedliche
Zerstorschwellen aufweisen konnen, was keinen Widerspruch zu den zuvor getroffenen Aussagen

darstellt?.

2 Die Korrelation zur Absorptionskante der untersuchten Materialien wird hier nicht hergestellt.
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2.2. MEHRPULSVERHALTEN VON OXIDEN 7

Mero  formulierte ~ den  Zusammenhang  zwischen  Zerstorschwelle  H,  Eggp-

Materialabsorptionskante und der Pulsdauer Tpyjs zu einer allgemeingiiltigen GesetzmaBigkeit [34]
H =~ (a+b*Egqp) Tpys (2.1)

mit a=—0,016J/ (cmzsz); b=0,074J/ (cmzersK); Kk =0,3. Dieses Skalierungsgesetz be-
schreibt in einfacher Weise das ZerstOorverhalten von dielektrischen, diinnen Schichten. Sie er-
moglicht eine zuverldssige Skalierung der LIDT in Bezug auf die Pulsdauer sowie das Material

und ist damit der elementare Ausdruck des Zerstorverhaltens im UKP-Bereich.

2.2 Mehrpulsverhalten von Oxiden

Fiir Laserkomponenten ist die Lebensdauer ein entscheidender Parameter fiir die Einsatzfahigkeit
der Optik. Aus messtechnischer Sicht kommt damit der Lebensdauerbestimmung eine zentrale
Bedeutung zu. Da die Messzeit begrenzt ist, besteht die Herausforderung darin, ein geeignetes Ex-
trapolationsverfahren zu entwickeln. ISO11254 empfiehlt, das Multipulszerstorverhalten aus der
Auftragung der LIDT {iiber der Pulszahl N mit einer empirisch entwickelten Extrapolationsformel
anzupassen [28]. Aus dieser Formel konnen die Einzelpulszerstdrschwelle Hy, 1on1, sowie die Zer-
storschwelle fiir unendlich viele Pulse Hy, o, ermittelt werden. Ap ist hier ein charakteristischer
Parameter, der durch den Schnittpunkt der Tangente in Punkt (1, Hy, 1) mit dem konstanten Niveau

fiir Hy o gegeben ist.
ch,lonl - ch,oo

1— ﬁlOglo (N)

Die hier vorgestellten experimentellen Ergebnisse orientieren sich in starkem Maf3e an praxisrele-

(2.2)

vanten Erfordernissen. Zur Beschreibung des Mehrpulsverhaltens der LIDT wird hauptséichlich
das in ISO11254 vorgeschlagene Extrapolationsverfahren verwendet. Der wesentliche Nachteil
dieses Verfahrens ist, dass es keine Aussagen zur Natur des Zerstorprozesses gestattet. Hier bieten
vor allem die Uberlegungen, die an der University of New Mexiko in der Arbeitsgruppe von W.

Rudolph angestellt wurden, eine detailliertere Modellvorstellung an.

Das Verstdndnis des Mehrpulsverhaltens der LIDT, welches sich in der charakteristischen Zer-
storkurve widerspiegelt, beruht nach Mero [34] auf der Annahme, dass in Folge der intensiven
Laserstrahlung Zwischenzustidnde im verbotenen Bereich zwischen den erlaubten Zustinden exi-
stieren bzw. durch die Bestrahlung gebildet werden. Diese konnten zum Teil exzitonischen Cha-
rakter haben und werden, wenn sie durch die Strahlung gebildet werden, als ”Self Trapped Ex-
citons” bezeichnet [35]. Da die Zustinde in der elektronischen Struktur exakt lokalisiert sind, ist

die Wahrscheinlichkeit fiir eine direkte Anregung aus den gebundenen Zustinden verschwindend
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8 KAPITEL 2. BINARE OXIDE
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Abbildung 2.2: Energieniveau- und Elektro-  Abbildung 2.3: Mehrpulsverhalten der LIDT am
neniibergangsschema  nach Beispiel von Tantaloxid [34].
Mero [34].

klein [36]. Vielmehr werden diese Zwischenzustinde durch Relaxationsprozesse aus den freien
Zustinden aufgefiillt. Diese Zwischenzustinde wirken als Elektronenspeicher. Die Elektronenle-
bensdauern in den relevanten Zwischenzustinden sind sehr grof3 im Vergleich zur Zeit zwischen
den Laserpulsen, die aus der Pulsfolgefrequenz resultiert. Die Elektronen aus diesen Zustédnden
konnen nun leichter wieder in die freien Zustidnde angeregt werden, da die zu iiberwindende effek-
tive Potentialbarriere kleiner ist als die, die notig ist, um ein Elektron direkt aus den gebundenen
Zustinden zu ionisieren.

Konkret basiert das Modell, das fiir Tantaloxid entwickelt wurde, auf dem Schema in
Abbildung 2.2.

Fiir die Abhéngigkeit der LIDT von der Pulsanzahl gibt Mero eine Ndherungsformel an. Der aus
dieser Ndherungsformel resultierende Kurvenverlauf wird wesentlich durch das Verhiltnis der Zei-
ten in TTL—SB fiir die Relaxation aus den freien Zustinden und den tiefen Niveaus sowie durch die

entsprechenden Zustandsdichten in den zugeordneten Niveaus (N g, Ng) bestimmt.

N-1
. . . . TLB NLB
in (N) = Hyy oo + Hypy 1001 — Hip oo (1 - ——> (2.3)

Aus dieser Betrachtung folgt eine Beziehung, die ebenfalls einfach handhabbar ist>.
Abbildung 2.3 zeigt am Beispiel von Tantaloxid, dass das Modell das Mehrpulsverhalten von bi-

niren Oxiden hervorragend beschreibt*. Besonders bemerkenswert ist hier der Umstand, dass die

3 Zur Vereinfachung wurden in dem Ausdruck die Bezeichnungen aus der ISO11254 verwendet.
4 Diese Messung wurde von der Universitit von New Mexiko zur Verfiigung gestellt.
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2.3. BEZIEHUNG ZWISCHEN ZERSTORSCHWELLE UND FELDSTARKE 9

Zerstorschwelle bei bindren Oxiden auf 67,5 % der Einzelschusszerstorschwelle absinkt. Lief3e
sich ein solches festes Verhiltnis von 1 als allgemeine GesetzmiBigkeit auf alle oxidischen
Materialien iibertragen, so konnten alle Aussagen, die fiir die Einzelpulszerstorschwelle erarbeitet
wurden, auf die Mehrpulszerstorschwelle angewendet werden. Ob diese GesetzméBigkeit auf alle
Oxide, insbesondere auf die Mischungen, anwendbar ist, wurde ebenfalls iiberpriift und wird im
Abschnitt 6.4 dargestellt. Die anschlieBende Diskussion der Feldstirkeabhédngigkeit der LIDT wird
anhand der Mehrpulszerstorschwelle gefiihrt. Die Wahl der Mehrpulszerstorschwelle folgt prak-
tischen Erwidgungen, da die Mehrpulszerstorschwelle die Messgrofe ist, die fiir die Optimierung

von Schichtsystemen Anwendung findet (sieche Kapitel 7).

2.3 Beziehung zwischen Zerstorschwelle und Feldstiarke

Die Abhingigkeit der Zerstorschwelle von der Feldstérke hat fiir dielektrische Wechselschichten
eine dhnliche Bedeutung wie die stofflichen Abhéngigkeiten. Fiir die Betrachtung von komplexen
Beschichtungen ist die Bewertung der internen Feldstirke von entscheidender Bedeutung. Die
hier vorgestellten Analysen werden an den Ergebnissen der LIDT-Untersuchungen von Starke
durchgefiihrt. Der von Starke verwendete Probensatz bildete die Basis der Untersuchung zur
Feldstirkeabhédngigkeit [30].

Der Probensatz basiert auf Wechselschichtsystemen aus Titanoxid (H) und Siliziumoxid (L), der
mittels der IBS-Technologie hergestellt wurde. In dem Probensatz wird die interne Feldstirke
durch die Variation der Dicke der beiden oberflachennéchsten Schichten erreicht. Tabelle 2.1 zeigt
die Schichtstruktur des Probensatzes auf.

Allen Beschichtungen ist gemein, dass die maximale Feldstirke in der zweiten Schicht, also in
einer Siliziumoxidschicht, erreicht wird”. Diese Wahl des Designs entspringt anwendungsbezoge-
nen Kriterien, da aufgrund der groBeren Materialzerstorschwelle des Siliziumoxids eine hohere
Zerstorschwelle errreicht werden sollte als bei einer Lokalisierung der Feldstéirkeiiberhohung
in der Titanoxidschicht. Fiir die Untersuchung der Feldstirkeabhingigkeit folgt aus dieser
Anordnung die Schwierigkeit, den schwichsten Teil der Beschichtung zu bestimmen. Da die
Materialzerstorschwelle des Titanoxids jedoch um fast eine Gro3enordnung geringer ist als die des
Siliziumoxides, ist zu erwarten, dass trotz der hoheren Feldstdrke im Siliziumoxid die Zerstérung

im Titanoxid erfolgt.

Einen Hinweis auf ein solches Verhalten kann aus der Morphologie der Zerstorung abgeleitet

werden. Zu diesem Zweck wurden an den Proben unterschiedliche hochauflésende Mikroskop-

5 Bei Probe 7 entfillt die letzte hochbrechende Schicht. Diese wird als Nullschichtdicke betrachtet.
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Parameter der Proben der Testreihe zur Untersuchung der LIDT- Feldstiirkeabhiingigkeit

in Schichtsystemen

1L 1,69L 1,845L 2L 0,775H 0,59H OH
35 1 1 1 1 1 1 L 1
’ |
A A ESiOZ
_ 310_ v ET\OZ 7
0, A 1 | Nr.| Schicht- Max. | 50% - LIDT | Norm.
o A
S L0 - R ] folge Feldstirke | 30.000onl | LIDT
o
. sl . 1 (HL)®*H im TiO,
N o] I ]
S ol B v A plus [%] [W] [cW]
12 | = v o
05 (HUPHXLH | (HL® H 2L XH | 4 1 ILH 42,45 0,444 0,444
0o T 1 2 1.69L H 61,26 0,302 0,435
7 % 3 1.845L H 134,08 0,186 0,587
05 % ¢§ 7
- §§ % 4 2LH 235,40 0,094 0,524
£ A N\
S o4 §§ - g§§ 5 | 2L0.775H | 141,25 0,152 0,547
|- N\ |
s 03 §§ §§ §§§ 6 | 2L0.SOH | 89,24 0204 | 0428
£ PN EN 2 I\ |
3 §§ §§ g §§f 7 | 2LOH 42,40 0452 | 0451
TN EN B E g B B\
NE NE N2 NS NSNS\
Abbildung 2.4: Feldstirke (oben), 50%- Tabelle 2.1: Schichtsystem und interne Feldstirke
LIDT (unten) und LIDT

untersuchungen durchgefiihrt. Fiir die Untersuchungen wurde neben dem Nomarskimikroskop ein
Laser-Scan-Mikroskop eingesetzt®’. Dieses konfokale Mikroskop weist bei einer Testwellenlinge
von 488nm neben einer lateralen Auflosung im Bereich von 200 nm eine Tiefenauflosung von
300 nm auf. Damit ist es moglich, dreidimensionale Abbildungen der Struktur der Zerstorung zu
erstellen.

Abbildung 2.5 zeigt zunichst die Zerstorung an einem konventionellen QWoT-Schichtsystem.
Das gauBformige Strahlprofil fiihrt zu einer streng deterministischen Abtragung der Schichten
entsprechend der Faltung des rdumlichen Strahlprofils und der Feldstirkeverteilung im Stack. Die

Morphologie zeigt somit einen Krater. Der Radius der Zerstrung nimmt von der Oberflidche bis

6 Die Untersuchungen zur Morphologie wurden in Kooperation mit der Hochschule fiir Angewandte Wissenschaft

und Kunst Hildesheim, Holzminden, Géttingen, Germany (HAWK) durchgefiihrt.
7 Zudem wurden auch Rasterelektronen- und Atomkraftmikroskopbilder aufgenommen. Es zeigte sich aber, dass

das Laser-Scan-Mikroskop aufgrund seiner dreidimensionalen Bilderstellung diese speziellen Morphologien am be-

sten darstellt. Deshalb wird hier auf die REM- und AFM-Aufnahmen nicht explizit eingegangen.
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128um x 128pm
(a) Nomarski-Aufnahme (b) dreidimensionale Darstel-  (c) dreidimensionale Darstellung
lung mit eingebrachter Farbebene
2um HR-Schicht

Substrat

(d) Schnittdarstellung

Abbildung 2.5: LSM-Bild einer typischen Morphologie bei einer UKP-Zerstorung in einem
QWoT-Stack: Design (HL)®HLH Messbereich 125 umx 125um

zum Substrat kontinuierlich ab. Am Substrat selbst hat offenbar nur eine geringfiigige Ablation
stattgefunden. Die hier beobachtete Morphologie entspricht also den Erwartungen.

Der deutlichste Unterschied zum QWoT-Stack ist beim Design 4 zu erwarten, bei dem die maxi-
male Feldstidrke der Vergleichsproben auftritt. Deren Morphologie ist in Abbildung 2.6 dargestellt.
Hier zeigen die Mikroskopbilder der Morphologie, dass in den substratnahen Schichten eine
vergleichbare Struktur entsteht wie beim QWoT-Stack. Die oberflichennahen Schichten wurden
jedoch deutlich grofflichiger ablatiert, allerdings ist die Auflosung der Aufnahmen nicht hoch
genug, um die entsprechende Schicht zweifelsfrei zu bestimmen. Die ersten drei Schichten,
in denen die Feldstirke ihr Maximum erreicht, haben eine Gesamtdicke von 426 nm. Damit
scheint das Plateau der Zerstorung iiber der vierten Schicht (SiO,) aufzutreten. Die Ursache
fiir die veridnderte Morphologie ist wiederum in der Faltung des gauB3férmigen Strahlprofils mit
der internen Feldstirkeverteilung und damit in der internen Zerstdrschwelle zu sehen. Bei einer
Fluenz, die deutlich iiber der Zerstorschwelle der Probe liegt, ergibt sich aus dieser Faltung
in den Schichten, in denen die Feldstirkeiiberhohung auftritt, eine deutlich gréere Flache, in
der die interne Zerstorschwelle uberschritten wird, als in den darunter befindlichen Schichten.
Damit sollte die Morphologie beim feldstdrkeiiberhohten Design zu einer deutlich gréBeren
Ablationsfldche fiihren.

Die Morphologie der Zerstorung legt also die Vermutung nahe, dass die schwiichsten Bereiche in

den TiO,-Schichten lokalisiert sind. Eine finale Kldrung dieser Frage kann durch die Abschitzung

Dieses Werk ist copyrightgeschiitzt und darf in keiner Form vervielfaltigt werden noch an Dritte weitergegeben werden.
Es gilt nur fur den persénlichen Gebrauch.
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(a) Nomarski-Aufnahme (b) dreidimensionale Darstel-  (c¢) dreidimensionale Darstel-
lung lung mit eingebrachter Farb-
ebene

P i
T

—— ~ T HR-Schicht
Substrat

Sect. 238

(d) Schnittdarstellung

Abbildung 2.6: Morphologie von Zerstorungen einer Design-4-Probe aufgenommen mit dem
LSM Messbereich 125umx 125um

mit Hilfe des LIDT-Kreises erfolgen, der im Abschnitt 7.1 vorgestellt werden wird. Diese Ab-
schitzungen zeigen deutlich, dass jeweils mindestens eine Titanoxidschicht in allen vorgestellten
Designs die geringsten internen Zerstorschwellen aufweist und damit zur Zerstorung fiihrt. Die
vollstindige Analyse wird im Anhang A dargestellt®. Die Analyse zeigt fiir die gesamte Messreihe,
dass die Zerstorschwelle, welche in der empfindlichsten Titanoxidschicht erreicht wird, stets mehr
als einen Faktor 3 unter der der Siliziumoxidschichten mit der geringsten Zerstorschwelle liegt.

Damit ist die Eindeutigkeit der Ergebnisse sichergestellt.

8 Es ist zu beachten, dass die interne LIDT fiir den Probensatz aus den Materialparametern der Mischungen be-
rechnet wurde, was der Grund fiir die Abweichungen in der absoluten LIDT ist. Bei dieser Betrachtung kénnen die
Materialzerstorschwellen von denen der Mischungen abweichen, da die Beschichtungsanlage im Zeitraum zwischen
den Beschichtungen fiir den Feldstéirkeeinfluss und den Einzelschichten vom klassischen Beschichtungsprozess mit

zwei getrennten Targets auf das Cosputterverfahren umgebaut wurde.
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Die Wahl des Materialsystems hat hier einen entscheidenden Einfluss auf die Aussagekraft des
Experiments. Bei der Wahl eines anderen Materialsystems, bei dem die Materialzerstorschwellen
des hoch- und niedrigbrechenden Materials dichter aneinander gelegen hitten, konnte es je nach
Design sein, dass entweder das Siliziumoxid oder das hochbrechende Material im Schichtsystem
die empfindlichste Komponente darstellt und damit die Zerstorung verursacht. Diese Situation

hitte die Interpretation erschwert”.

1.2 T T T T T T 1.0 /1y
00 s TO, ]
~ —— Mittelwert
1,04 b L\L 0,8 3
T T ‘w 3 1
g l . % 0,74 E
S, 0,84 4 =
N o 50%-LIDT SiO, Q 061 E
W — Mittelwert 2 ] i ]
ti"/ 06- i = 0’5'; % i T = % E
5 Q 041 % 3
= - ] ]
L i | o 0,34 E
3 04 | t ! $ ; £ 5 5
[ — 3 3
S { t t 2 02 :
< 0.2 ) i fu 1 3 ]
w 9. + 50%-LIDT TiO, g 014 ]
—— Mittelwert ool e

’ 7 7 7 3 0 0 a

0.0+— . —— : , < QG %, < £ ,%/y %

i 169L 1,845 2L 0775H 059H  OH % %
(a) Auf Intensitéit normiert (b) Auf innere Feldstirke normiert

Abbildung 2.7: Auftragung der normierten LIDT

Betrachtet man nun die Feldstirke in den Titanoxidschichten, so wird deutlich, dass diese vom
Design 1 zum Design 4 um einen Faktor 5,5 steigt. Die Ergebnisse der zugehorigen LIDT-Messung
sind in Abbildung 2.4 iiber der Feldstirke in den Schichtsystemen dargestellt!?. In der Grafik
zeigt sich das bereits dargestellte gegenldufige Verhalten von Feldstirke und Zerstorschwellen.
Die aus den Messungen postulierte reziproke Abhédngigkeit zur Intensitét fiihrte allerdings bei
komplexen Beschichtungen zu Diskrepanzen zwischen theoretischer und gemessener LIDT.
Hier erwies sich die Auftragung iiber der internen Feldstérke als zutreffend. Die Auftragung der
Daten aus Abbildung 2.4 in der entsprechenden angepassten Normierung und die urspriingliche
Darstellung sind in Abbildung 2.7 aufgetragen. Der Vergleich der intensititsnormierten LIDT
(Abbildung 2.7(a)) mit der Normierung der LIDT auf die interne Feldstirke (Abbildung 2.7(b))
zeigt, dass beide Normierungen nahezu identische Ergebnisse liefern, sodass auf Grundlage
dieser Experimente keine eindeutige Schlussfolgerung abgeleitet werden kann. Die normierten

Zerstorschwellen schwanken in beiden Auftragungen nur im Rahmen der Messungenauigkeit

9 Sollte das Experiment mit einem anderen Materialpaar wiederholt werden, so ist zu empfehlen, das Design so zu

wihlen, dass die maximale Feldstirke in einer Schicht des hochbrechenden Materials lokalisiert ist.
10 Grafik aus [30]
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um den Mittelwert. Die Fehlerbalken werden in beiden Fillen mit 10% beziffert. Dabei sind
eventuelle Fehler im Design nicht beriicksichtigt, sodass die Abschidtzung eher optimistisch ist.

In der Abbildung 2.7(a) ist zudem die normierte Schwelle des Siliziumoxids aufgetragen. Aus der
Abschitzung, die im Anhang A dargestellt wird, wird ersichtlich, dass die Siliziumoxidschichten
keinen Beitrag zur Zerstorung liefern. Auch die Abschitzung von Starke deutet bereits auf
dieses Verhalten hin, da die normierte Zerstorschwelle der Siliziumoxidschichten deutlich grofler
sind als die der Titanoxidschichten. Somit spiegelt der Verlauf der normierten Feldstirke der
Siliziumschichten die Feldstirkeverhiltnisse im Schichtsystem wider. Das Skalierungsgesetz
(Gleichung (2.1)) kann somit in der folgenden Form dargestellt werden:

(a+b*EgaP) K

F =~ TTPMIS (24)

Mit A dem maximalen Energiefluss im Schichtsystem und A* der Referenzfeldstirke in der Ein-

zelschicht!!> 12,

' Die Referenzfeldstirke ist die maximale Feldstirke in der Einzelschicht, die fiir die Skalierung gemessen wurde.

Die vorgeschlagene Normierung beruht auf empirischen Daten von Schichtsystemen.
12 Die Feldstirke und der Energiefluss werden fiir die Berechnungen auf den Wert von 200% vor einem idealen

Spiegel normiert [37]. Deshalb sind die Groen A und A* einheitenlos.
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