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Kapitel 1 : Einleitung

In den letzten Jahren gab es groÿe Fortschritte bei der Weiterentwicklung von Laser-

systemen mit Pulsdauern im Femtosekundenbereich. Auf Grund der gestiegenen Leis-

tungsfähigkeit und Verfügbarkeit haben sich Femtosekundenlasersysteme sowohl in der

wissenschaftlichen als auch in der wirtschaftlichen Anwendung etabliert, wo eine präzise

Laserbearbeitung ohne thermische Beein�ussung des Werksto�s gefordert wird. Kommer-

ziell verfügbare hochleistungsfähige Systeme mit hohen Pulswiederholraten gewährleisten

eine konkurrenzfähige Materialbearbeitung. Auf Grund der stark nichtlinearen Absorption

der Femtosekundenlaserpulse im Medium kann die Prozessierung nahezu materialunab-

hängig durchgeführt werden [1].

Die Bearbeitung von transparenten Dielektrika mit ultrakurzen Laserpulsen wurde in

den letzten Jahren ausgiebig erforscht. Ein Schwerpunkt lag dabei auf der Volumen-

modi�kation von Gläsern mit fokussierten Femtosekundenlaserpulsen. Viele interessan-

te Anwendungen wie das Schreiben optischer Speicher [2, 3], Mikroschweiÿen [4�6], die

Erzeugung von Wellenleitern im Material [7] sowie das selektive Ätzen nach der Laser-

bestrahlung [8, 9] wurden erforscht. Weiterhin wurden Modi�kationen in Quarzglas zu

Volumen-Bragggittern mit geringen Gitterperioden angeordnet und ihre Anwendung als

hoche�ziente Re�ektionsgitter untersucht [10�12].

In der International Technology Roadmap for Photovoltaics (ITRPV) 2015 [13] wird für

die nächsten Jahre ein Solarzellen- zu Modulleistungsverhältnis von über 100 % voraus-

gesagt. Die Leistung eines Solarmoduls wird ab 2016 nach dieser Vorhersage die Leistung

der verbauten Solarzellen übersteigen. Dies ist nur durch eine weitere Verbesserung des

Lichtmanagements in Solarmodulen möglich, indem Licht von inaktiven Modul�ächen zu

aktiven Zell�ächen umgeleitet wird. Eine verbesserte Leistung der Module kann unter

anderem durch die Einführung neuer elektrischer Kontakte (z.B. durch Reduzierung der

Breite der Silberkontakte [14]) oder innovativer Verkapselungstechnologien (mit verrin-

gerter Absorption im UV-Bereich des Sonnenlichtes [15]) erreicht werden.

Um den Wirkungsgrad von Photovoltaikanlagen weiter zu verbessern, sind also Methoden

zur Verbesserung des Lichtmanagements von entscheidender Bedeutung [16�18]. Die Opti-

mierung der Lichteinkopplung in Solarmodule ist daher ein aktuelles Thema der Forschung
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[19]. Es wird beispielsweise die Umleitung des Lichtes auf aktive Flächen der Solarzellen

untersucht, welches ohne zusätzliche Maÿnahmen auf die Frontseitenkontaktierung tre�en

und re�ektiert bzw. absorbiert würde.

Diese Arbeit verfolgt den Ansatz, das Deckglas von Solarmodulen direkt über den Kon-

takt�ngern durch Bestrahlung mit Femtosekundenlaserpulsen zu verändern und auf diese

Weise die Lichteinkopplung an den Fingern vorbei in das Modul zu erhöhen. Durch die La-

serbehandlung erzeugte optische Mikrostrukturen im Deckglasvolumen werden als Gitter

angeordnet und können durch Beugung die Lichteinkopplung erhöhen. Die Bearbeitung

der Deckgläser mit Femtosekundenlaserpulsen �ndet in der Anwendung am fertiggestell-

ten Solarmodul statt, sodass das Schreiben der Beugungsgitter �exibel an verschiedene

Entwürfe der Vorderseitenmetallisierung der Solarzellen angepasst werden kann.

Ziel der Arbeit ist die Erzeugung hoche�zienter Beugungsgitter durch die Fokussierung

von Femtosekundenlaserpulsen in das Volumen des Deckglases, um die Lichteinkopplung

in das Solarmodul zu erhöhen.

Bevor die Ergebnisse der im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Experimente vorge-

stellt werden, gibt Kapitel 2 einen Überblick über die physikalischen Grundlagen bei der

Laser-Materie-Wechselwirkung mit transparenten Medien. Im Anschluss wird in Kapitel 3

auf die Funktionsweise von Phasengittern eingegangen und erläutert wie eine numerische

Berechnung des Beugungsverhaltens realisiert werden kann.

Nachdem in Kapitel 4 die verwendeten Glasproben, die genutzten Lasersysteme und Ver-

suchsaufbauten sowie die Versuchsdurchführung erläutert wurden, schlieÿen sich in Kapi-

tel 5 numerische Studien zur Ermittlung optimaler Phasengitterparameter für maximale

Beugungse�zienzen an.

Bei der Bestrahlung des fertigen Moduls muss sicher gestellt werden, dass bei der Laserbe-

handlung der Deckgläser keine Modi�kation angrenzender Modulbestandteile statt�ndet.

In Kapitel 6 wird daher die exakte Positionierung und Erzeugung der optischen Struk-

turen bei der Laserbestrahlung mit unterschiedlichen Wellenlängen, Laserpulsdauern, Fo-

kussieroptiken und Laserpulsenergien untersucht. Die erzeugten Materialmodi�kationen

im Glasvolumen werden mit Hilfe eines Lichtmikroskopes in Phasenkontrastmodus cha-

rakterisiert.

Um die durch numerische Berechnungen erhaltenen optimalen Gitterparameter zu vali-

dieren, werden Phasengitter mit diesen Kenngröÿen experimentell hergestellt. Der in das
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Solarglas induzierte Brechungsindex wird in Kapitel 6.3 durch den Vergleich zwischen ex-

perimentell ermittelten Beugungse�zienzen und Simulationen der Phasengitter ermittelt.

Es schlieÿen sich in Kapitel 7 numerische Berechnungen für ein hoche�zientes geblazstes

Gitterdesign an. Die Beugungse�zienzen von hergestellten geblazsten Phasengittern mit

optimierten Gitterparametern werden vermessen und mit den im Vorfeld durchgeführten

Rechnungen verglichen. Aus dem Vergleich wird der durch die Bestrahlung mit Femtose-

kundenlaserpulsen erzeugte Brechungsindexunterschied abgeschätzt.

Im Kapitel 8 werden die untersuchten Phasengitter im Hinblick auf die Anwendung in der

Photovoltaik untersucht. Dazu werden im Unterkapitel 8.1 Ergebnisse einer ortsaufge-

lösten externen Quantene�zienzmessung an einem mit Beugungsstrukturen präparierten

Miniatur-Solarmodul vorgestellt. Die relativen Veränderungen des Photostroms und pho-

tovoltaischen Wirkungsgrades der integrierten Solarzelle werden anhand dieser Messungen

angegeben. Eine Abschätzung des Potentials der Beugungsstrukturen bei schrägem Licht-

einfall wird in Kapitel 8.2 vorgestellt.

Am Schluss dieser Arbeit werden die Erkenntnisse und Ergebnisse aus den Simulationen

und Experimenten in Kapitel 9 zusammengefasst.

Lichtmanagement in Solarmodulen

Die Mehrheit der heutzutage verkauften und installierten Solarmodule besteht aus ei-

ner Serienverschaltung von kristallinen Silizium-Solarzellen mit Frontseitenmetallisierung

(kurz c-Si). Diese werden durch eine Verkapselungsfolie (typischerweise Ethylenvinylacetat

- EVA) vor schädlichen Umweltein�üssen isoliert und mit einem vorderseitigen Deckglas

mit einer Dicke von 3,2 mm sowie einer rückseitigen Tedlar-Folie zu einem festen Material-

verbund laminiert. In Abbildung 1.1 ist die Schichtabfolge des Moduls vor der Laminierung

dargestellt. Die Vorderseitenkontaktierung zur Abführung der in der Zelle erzeugten elek-

trischen Spannung besteht dabei für gewöhnlich aus drei Busbars mit einer Breite von 1 -

2 mm und Kontakt�ngern mit Breiten zwischen 50 und 100 µm, die gemeinsam bis zu 10

% der aktiven Zell�äche bedecken und sie somit vom eintre�enden Sonnenlicht abschat-

ten. Scheint Sonnenlicht auf (fertigungstechnisch bedingte) Zwischenräume benachbarter

Solarzellen, tri�t es ohne zusätzliche Maÿnahmen nicht auf das Absorbermaterial und

trägt demnach nicht zur Stromgeneration bei.
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Abb. 1.1.: Bestandteile eines Solarmoduls vor der Laminierung, abgebildet sind Frontglas,
Polymerfolien, vorderseitig kontaktierte Solarzelle und Rückseitenfolie

Während eine Herangehensweise an diese optischen Herausforderungen darin besteht, die

Kontaktierung von der Front zum Groÿteil auf die Rückseite der Zellen zu verlegen [20],

existieren vielfältige Versuche das Lichtmanagement in Solarmodulen zu verbessern.

Eine Möglichkeit die Re�ektion an der Grenz�äche zwischen Luft und Frontglas durch

Interferenz zu verringern besteht darin, auf der Luftseite des Glases eine entsprechende

Antire�exschicht anzubringen [21, 22].

Alternativ existieren Versuche, die sich mit der Reduzierung der Dicke des Deckglases

beschäftigen, um die Absorptionsverluste beim Lichtdurchgang durch das Glas zu mini-

mieren [23].

Um die Absorption der UV-Komponenten des Sonnenlichts durch die Verkapselung zu

reduzieren, wurden auch in diesem Bereich Forschungen unternommen und neue Verkap-

selungsmaterialien hergestellt [15].

Eine vielversprechende Möglichkeit, um das Lichtmanagement um die Frontmetallisierung

herum zu verbessern, besteht in der Strukturierung der Busbars. Die Strukturierungen

werden als light harvesting strings (kurz LHS) bezeichnet und re�ektieren das Licht unter

einem �achen Winkel, sodass der Lichtweg innerhalb des Moduls verlängert wird [24].

Eine weitere Methode um die Lichteinkopplung in Solarmodule zu erhöhen, ist die Ein-

bringung geeigneter beugender Mikrostrukturen in Komponenten des Moduls, die sich

über der aktiven Solarzellen�äche be�nden [25]. Durch die Beugung des einfallenden Son-

nenlichtes an der Frontseitenkontaktierung vorbei auf die aktiven Flächen der Solarzelle

kann die Abschattung des Absorbermaterials verringert und somit der Wirkungsgrad er-
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höht werden. Schematisch ist diese Vorgehensweise mit Beugungsstrukturen im Deckglas

eines Solarmoduls zum Lichtmanagement in Abbildung 1.2 dargestellt.

Abb. 1.2.: Schematische Darstellung von Beugungsstrukturen im Deckglasvolumen eines
Solarmoduls

Erst kürzlich konnten durch Bestrahlung mit Femtosekunden-(kurz fs)Laserpulsen beu-

gende Mikrostrukturen in der EVA-Polymerverkapselung eines Solarmoduls erzeugt wer-

den [26, 27]. Bei der Beurteilung der Langzeitstabilität und der Betrachtung des vertikalen

Abstands der Beugungsstrukturen zum Absorbermaterial erscheint es vorteilhaft, die beu-

genden Mikrostrukturen für das Lichtmanagement durch fs-Laserbestrahlung im Deckglas

von Solarmodulen zu erstellen.

Aus anderen Arbeiten ist bekannt, dass es mit Hilfe von ultrakurzen Laserpulsen mög-

lich ist, reine Brechungsindexunterschiede in Gläsern zu erzeugen [28�30]. Die laserin-

duzierten nichtlinearen Prozesse sind in der Lage auf molekularer Ebene langzeitstabile

Brechungsindexunterschiede zu generieren. Die physikalischen Hintergründe der Laser-

Materie-Wechselwirkung werden ausführlich in Kapitel 2 beschrieben.

Auf Grund der mutmaÿlich höheren Langzeitstabilität und dem gröÿeren vertikalen Ab-

stand zum Absorber wird in dieser Arbeit der Versuch verfolgt, mit Femtosekundenla-

serpulsen, optische Mikrostrukturen zum Lichtmanagement im Volumen von Deckgläsern

zu erzeugen, um die Lichteinkopplung in Solarzellen zu verbessern. Das Potential zur

E�zienzsteigerung durch die erhöhte Lichteinkopplung und die Anforderungen an eine

optimale Lichtmanagementstruktur werden in den nächsten Abschnitten erläutert.
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Potential zur E�zienzsteigerung durch Lichtlenkung

Ein beträchtlicher Anteil des Sonnenlichtes, das auf ein Standard-Solarmodul aus kristal-

linem Silizium mit Frontseitenmetallisierung strahlt, erreicht den eigentlichen Absorber

nicht und kann daher nicht für die Energiegewinnung genutzt werden. Je nach Solarzel-

lendesign werden bis zu 10 % der aktiven Zell�äche von der Vordermetallisierung abge-

schattet. Diese ist notwendig, um die durch den photoelektrischen E�ekt erzeugten La-

dungsträger zu trennen und abzuleiten. 8-10 % des eintre�enden Lichtes werden daher an

den Frontkontakten der Solarzelle re�ektiert oder absorbiert. Ein Groÿteil des re�ektier-

ten Lichtes kann ohne weitere Vorkehrungen nicht mehr auf die aktive Zell�äche tre�en.

Um weitere 2-3 % wird die aktive Zell�äche durch fertigungsbedingte Zwischenräume zwi-

schen den Solarzellen im Modul reduziert. Sonnenlicht, das auf diese Bereiche tri�t, kann

wiederum nicht für die Leistungsumwandlung genutzt werden.

Auf Grund dieser angesprochenen optischen Verluste, ergibt sich ein Potential für die Ef-

�zienzsteigerung durch Lichtlenkung in einem frontseitenkontaktierten Solarmodul, wenn

die angedeuteten Verlustmechanismen minimiert bzw. umgangen werden können.

Der Anstieg im Wirkungsgrad kann auf 1 % absolut (ca. 5 % relativ) abgeschätzt werden,

sofern es gelingt, das Sonnenlicht durch Lichtlenkung vollständig um die Frontseitenmetal-

lisierung zu leiten [19, 31] und es so für die photovoltaische Energieumwandlung nutzbar

zu machen. Angenommen wurde bei dieser Rechnung, dass die aktive Fläche der Solarzelle

mit ca. 10 % von Frontkontakten bedeckt wird.

Anforderungen an ideale Beugungsstruktur für das Lichtmanagement

Um das im vorherigen Abschnitt beschriebene Potential zur E�zienzsteigerung durch

Lichtleitung ausschöpfen zu können, ergeben sich für eine ideale Beugungsstruktur be-

stimmte Anforderungen.

Eine ideale Beugungsstruktur muss hoche�zient im photovoltaisch relevanten Wellenlän-

genbereich von 300 bis 1100 nm wirken, wenn das Lichtmanagement in Solarmodulen

eingesetzt werden soll. Das eintre�ende weiÿe Licht der Sonne sollte idealerweise vollstän-

dig in höhere Beugungsordnungen gebeugt werden.

Um die erhöhte Lichteinkopplung in das Modul zu realisieren, muss eine ideale hochef-

�ziente Beugungsstruktur jene Beugungswinkel gewährleisten, die eine Lichtleitung um

die Frontkontakte auf die aktive Solarzellen�äche erlauben. Da die Beugungswinkel eines

Gitters mit steigender Beugungsordnung und Wellenlänge wachsen, wird an dieser Stelle

die erwähnte Anforderung besonders an die erste Beugungsordnung bei einer Wellenlänge

von 300 nm gestellt. Für die angestrebte Anwendung der Phasengitter als lichtleitende

Strukturen in Solarmodulen kann eine ideale Funktionalität nur gewährleistet werden,

wenn bereits der Beugungswinkel für die 1. Beugungsordnung bei geringen Wellenlängen

groÿ genug ist, um das einfallende Sonnenlicht vollständig um die Kontakt�nger zu leiten.
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Da die ideale Beugungsstruktur nicht nur auf zweiachsig der Sonne nachgeführte Solar-

module beschränkt sein soll, muss auch bei schrägen Einfallswinkeln im Tagesverlauf der

Sonne eine hohe E�zienz gewährleistet werden.

Eine Beugungsstruktur, die alle diese angesprochenen Anforderungen erfüllt, ist beispiel-

haft in Abbildung 1.3 skizziert. Im Tagesverlauf der Sonneneinstrahlung ist sie in der

Lage, das einfallende weiÿe Licht, welches normalerweise auf die Kontakte tre�en würde,

vollständig um die Frontmetallisierung der Solarzellen zu leiten und so die Abschattung

der aktiven Fläche zu minimieren.

Abb. 1.3.: Schematische Darstellung der Beugungswirkung einer idealen Beugungsstruk-
tur im Glasvolumen
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Kapitel 2 :

Laser-Materie-Wechselwirkung in

transparenten Medien

Dieses Kapitel beschreibt die Grundlagen der Laser-Materie-Wechselwirkung in transpa-

renten Medien. Da bei hochintensiven Ultrakurzzeitlaserpulsen nichtlineare optische Ma-

terialeigenschaften einen erheblichen Ein�uss haben, werden diese zusätzlich zu den wich-

tigsten linearen Eigenschaften und deren Ein�uss auf die Laser-Materie-Wechselwirkung

hergeleitet und beschrieben. Im letzten Abschnitt dieses Kapitels wird die Wechselwir-

kung von ultrakurzen Laserpulsen mit transparenten Halbleitern und die Entstehung von

Filamenten beschrieben.

2.1. Lineare Optik

Eine elektromagnetische Welle kann mit den Maxwell-Gleichungen beschrieben werden.

Tri�t Licht als elektromagnetische Strahlung auf Materie, so wechselwirkt hauptsächlich

dessen elektrisches Feld mit den vorhandenen Ladungen des bestrahlten Materials. Die

Wellengleichung für das elektrische Feld in Materie lautet:

∆ ~E = ε0εrµ0µr
∂2 ~E

∂t2
(2.1)

mit der elektrischen Permittivität ε0, der Dielektrizitätskonstante εr, der magnetischen

Permeabilität µ0 und der relativen Permeabilität µr. Da sowohl εr als auch µr wellenlängen-

und materialabhängig sind, ergibt sich eine Lösung der Maxwell-Gleichung für das elek-

trische Feld zu:

~E = ~E0e
i(~k·~x−ωt) mit

√
ε0εrµ0µr =

k

ω(k)
und k =

∣∣∣~k∣∣∣ (2.2)

Der Quotient aus dem Betrag des Wellenvektors k =
∣∣∣~k∣∣∣ und der Kreisfrequenz ω(k) wird

als Phasengeschwindigkeit cph bezeichnet. Die Brechzahl n̂ wiederum lässt sich aus dem

Verhältnis zwischen Lichtgeschwindigkeit c und der eben de�nierten Phasengeschwindig-
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keit cph bestimmen:

n̂(ω) =
c

cph(ω)
=
√
εrµr (2.3)

Wird der optische Wellenlängen- bzw. Spektralbereich betrachtet, so hat die relative Per-

meabilität µr (in diesem Fall µr ≈ 1) nahezu keinen Ein�uss auf die Berechnung des

Brechungsindexes n̂. Die Abhängigkeit der Brechzahl n̂(ω) von der wellenlängenabhängi-

gen Dielektrizitätskonstante εr lässt sich zu

εr = n̂(ω)2 = 1 +
e2N

ε0me

· 1

ω2
e − ω2 + iγω

(2.4)

zusammenfassen. Die Dielektrizitätskonstante hängt dabei von der Anzahl der Elektronen

N im betrachteten Volumen, der Elektronenmasse me, der eingestrahlten Kreisfrequenz

ω, der Dämpfungskonstante γ und der Rückstellkraft auf die Elektronen ωe ab.

Der Brechungsindex n̂(ω) kann in guter Näherung mit Hilfe des Drude-Modells beschrie-

ben werden, wenn der Festkörper eine hohe Anzahl an freien Ladungsträgern besitzt.

Angenommen wird hierbei, dass sich Elektronen frei bewegen können, dass also keine

Dämpfung γ und Rückstellkraft ωe auf sie wirken. Unter Berücksichtigung dieser Annah-

men kann die Dielektrizitätskonstante folgendermaÿen bestimmt werden:

εr(ω) = 1 +
e2N

ε0me

· 1

−ω2
= 1−

ω2
p

ω2
mit ω2

p =
e2N

ε0me

(2.5)

Die Plasmafrequenz ωp ist nach Gleichung (2.5) proportional zur Anzahl der freien Elek-

tronen N im betrachteten Volumen.

Tri�t Licht auf ein Medium, kann es durch dieses absorbiert, re�ektiert oder transmittiert

werden. Bei der Absorption werden die Ladungsträger des Materials in höhere Energieni-

veaus angeregt, indem sie Energie der eingestrahlten Photonen aufnehmen. Aus makrosko-

pischer Sicht geschieht die Absorption auf Grund der Brechzahl des Mediums und somit

auf Grund der dielektrischen Funktion. Die komplexe Darstellung des Brechungsindexes

kann dabei folgendermaÿen dargestellt werden:

n̂(ω) = n(ω)− iκ(ω) (2.6)

Der Realteil n(ω) wird dabei als reelle Brechzahl und der Imaginärteil κ(ω) als Absorp-

tionsindex bezeichnet. Wenn sich die elektrische Welle eindimensional in x-Richtung aus-

breitet und der Ausdruck für den Brechungsindex anstelle des Wellenvektors k in Glei-

chung (2.2) verwendet wird, ergibt sich für das elektrische Feld:

~E = ~E0e
−κω

c
xei(n

ω
c
x−ωt) (2.7)
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Kapitel 2: Laser-Materie-Wechselwirkung in transparenten Medien

Demnach verändert sich die Intensität des einfallenden Lichts in Abhängigkeit von der

Eindringtiefe ins Material

I(x) = I0e
−2κω

c
x

. (2.8)

Die eingestrahlte Intensität des Lichtes nimmt dabei exponentiell mit der Eindringtiefe ab.

Der Ausdruck
2κω

c
wird auch als Absorptionskoe�zient α bezeichnet. Die Strecke, bei der

die ursprüngliche Intensität auf 1/e ihres Wertes abgefallen ist, wird als Absorptionslänge

de�niert.

2.2. Nichtlineare Optik

Die bisherige Beschreibung der linearen optischen Eigenschaften ist solange ausreichend,

wie die elektrische Feldstärke der elektromagnetischen Strahlung gering ist. Sind die

Schwingungen der angeregten Elektronen also harmonisch und deren Auslenkung aus

der Ruhelage gering, werden wie in Kapitel 2.1 beschrieben, die optischen Eigenschaften

von der dielektrischen Funktion des Mediums bestimmt. Wird nun die Ausbreitung von

Strahlung mit erheblicher Intensität, also elektrischer Feldstärke, betrachtet, so spielen

nichtlineare E�ekte eine wesentliche Rolle. Zur Verdeutlichung wird die Wellengleichung

für das elektrische Feld (Gleichung (2.1)) in Abhängigkeit der Polarisation ~P (also der

induzierten Verschiebung der Elektronen aus der Ruhelage) geschrieben:

∆ ~E = ε0µ0
∂2 ~E

∂t2
+ µ0

∂2 ~P

∂t2
(2.9)

Die Taylorentwicklung der induzierten Polarisation lautet

~P = ~P0 + ~E

(
d~P

d~E

)
0

+
1

2
~E2

(
d2 ~P

d~E2

)
0

+
1

6
~E3

(
d3 ~P

d~E3

)
0

+ . . . (2.10)

Besitzt das zu betrachtende Material kein statisches Dipolmoment, kann Gleichung (2.10)

zu
~P = ε0

[
χ1
~E + χ2

~E2 + χ3
~E3 + . . .

]
(2.11)

zusammengefasst werden. χ ist dabei die Polarisierbarkeit, wobei alle χn mit n > 1 als

nichtlineare Polarisierbarkeiten n-ter Ordnung bezeichnet werden. Der Zusammenhang

zwischen der Polarisierbarkeiten oder auch Suszeptibilitäten χn und dem Brechungsindex

lautet

n2 = 1 + χ mit χ = χ1 + χ2
~E + χ3

~E2 + . . . (2.12)

Somit beinhaltet χ auch Informationen über die nichtlinearen Absorptionskoe�zienten,

die mit zunehmender Ordnung der Polarisierbarkeit jeweils um viele Gröÿenordnungen
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Kapitel 2: Laser-Materie-Wechselwirkung in transparenten Medien

kleiner werden. Während beispielsweise der lineare Absorptionskoe�zient in eisenarmen

Natronglas einen Wert von α = 1, 89 · 10−2 cm−1 [32] hat, beträgt der Koe�zient für

die Drei-Photonenabsorption γ = 2, 1 · 10−23 cm3W−2 [33]. Der Prozess der Multipho-

tonenabsorption hat daher erst bei hohen eingestrahlten Leistungen einen signi�kanten

Ein�uss auf den Absorptionsmechanismus in transparenten Medien. Da diese hohen Spit-

zenintensitäten bei der Bestrahlung mit ultrakurzen Laserpulsen erreicht werden können,

ist es auf diese Weise möglich, Photonen in normalerweise für sie transparenten Medien

zu absorbieren.

Unter Berücksichtigung der nichtlinearen Absorptionskoe�zienten lässt sich der e�ektive

Absorptionskoe�zient als

αeff (λ) = α(λ) + β(λ)I + γ(λ)I2 + . . . (2.13)

schreiben. α , β , und γ stellen hierbei die wellenlängenabhängigen Absorptionskoe�zien-

ten für die lineare, Zwei-Photonen- sowie Drei-Photonen-Absorption dar. Sind im Medi-

um genügend freie (angeregte) Ladungsträger vorhanden, wird ein Teil der eingestrahlten

Photonen auch von ihnen absorbiert, sodass Gleichung (2.13) unter Berücksichtigung die-

ses Sachverhalts um den Absorptionskoe�zient der freien Ladungsträger αfca(N) ergänzt

wird:

αeff (λ) = α(λ) + β(λ)I + γ(λ)I2 + . . .+ αfca(N) (2.14)

Die Wahrscheinlichkeit, dass ein Photon von einem freien Elektron absorbiert wird, steigt

dabei mit der Anzahl der vorhandenen (angeregten) freien Ladungsträger N .

Die e�ektive Absorptionstiefe für elektronische Strahlung mit hohen Intensität wird über

den Kehrwert des e�ektiven Absorptionskoe�zienten αeff (λ)−1 angegeben.

2.2.1. Nichtlinearer Brechungsindex und Selbstfokussierung

Bei der Bestrahlung mit ultrakurzen Laserpulsen treten sehr hohe Spitzenintensitäten

auf, sodass in Gleichung (2.12) auch die höheren Ordnungen der Suszeptibilität einen

wesentlichen Anteil zur Gesamtsuszeptibilität leisten. Bei hohen Intensitäten weicht die

Wechselwirkung der Laserpulse mit dem Medium vom linearen Verhalten ab, sodass es

in erster Näherung sinnvoll ist, auch den quadratischen Term des elektrischen Feldes zu

berücksichtigen [34]. Der Brechungsindex der Mediums beinhaltet dann sowohl die erste

als auch zweite Ordnung des elektrischen Feldes

n =

√
1 + χ1 +

3

4
χ3| ~E|2, (2.15)

wobei angenommen wird, dass eine räumliche Inversionssymmetrie (χ2 = 0, für Gläser

im Allgemeinen üblich) vorliegt. Wird der lineare Brechungsindex mit n0 =
√

1 + χ1

11
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bezeichnet und angenommen, dass die nichtlineare Reaktion des Systems gering bleibt,

kann der Brechungsindex als

n = n0 + n2I(r, t) mit n2 =
3χ3

4ε0cn2
0

(2.16)

geschrieben werden. Die in Gleichung (2.16) ersichtliche Abhängigkeit des Brechungsin-

dexes von der eingestrahlten Intensität hat weitreichende Konsequenzen auf die Ausbrei-

tung ultrakurzer Laserpulse im Medium. Während der zusätzliche nichtlineare Beitrag

zum Brechungsindex bei kleinen Intensitäten vernachlässigbar ist, nimmt er bei der Be-

strahlung mit fs-Laserpulsen auf Grund der hier auftretenden sehr hohen Spitzeninten-

sitäten eine dominierende Rolle ein. Dies wird deutlich, wenn man die Gröÿenordnung

des nichtlinearen Brechungsindexes in Natronglas mit n2 = 3 · 10−16
cm2

W
[33] betrachtet.

Die unmittelbare nichtlineare Antwort des Systems auf die eingestrahlte hohe Intensität

wird als optischer Kerr-E�ekt bezeichnet. Dieser E�ekt hat weitreichende Auswirkungen

auf die Ausbreitung ultrakurzer, hochintensiver Laserpulse in transparenten Medien. Das

örtliche Intensitätspro�l des Laserstrahls ruft laut Gleichung (2.16) eine ortsabhängige

Antwort im Medium hervor. Vereinfacht betrachtet, wird durch die Bestrahlung der Pro-

be mit einem nahezu idealen Gauÿlaserpuls, eine gaussförmige Brechungsindexverteilung

induziert. Diese wirkt als eine Linse und fokussiert den eintre�enden Laserstrahl. Dieser

E�ekt tritt ab einer kritischen Leistung

Pkr = 3, 77
λ2

8πn0n2

(2.17)

auf [35, 36], welcher den Grenzwert beschreibt, bei dem die Selbstfokussierung die Beu-

gung überwindet, die der Laserstrahl beim Durchlaufen des Mediums erfährt. Die Aus-

breitungslänge eines kollimierten Laserstrahls Lc, der im Medium selbstfokussiert wird,

kann mit

Lc =
πn0r

2
0

λ
· 0, 367√

[(Ppeak/Pkr)1/2 − 0, 852]
2 − 0, 0219

(2.18)

beschrieben werden und hängt vom Radius r0 des Laserstrahls ab [37, 38]. Angenommen

wird in Gleichung (2.17) ein gaussförmiges Intensitätspro�l. In Natronglas beträgt die

kritische Leistung für Selbstfokussierung bei der Bestrahlung mit 800 nm Laserpulsen

Pkr = 2, 1 MW . Daraus lässt sich mit der Gleichung

Ekr =
Ppeak · τpuls

0, 94
(2.19)

unter Annahme einer gaussförmigen Intensitätsverteilung die entsprechende Pulsenergie

von Epuls = 0, 63 µJ berechnen, wobei Ppeak die Spitzenintensität des Laserpulses und
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τpuls die FWHM Pulsdauer angibt (für die Rechnung wurde τpuls = 270 fs als Pulsdauer

des verwendeten Pharos-Lasersystems benutzt). Bei den durchgeführten Experimenten

wurden diese Pulsenergien immer erreicht, sodass der Ein�uss der Selbstfokussierung bei

der Bestrahlung von transparenten Medien in dieser Arbeit berücksichtigt werden muss.

Das Phänomen der Selbstfokussierung würde isoliert betrachtet, zu einem Kollabieren

des kollimierten Laserstrahls in einem bestimmten Punkt im Material und zu einem di-

elektrischen Zusammenbruch führen. Die gesamte Laserpulsenergie würde in der Theorie

im unendlich kleinen Fokuspunkt gesammelt. Weitere nichtlineare Wechselwirkungen der

ultrakurzen Laserpulse mit dem Material wirken der Selbstfokussierung entgegen und

werden in den folgenden Kapiteln beschrieben.

2.2.2. Gruppengeschwindigkeitsdispersion,

Selbstphasenmodulation und self-steepening

In allen Gasen, Flüssigkeiten und transparenten Festkörpern �ndet eine Dispersion des

eingestrahlten Lichtes statt. Für gewöhnlich breiten sich im dispersiven Material niedrige-

re (rote) Frequenzen schneller als hohe (blaue) aus. Nach einem gewissen Ausbreitungsweg

im Medium sammeln sich die roten Frequenzen an der führenden mittleren Front des La-

serpulses an, während sich der blaue Anteil in den äuÿeren Bereich der Einhüllenden des

Pulses verschiebt. Das Resultat ist eine Verlängerung der Pulsdauer τpuls und eine Ver-

ringerung der Spitzenintensität Ppeak des eingestrahlten Pulses. Dieser Vorgang wird als

Gruppengeschwindigkeitsdispersion bezeichnet und besitzt eine charakteristische Länge:

LGVD =
τ 2puls
2k′′

. (2.20)

k′′ = ∂2k/∂ω2|ω0 bezeichnet dabei den quadratischen Term der Entwicklung der Wellen-

zahl als Funktion der Abweichung von der Zentralwellenlänge ω0 des Laserpulses:

k(ω) =
n(ω)ω

c
=
n0ω0

c
+ k′(ω − ω0) +

k′′(ω − ω0)
2

2
+ . . . . (2.21)

Beispielsweise wird sich ein Laserpuls mit τpuls = 10 fs und 800 nm Wellenlänge nach

einem Ausbreitungsweg von 1,4 mm in Glas um 40 % verlängern (k′′ = 360fs2/cm). Um

eine genaue spektrale und zeitliche Entwicklung eines ultrakurzen Laserpulses zu erhalten,

ist die korrekte Beschreibung der Dispersion im Material unverzichtbar [39, 40]. Bei der

Bestrahlung mit ultrakurzen Laserpulsen verzögert die Gruppengeschwindigkeitsdispersi-

on die Selbstfokussierung des Strahls durch die Aufweitung des Pulses auf der zeitlichen

Ebene [41] und verhindert so den Kollaps des Laserpulses im Medium.

Auf Grund der eben beschriebenen zeitlichen Veränderung des Laserpulses bei der Aus-
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breitung im Medium wird auch die nichtlineare Antwort des Systems in Form des Bre-

chungsindexes n = n0 + n2I(r, t) zeitlich variiert. Als Folge treten neue Frequenzen im

Spektrum des Laserpulses auf. Dieser E�ekt wird Selbstphasenmodulation (SPM) ge-

nannt und kann mit einem einfachen Modell über eine Verknüpfung der Frequenzen mit

der Pulsintensität beschrieben werden:

ω(t) = −∂φ
∂t
∼ ω0 −

n2ω0

c
z
∂I(r, t)

∂t
. (2.22)

Die Erzeugung neuer Frequenzen im Laserpuls ist laut Gleichung (2.22) abhängig vom

Anstieg der Laserpulsintensität, dem Ausbreitungsweg im Medium z und dem nichtli-

nearen Brechungsindex n2. Dieser Zusammenhang beschreibt weiterhin, dass der vordere

Teil des Pulses (aus Sicht der Intensität) höhere Frequenzen als der hintere erzeugt. Die

Selbstphasenmodulation kann als zeitliches Gegenstück zur Selbstfokussierung bezeichnet

werden und wirkt dem Zusammenbruch des ultrakurzen Laserpulses durch den optischen

Kerr-E�ekt entgegen.

Auf Grund des intensitätsabhängigen nichtlinearen Brechungsindexes des Materials brei-

tet sich die Front des Laserpulses, an dem die Spitzenintensität vorliegt, langsamer als

die äuÿeren Teile aus. Eine Art Stauchung geschieht in der Mitte des Laserpulses. Dieser

Vorgang wird auch self-steepening genannt [42]. In Natronglas konnte ein positives n2

gemessen werden, sodass sich die Lichtgeschwindigkeit im Material mit erhöhter Laserin-

tensität verringert. Nimmt man einen gaussförmige Intensitätsverteilung an, so wird die

Spitze des Pulses im Bezug auf die Gruppengeschwindigkeit verlangsamt, während die

Seitenbereiche des Pulses zum mittleren Frontbereich aufschlieÿen können. Es bildet sich

eine steile Kante im Randbereich des Pulses aus. Dieser E�ekt führt auf Grund der an-

wachsenden Intensität zu einer schnelleren Selbstfokussierung der äuÿeren Randbereiche

des Laserpulses. Self-Steepening führt weiterhin zu einer asymmetrischen Aufteilung des

Pulses [43�45].

2.3. Lichtwechselwirkung mit Halbleitern

In diesem Kapitel werden die Mechanismen beschrieben, die zu permanenten Material-

veränderungen in Halbleitern führen, wenn diese mit ultrakurzen Laserpulsen bestrahlt

werden. Bei der Absorption von ultrakurzen Laserpulsen in Halbleitern werden im Mate-

rial freie Ladungsträger erzeugt. Zu Beginn des Kapitels werden daher die unterschiedli-

chen Mechanismen zur Erzeugung freier Ladungsträger beschrieben. Bei hohen Lichtin-

tensitäten kommt es in der Folge zur Entstehung eines freien Elektronengases. Dieser

Zustand kann auch als Elektronenplasma bezeichnet werden. Der E�ekt des Plasmas auf

eingestrahlte ultrakurze Laserpulse wird anschlieÿend genauer erläutert (Kap. 2.3.2). Ab-
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schlieÿend wird in Kapitel 2.3.3 beschrieben wie sich transparente Medien und im Detail

Natronglas bei der Bestrahlung mit ultrakurzen Laserpulsen verhalten und wie in diesen

permanente Materialveränderungen induziert werden können.

2.3.1. Anregung von Ladungsträgern

Bei der Absorption von ultrakurzen Laserpulsen in Halbleitern werden im Material freie

Ladungsträger erzeugt. Die verschiedenen Mechanismen zur Anregung von der freien Elek-

tronen sind schematisch in Abbildung 2.1 zusammengefasst. Diese Prozesse sind abhängig

von der Energie der eingestrahlten Photonen und werden im Folgenden im Detail beschrie-

ben.

(a) lineare Einphotonenabsorption mit

direktem Bandübergang

(b) lineare Einphotonenabsorption mit

indirektem Bandübergang

(c) direkter Bandübergang nach Multi-

photonenabsorption

(d) Absorption durch freie Ladungsträ-

ger oder inverse Bremsstrahlung

(e) Stoÿionisation durch hochenergeti-

sche Ladungsträger

Abb. 2.1.: Mechanismen zur Anregung von Ladungsträgern in Festkörpern mit Bandlücke
[46]
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Interbandanregungen

Bei allen Interbandanregungen werden eingestrahlte Photonen vom Material absorbiert

und freie Ladungsträger erzeugt. Entspricht dabei die zugeführte Photonenenergie min-

destens der kleinsten direkten Bandlücke des Mediums, kann ein Elektronen durch die

Absorption eines Photons energetisch vom Valenz- ins Leitungsband angeregt werden

(siehe Abbildung 2.1 (a)). Besitzt das zu bestrahlende Material eine indirekte Bandlücke,

be�nden sich also das Maximum des Valenzbandes und das Minimum des Leitungsban-

des bei unterschiedlichen Wellenvektoren, ist auch ein indirekter Bandübergang möglich.

Die Photonenenergie muss in diesem Szenario gröÿer als die zu überbrückende indirekte

Bandlücke sein. Auf Grund der Impulserhaltung muss zusätzlich zur Absorption des Pho-

tons eine Gitterschwingung (Phonon) erzeugt werden. Der indirekte Bandübergang ist in

Abbildung 2.1 (b) schematisch dargestellt.

Wie im vorherigen Kapitel bei der Beschreibung des Zwei- (β) bzw. Drei-Photonenabsorptions-

koe�zienten (γ) bereits erwähnt, ist es ebenfalls möglich, mehrere Photonen gleichzeitig

im Material zu absorbieren. Mit zunehmender lokaler Intensität bzw. höheren elektrischen

Feldern wird die simultane Absorption von mehreren Photonen wahrscheinlicher. Durch

die nicht-lineare Absorption ist die Anregung von Ladungsträgern in energetisch höhere

Niveaus auch dann realisierbar, wenn die eingestrahlte Photonenenergie kleiner als die

Bandlücke des Mediums ist. Auf diese Weise ist es möglich, Photonen in für sie trans-

parenten Materialien zu absorbieren. Dieser Vorgang wird als Multiphotonenabsorption

(kurz MPA) bezeichnet und ist in Abbildung 2.1 (c) skizziert. Beispielsweise kann eine

MPA in Quarzglas (EG = 9 eV ) mit Photonen von 800 nm Wellenlänge (1,55 eV) nur

dann erfolgen, wenn mindestens sechs Photonen gleichzeitig absorbiert werden.

Durch alle beschriebenen Interbandanregungen werden freie Ladungsträger im bestrahlten

Medium erzeugt. Deren Anzahl N nimmt also bei der Bestrahlung zu. Die Di�erenz aus

der absorbierten Energie der Photonen und der vorliegenden Bandlücke steht den freien

Ladungsträgern aus Energieerhaltungsgründen als kinetische Energie zur Verfügung. Die-

se überschüssige kinetische Energie kann in Form von Stöÿen mit gebundenen Elektronen

oder nach einigen Pikosekunden in Form von Gitterschwingungen an das Materialgitter

abgegeben werden [47].

Intrabandanregungen

Als Intrabandanregungen werden Absorptionen von Photonen durch freie Ladungsträger

bezeichnet. Die Wahrscheinlichkeit für diesen Vorgang nimmt dabei mit der Anzahl der

im betrachteten Volumen vorhandenen freien Ladungsträger N zu. Absorbiert ein frei-

es Elektron, das sich energetisch betrachtet im Leitungsband be�ndet, ein eingestrahltes

Photon, so wird ihm dessen Energie als kinetische Energie zugeführt. Das freie Elektron

wird auf ein höheres Energieniveau angehoben. Die Absorption durch freie Ladungsträger

- oder auch inverse Bremsstrahlung genannt - kann wiederum direkt oder indirekt erfolgen.
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Der Unterschied besteht wie bei der linearen Absorption in der Erzeugung eines Phonons

für einen zusätzlichen Impuls. Die indirekte Absorption durch freie Ladungsträger ist in

Abbildung 2.1 (d) schematisch dargestellt. Auf Grund des thermischen Gleichgewichts

oder Defekten im Material, existiert immer eine gewisse Anzahl an freien Elektronen im

Leitungsband des Halbleitermaterials. Durch die beschriebenen Intrabandanregungen er-

höht sich die kinetische Gesamtenergie des Materials.

Stoÿionisation

Durch die eben beschriebenen Inter-und Intrabandanregungen können freie Ladungsträ-

ger in Materialien mit Bandlücken erzeugt werden und ihre kinetische Energie kann dabei

Werte weit oberhalb des Leitungsbandes annehmen. Es ist ihnen dann möglich einen Teil

ihrer kinetischen Energie durch Stöÿe an gebundene Ladungsträger abzugeben. Durch die

Aufnahme dieser Energie können diese ionisiert und als freie Ladungsträger betrachtet

werden. Dieser Vorgang wird als Stoÿionisation bezeichnet und ist in Abbildung 2.1 (e)

skizziert. Da bei diesem Prozess keine Photonen direkt beteiligt sind, kann auch nach

Beendigung der Bestrahlung die Anzahl der freien Ladungsträger weiter anwachsen. Aus

diesem Grund wird der Vorgang der Stoÿionisation als nichtstrahlender Vorgang bezeich-

net. Dieser Vorgang konnte experimentell noch mehr als 100 fs nach Beendigung der

Bestrahlung mit 500 nm Wellenlänge festgestellt werden [48].

Können freie Ladungsträger mit ausreichend hoher kinetischer Energie durch Stöÿe weite-

re freie Ladungsträger erzeugen, kann dies zu einem Lawinen(Avalanche)-Prozess führen.

Diese Kettenreaktion bewirkt einen sehr steiler Anstieg der freien Ladungsträger im be-

strahlten Volumen.

2.3.2. Plasmadefokussierung

Bei der Bestrahlung mit hohen Intensitäten können durch die im vorherigen Abschnitt

beschriebenen Mechanismen eine groÿe Anzahl freier Ladungsträger im Material ange-

regt werden. Dabei ändern sich dessen optische Eigenschaften im bestrahlten Volumen

drastisch. Die erzeugten freien Elektronen absorbieren die eintre�enden Photonen und

lösen durch Stoÿionisation eine Kettenreaktion aus. Wurden durch diesen Lawinene�ekt

genügend freie Elektronen im Material generiert, kann der vorliegende Zustand als ein

Gas aus freien Elektronen bezeichnet werden, das sich wie ein stark absorbierendes hei-

ÿes Elektronenplasma verhält. Die Erzeugung eines Elektronenplasma bewirkt lokal eine

Verringerung des Brechungsindexes [49]

n ' n0 −
ρN(r, t)

2ρc
mit ρc =

ε0meω
2
0

e2
, (2.23)

wobei ρN(r, t) die Dichte der freien Elektronen N und ρc die kritische Plasmadichte be-

17



Kapitel 2: Laser-Materie-Wechselwirkung in transparenten Medien

schreibt bei der das Plasma lichtundurchlässig wird. Die Masse eines Elektrons und dessen

Ladung werden mit me bzw. e und die zentrale eingestrahlte Kreisfrequenz mit ω0 ab-

gekürzt. Wird die kritische Plasmadichte (ρc ∼ 1.7 · 1021cm−3 bei 800 nm Wellenlänge)

erreicht, reduziert sich der Brechungsindex lokal und der eintre�ende Laserstrahl wird

defokussiert. Das Plasma wirkt wie eine divergente Linse. Wie bereits erwähnt, wirkt die-

ser E�ekt der Selbstfokussierung durch den nichtlinearen Brechungsindex bei ultrakurzen

Laserpulsen entgegen und verhindert so ein Kollabieren des Laserstrahls im Halbleiter-

material.

Es muss allerdings erwähnt werden, dass die Front des Laserpulses, die bei gaussförmiger

Intensitätsverteilung die Spitzenintensität trägt, das Elektronenplasma erzeugt, welches

nachfolgend vorrangig die äuÿeren Randbereiche des Pulses defokussiert. Zusätzlich zur

räumlichen Defokussierung führt das erzeugte Plasma zu einer starken Asymmetrie des

zeitlichen Pro�l des Pulses. Dieser Zusammenhang führt zu einer zeitlichen Kompressi-

on des Laserpulses und darf bei der Balance der nichtlinearen dynamischen E�ekte bei

der Bildung von Filamenten (Details in Kapitel 2.3.3) nicht vernachlässigt werden. Die

Bildung eines Plasmas in der Mitte des Pulses trägt auch zur spektralen Verbreiterung

und Blauverschiebung in dessen Front bei [50]. Die unmittelbare Frequenzantwort auf die

zeitabhängig Plasmadichte ρ kann als

ω(t) = −∂φ
∂t
∼ ω0 +

ω0z

c

(
−n2

∂I(r, t

∂t
+

1

2n0ρc

∂ρ(r, t)

∂t

)
(2.24)

formuliert werden. Diese Gleichung ist das Gegenstück zu Gleichung (2.22), wenn die

Selbstphasenmodulation durch das erzeugte Plasma berücksichtigt wird.

2.3.3. Ausbreitung ultrakurzer Laserpulse und Bildung von

Filamenten in transparenten Medien

Nachdem in diesem Kapitel die linearen und nichtlinearen Mechanismen bei der Wech-

selwirkung von ultrakurzen Laserpulsen mit Halbleitern erläutert wurden, �ndet an die-

ser Stelle eine Zusammenfassung statt. Dieser Überblick dient dazu die Chronologie der

Laser-Materie-Wechselwirkung in transparenten Materialien und die dabei konkurrieren-

den nichtlinearen E�ekte zu beschreiben.

Bei der Bestrahlung mit Femtosekundenlaserpulsen kann sich während des Bestrahlungs-

vorgangs kein Gleichgewicht zwischen den erzeugten freien Elektronen und dem Gitter

eines Halbleiters einstellen. Da sowohl Thermalisierungs- als auch Rekombinationsmecha-

nismen in der Zeit der Bestrahlung vernachlässigt werden können, ist es möglich sehr hohe

Ladungsträgerdichten im Material zu erzeugen. Aus diesem Grund wird die Laser-Materie-
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Wechselwirkung bei der Bestrahlung mit ultrakurzen Laserpulsen nahezu unabhängig vom

prozessierten Material [51]. Viele theoretische und experimentelle Untersuchungen wurden

zu diesem Thema durchgeführt und bestätigen diese These [52�54].

Werden Halbleiter mit ultrakurzen Laserpulsen bestrahlt, erzeugen Interbandübergän-

ge freie Ladungsträger im Material. Einige weitere freie Ladungsträger sind auf Grund

des thermodynamischen Gleichgewichts und dem Vorhandensein von Defekten auch bei

Raumtemperatur vorhanden. Über Intrabandübergänge absorbieren die freien Elektro-

nen weitere eingestrahlte Photonen, wodurch sich ihre kinetische Energie erhöht [55]. Auf

Grund dieser kinetischen Energie sind die freien Ladungsträger in der Lage weitere freie

Ladungsträger durch Stoÿionisation zu erzeugen. Bei hohen Spitzenintensitäten der ein-

gestrahlten Laserpulse kann dies zu einem Lawinen oder Avalanche-E�ekt und lokal zu

einem steilen Anstieg der Ladungsträgerdichten auf bis zu 1 · 1021cm−3 führen [1].

Überschreitet ein fokussierter Laserstrahl lokal die materialabhängige kritische Leistung

Pkr (Gleichung (2.17)), �ndet eine unmittelbare nichtlineare Reaktion des Systems auf

die eingestrahlte hohe Intensität statt. Der E�ekt wird auch als optischer Kerr-E�ekt

bezeichnet. Der nichtlineare Brechungsindex dominiert bei diesen eingestrahlten Spit-

zenintensitäten die Materialantwort. Bei der Bestrahlung der Probe mit einem nahezu

idealen Gauÿlaserpuls wird daher eine gaussförmige Brechungsindexverteilung induziert,

die eine Selbstfokussierung des Laserstrahls bewirkt. Im Fokus des Strahls �nden auf

Grund der vorhandenen hohen Leistungsdichte Multiphotonenabsorptionen statt, welche

mit Hilfe der bereits beschriebenen Ladungsträgererzeugungs- und Avalanchee�ekte lokal

ein heiÿes Elektronenplasma erzeugen. Das erzeugte Plasma defokussiert den Laserstrahl

und absorbiert einen Teil seiner Leistung. Besitzt der Strahl nach der Defokussierung

eine Leistung, die den kritischen Wert Pkr überschreitet, beginnt der Selbstfokussierungs-

Defokussierungs-Kreislauf von neuem. Die Wiederholung dieses Vorgangs bewirkt die Er-

zeugung von Filamenten mit Längen, die weitaus gröÿer als die Rayleighlänge des Laser-

lichtes sind [56, 57]. Die Refokussierung des Laserstrahls kann so lange statt�nden bis die

Leistung unter den kritischen Wert Pkr sinkt [29]. Die eingestrahlte Laserleistung sinkt

entlang des Filaments vorrangig durch Multiphotonenabsorption.

Ein Zusammenbruch des Filaments kann allerdings intensitätsabhängig auch durch ande-

re E�ekte herbeigeführt werden. Beispielsweise ist eine Sättigung des nichtlinearen Bre-

chungsindex durch höhere defokussierende Ordnungen möglich [58, 59]. Weiterhin kann

die Plasmadefokussierung direkt zum Zusammenbruch des Filaments führen [60]. In Fest-

körpern ist die Gruppengeschwindigkeitsdispersion so stark, dass sie zur Aufspaltung des

Laserpulses in zwei Teile führen kann, die sich im Folgenden im Material divergent zum

ursprünglichen Laserpuls ausbreiten [43, 61, 62]. Natürlich �ndet in der Realität eine
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Kombination dieser E�ekte statt.

Ein Schema des Kreislaufes, der zur Filamentbildung führt, ist vereinfacht in Abbildung

2.2 dargestellt. Die Balance zwischen Selbstfokussierung durch den optischen Kerr-E�ekt,

Multiphotonenabsorption und Ionisation, sowie Defokussierung durch das erzeugte Elek-

tronenplasma ist ein hochdynamischer Prozess und führt zur Entstehung langer Filamente

in Halbleitern [63]. Das Gleichgewicht ist durch die beschriebenen zeitlichen und örtlichen

nichtlinearen Reaktionen des Materials sehr dynamisch und komplex, aber vor allem ab-

hängig von der Pulsdauer und der Spitzenintensität des eingestrahlten ultrakurzen Laser-

pulses. Der Durchmesser der erzeugten Filamente beträgt auf Grund der Balance zwischen

Selbstfokussierung und Defokussierung materialabhängig nur einige wenige Mikrometer

[64, 65]. Entlang der Filamente �ndet ein dynamischer Wettkampf zwischen optischem

Zusammenbruch durch Selbstfokussierung des Laserpulses und defokussierenden E�ekten

bei einer räumlichen Ausdehnung statt, die abhängig von der Schnelligkeit der nichtlinea-

ren Materialreaktion auf die Intensitätsveränderungen ist.

Abb. 2.2.: Schematische Darstellung der Balance zwischen Selbstfokussierung des Laser-
strahls und Defokussierung durch das entstehende Elektronenplasma; durch
den skizzierten Kreislauf entstehen Filamente mit einigen Mikrometern Länge
im Material

Verschiedene Mechanismen wie die Multiphotonenionisation und der Avalanchee�ekt er-

zeugen lokal im Material sehr hohe freie Ladungsträgerdichten, sodass sich das System

in einem ungewöhnlichen Zustand be�ndet, in dem ein heiÿes Elektronenplasma und kal-

te Atomrümpfe des Gitter koexistieren. Zahlreiche thermodynamische Vorgänge verteilen

die zusätzlich in das Material eingebrachte Energie und stellen das thermodynamische

Gleichgewicht wieder her. Abhängig von der eingestrahlten Intensität bewirkt diese Ener-

gierelaxation lokale strukturelle Veränderungen im Material. Diese können sowohl die

optischen, chemischen als auch mechanischen Eigenschaften des Materials beein�ussen.
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Vereinfacht zusammengefasst, führt die Herstellung des thermischen Gleichgewichts bzw.

der Energietransfer im bestrahlten Bereich zwischen den heiÿen freien Elektronen und

den kalten Atomrümpfen des Gitter zu hohen Temperaturen und starken Drücken. Diese

Umstände induzieren ein lokales Schmelzen des Glases, welches sich nach der Abkühlung

in einer Verdichtung des Materials äuÿert.

Atomar betrachtet, besteht das Glasnetzwerk von Natronglas aus einem Netzwerk von

SiO4-Tetraedern. Die Tetraeder ordnen sich dabei vorrangig in sechs- [28, 66] bzw. neun-

gliedrigen [67] Ringen an. Bei der Bestrahlung mit fs-Laserpulsen werden diese Ringe

aufgespaltet und rekombinieren im Folgenden zu drei- oder vier-gliedrigen Ringen. Abbil-

dung 2.3 zeigt dies schematisch.

Abb. 2.3.: Schematisches Aufspalten der neun-gliedrigen Ringe im Glas durch Bestrahlung
mit fs-Laserpulsen und Rekombination zu kleineren Ringen im Glasnetzwerk,
übernommen aus [67]

Dabei verringert sich der Si-O-Si Bindungswinkel, sodass sich die Glasmatrix lokal ver-

dichtet. Die verstärkte Rekombination zu kleineren Ringen nach der Bestrahlung mit

ultrakurzen Laserpulsen äuÿert sich im Ramanspektrum des betro�enen Gebiets. Chan

et al. [68] stellten mit steigender Laserpulsenergie eine Vergröÿerung der für die 3er oder

4er Ringe charakteristischen Ramanpeaks (490 cm−1 und 605 cm−1) fest. Die Zunahme

der Intensitäten dieser charakteristischen Peaks ist in Abbildung 2.4 (a) dargestellt. Auf

der rechten Seite der Gra�k (Abb. 2.4 (b)) ist die integrierte Fläche unter dem 605 cm−1

relative Wellenzahlenpeak in Abhängigkeit der eingestrahlten Pulsenergie zu sehen. Die

aufsummierte Fläche nimmt mit erhöhter eingestrahlter Energie zu.
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Abb. 2.4.: Ramanspektren eines mit ultrakurzen Laserpulsen bestrahlten Glases in Ab-
hängigkeit von der verwendeten Pulsenergie, übernommen aus [28]

Die induzierte Umordnung des Glasnetzwerks und Verdichtung des Materials führt lokal

je nach Material zu unterschiedlichen Reaktionen. Während für Quarzglas und Natronglas

ein zunehmender Brechungsindex auf Grund von Materialverdichtungen berichtet wird,

verringert sich die Dichte und somit die Brechzahl in Phosphatgläser bei der Bestrahlung

mit fs-Laserpulsen [30, 69, 70]. Der induzierte Brechungsindex ändert sich dabei propor-

tional mit steigender Materialdichte [71]:

∆ρ

ρ
∝ ∆n

n
(2.25)

Auf diese Weise ist es möglich Brechungsindexunterschiede in Natronglas zu induzieren,

indem das Glasnetzwerk lokal mit fs-Laserpulsen verändert wird. Dies gilt vor allem dann,

wenn geringe Laserrepetitionsraten verwendet werden. Bei hohe Laserwiederholraten kann

es in der Zeit zwischen zwei eintre�enden Laserpulsen nicht zum Abbau der induzierten

zusätzlichen freien Ladungsträger kommen (thermische Di�ussionszeit 1 µs [72]). Die ein-

gebrachte Energie akkumuliert sich und das Material erhitzt sich im Fokusgebiet stark

[73]. Auf diese Weise ist es ebenfalls möglich Modi�kationen in der Probe vorzunehmen

[74], die sich allerdings weit über das den Fokusbereich hinaus erstrecken [75].

Weiterhin wird bei der Bestrahlung von Gläsern mit ultrakurzen Laserpulsen die Bildung

von Farbzentren als mögliche Ursache für die Bildung von Brechungsindexunterschieden

diskutiert. Die Bildung von Defekten im Glasnetzwerk geschieht meist bei niedrigeren La-

serintensitäten. Während erzeugte Brechungsindexunterschiede erst ab 500◦C ausheilbar

sind, verschwinden die Farbzentren bereits bei 400◦C [76].
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Kapitel 3 : Phasengitter in

transparenten Medien

Gitter beruhen auf einer lokalen Änderung des Brechungsindexes und können dazu ver-

wendet werden, eintre�endes Licht zu beugen. In diesem Kapitel werden unterschiedliche

Gittertypen vorgestellt. Der Schwerpunkt liegt dabei auf der Beschreibung von Phasen-

gittern. Dies sind optische Beugungsgitter, welche die Phase des einfallenden Lichtes be-

ein�ussen. Bei einem in Transmission verwendeten Beugungsgitter durchlaufen die unter-

schiedlichen Teile der Lichtwelle das Gitter auf Grund der verschiedenen Brechzahlen mit

unterschiedlich langem Lichtweg. Die optische Weglänge ist für die verschiedenen Teile der

Welle unterschiedlich, sodass sie beim Austritt aus dem Gitter eine Phasenverschiebung

zueinander besitzen.

Abschlieÿend werden in diesem Kapitel Möglichkeiten genauer erläutert, um die Trans-

mission, Re�ektion und Beugungse�zienz von Phasengittern numerisch zu berechnen.

3.1. Gittertypen

Gitter sind periodisch räumliche Variationen der Dielektrizitätskonstante im Inneren oder

auf der Ober�äche eines Trägermaterials. Als Beugung wird die kohärente Streuung an

den periodisch angelegten Streuzentren bezeichnet. Das gestreute Licht hat im Allgemei-

nen eine andere Phase oder auch Amplitude als das ungestreute Licht. Die gestreuten

Lichtwellen interferieren nach Passieren des Gitters konstruktiv oder destruktiv, sodass

sich ein Interferenzmuster mit Maxima und Minima verschiedener Ordnungen ausbildet.

Gitter werden in Phasen- und Amplitudengitter unterteilt je nachdem, ob beim Durchlau-

fen eine Modulation der Phase oder Amplitude der eintre�enden Lichtwellen statt�ndet.

Weiterhin unterscheidet man Gitter nach ihrer Anwendung in Re�ektion und Transmis-

sion.

Um einen Überblick über verschiedene Gittertypen zu geben, sind diese in Abbildung 3.1

zusammengefasst. Beispielhaft sind Gitter auf der Ober�äche eines Trägermaterials abge-

bildet. Die Gitterperiode wird dabei mit a bezeichnet und durch Pfeile gekennzeichnet. Ist

bei rechteckigen Gitterstegen nur eine Gittertiefe vorhanden, werden die Gitter als binär

bezeichnet (Abb. 3.1 (a),(b)). Existiert eine kontinuierliche Variation der Höhe oder der

Brechzahl innerhalb einer Gitterperiode, spricht man von geblazsten Gittern (Abb. 3.1
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(c)). In der Herstellung ist die Anfertigung geblazster Gitter mit hohem Aufwand verbun-

den. Aus diesem Grund wird in der Realität die dreiecksförmige Querschnitts�äche oft

durch ein Stufenpro�l approximiert (Abb. 3.1 (d)).

Die Dielektrizitätskonstante der dargestellten Gitter ist nur in einer Raumrichtung pe-

riodisch moduliert. In der zweiten Raumrichtung sind die Gitter translationsinvariant,

sodass sie als eindimensionale Gitter bezeichnet werden können. Aus diesem Grund ge-

nügt es, eine Gitterperiode a für die Beschreibung zu verwenden. Bei zweidimensionalen

Gittern und einer periodischen Modulation der Dielektrizitätskonstante in zwei Richtung

ist die Angabe einer weiteren Gitterperiode für die zweite Raumrichtung notwendig.

Abb. 3.1.: Verschiedene Gittertypen auf der Ober�äche eines Trägermaterials angebracht
(a) binäres symmetrisches Gitter (b) binäres asymmetrisches Gitter (c) geblaz-
stes Gitter (d) geblazstes Stufengitter

Die Beugung des Lichtes lässt sich anhand des Huygens-Fresnelschen Prinzips [77] ver-

deutlichen. Licht wird an jeder Änderung des Brechungsindexes gestreut. In erster Nä-

herung geht von jedem dieser Punkte eine sphärische Elementarwelle in alle Richtungen

aus. In einigen Richtungen sind die Phasenbeziehungen des gestreuten Lichtes benachbar-

ter Streuzentren konstruktiv, sodass diese im Fernfeld konstruktiv interferieren und sich

intensive Maxima bzw. Beugungsordnungen ergeben. Liegt eine destruktive Phasenbezie-

hung des gestreuten Lichts benachbarter Streuzentren vor, löschen sich diese im Fernfeld

aus, sodass Beugungsminima zu beoabachten sind.

Ist das Trägermaterial (im Folgenden mit Brechungsindex n1 bezeichnet) dielektrisch

bzw. nicht-absorbierend, wird durch das Gitter (im Folgenden mit Brechungsindex n2

bezeichnet) nur die Phase der eintre�enden Lichtwellen beein�usst. Besteht ein Gitter

beispielsweise aus Gitterstegen aus Metall, treten auf Grund der Amplitudenveränderung

Beugungse�ekte auf. Die Unterscheidung in Amplituden- und Phasengitter beruht also

vorrangig auf dem verwendeten Material.

Die Beugung kann mit der Gittergleichung für ein Gitter mit der Gitterperiode a, einen

Einfallswinkel α, einen Beugungswinkel β für die Beugungsordnungm beschrieben werden

[78]:
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mλ

a
= sinα− sin β (3.1)

Zusätzlich ist die Brechung des Lichtes beim Ein- und Austritt an den Grenz�ächen des

Gitters (also zwischen Trägermaterial n1 und Gitter n2) zu berücksichtigen. Der Bre-

chungswinkel kann über das Snelliussche Brechungsgesetz berechnet werden [77, 78]:

n1 sinα = n2 sin β (3.2)

Tri�t Licht unter einem Einfallswinkel α auf die Ober�äche eines Gitters, so ergeben

sich nach Wechselwirkung der Lichtwellen mit dem Gitter und je nachdem ob destruktive

oder konstruktive Interferenz auftritt unterschiedliche Beugungsordnungen im Fernfeld.

In Abbildung 3.2 sind verschiedene Beugungsordnungen in Re�ektion und Transmission

dargestellt. Die Beugungswirkung des Gitters kann sich abhängig von der Polarisation des

eintre�enden Lichtes unterscheiden. Man bezeichnet Anteile des Lichtes mit Oszillations-

richtung des elektrischen Feldes senkrecht zur Einfallsrichtung als s-polarisiert. Der Anteil

des einfallenden Lichtes, der parallel zur Einfallsrichtung schwingt, wird p-polarisiert ge-

nannt.

Abb. 3.2.: Beugungsordnungen eines Phasengitters

Da sie für die geforderte Anwendung besonders geeignet erscheinen, werden im Rahmen

dieser Arbeit Phasengitter in Transmission untersucht, die nur die Phase des eintre�enden

Lichtes beein�ussen. Diese Form der Gitter ist besonders attraktiv, da bei der Verwen-
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dung von nicht-absorbierenden Materialien und geringen Änderungen des Brechungsinde-

xes prinzipiell 100 % des einfallenden Lichtes transmittiert werden kann.

Die Beugung an einem Gitter ist in Abbildung 3.2 zusammengefasst. Die Gitterperiode

wird mit a, die Strukturlänge mit l und der Einfallswinkel mit α bezeichnet. Die Bre-

chungsindizes des Gitters und umliegenden Materials sind mit n2 und n1 gekennzeichnet.

Das ungebeugt transmittierte bzw. re�ektierte Licht wird als nullte Beugungsordnung be-

zeichnet (I0th, I0thR ). Die weiteren Beugungsordnungen sind in Abbildung 3.2 entsprechend

nummeriert. Für die im Rahmen dieser Arbeit geforderte Anwendung sind besonders ho-

he Beugungse�zienzen in Transmission erforderlich. Eine Re�ektion des eingestrahlten

Lichtes soll im Idealfall minimal sein. Eine hohe E�zienz des Gitters wird erreicht, wenn

die nullte Beugungsordnung bzw. ihre Intensität unterdrückt wird. Über eine Anpassung

der Strukturlänge l (siehe Abbildung 3.2) kann in Abhängigkeit des Einfallswinkels eine

Phasendi�erenz von π zwischen zwei kohärent gebeugten Strahlen erreicht werden. Bei

identischer Amplitude ist die Folge eine Auslöschung der nullten Beugungsordnung. Für

den Spezialfall α = 0◦ lässt sich die relative Intensität der Beugungsordnung m berechnen

[79]:

Imth ∝ 4

π2m2
sin2

(
πm

b

a

)
sin2 φ

2
mit φ =

4πl

λ
(3.3)

Um beliebige Einfallswinkel und Gittergeometrien berücksichtigen zu können, besteht die

Notwendigkeit, ein numerisches Verfahren zu �nden, mit dem diese Rechnungen durchge-

führt und die Beugungse�zienzen von Phasengittern berechnet werden können.

3.2. Numerische Berechnung von

Phasengitterbeugungee�zienzen

Historisch begründet werden bis heute Beugungsgitter in die Regime dünn und dick unter-

teilt. Diese Begri�e sind allerdings nicht durch die Dimensionen der Gitter de�niert. Für

beide Gitterformen existieren analytische Lösungen für die Berechnung ihrer Beugungs-

e�zienz. Gitter, die weder als dünn noch als dick de�niert sind, werden als intermediate

Gitter bezeichnet. Für diese Gitter können Beugungse�zienzen nur numerisch berechnet

werden.

Dünne Gitter (charakteristisch ist a � λ) beugen das eintre�ende Licht in viele Beu-

gungsordnungen. Raman und Nath ordneten dünne Gitter in das Raman-Nath-Regime

ein [80]. Lösungen für die Beugungse�zienz dünner Gitter kann mit Hilfe der komplexen

Amplitudentransmission des Gitters im Rahmen der skalaren Beugungstheorie (thin ele-

ment approximation - TEA) berechnet werden. Dabei wird angenommen, dass Licht als
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skalare Gröÿe beschrieben werden kann und dass elektrisches und magnetisches Feld des

einfallenden Lichtes entkoppelt sind. Die Feldverteilung im Fernfeld ergibt sich in Fresnel-

und Fraunhofer-Näherung als Fouriertransformierte der Transmissionsfunktion des Git-

ters [81].

Dicke Gitter (charakteristisch ist Gitterperiode a ≈ λ) werden auch Volumengitter ge-

nannt. Sie beugen das unter dem Bragg-Winkel einfallende Licht ausschlieÿlich in eine

Beugungsordnung. Moharam et al. de�nierten für dicke Gitter das Bragg-Regime. Das

Beugungsverhalten dicker Gitter kann näherungsweise mit der Kopplung zweier Wellen

beschrieben werden. Nur beim Einfall des Lichtes unter dem Bragg-Winkel �ndet eine

e�ziente Kopplung der Energie der einfallenden Lichtwelle an die gebeugte Welle statt.

Kogelnik entwickelte 1969 diese Zwei-Wellen-Theorie (coupled wave theory - CWT) [82].

Sie kann verwendet werden, um qualitative Aussagen über das Beugungsverhalten dicker

Gitter zu erhalten.

Um das Raman-Nath- und das Bragg-Regime voneinander unterscheiden zu können, führ-

ten bereits Extermann und Wannier [83] einen Parameter ein, den sie mit Q' bezeichneten.

Dieser ermöglicht anhand der Gittergeometrie eine Aussage über das Beugungsverhalten

[84, 85]:

Q′ =
2 π λ b

a2 cosα n
(3.4)

Dabei ist n als mittlerer Brechungsindex de�niert.

Berechnet man für die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Phasengitter den Q-Faktor

nach Gleichung (3.4), be�nden sich die erhaltenenWerte zwischen den beiden Regimen, so-

dass sie als intermediate Gitter eingestuft werden können. Das Beugungsverhalten von in-

termediate Gittern kann nur numerisch durch die lokale Lösung der Maxwell-Gleichungen

bestimmt werden. Rigorose Beugungstheorien ermöglichen diese numerische Berechnung.

In dieser Arbeit wurde für die Berechnung der Beugungse�zienzen das Programm S4

verwendet [86]. Es enthält, basierend auf der von Moharam und Gaylord [87, 88] darge-

stellten Theorie, optimierte numerische Umsetzungen der rigorous coupled wave analysis

Theorie (RCWA-Theorie). Im Folgenden wird die RCWA-Theorie kurz dargestellt.

Üblicherweise werden Felder bei elektromagnetischen Phänomenen an der Grenz�äche

zwischen zwei homogenen Medien durch ebene Wellen beschrieben. Die Amplituden der

Wellen müssen dabei als Ganzes die Randbedingungen an den Grenz�ächen der Gitterre-

gion erfüllen. Die Randbedingungen verlangen, dass die Tangentialkomponenten des elek-

trischen Feldes ~E und des magnetischen Feldes ~B/µ stetig ineinander übergehen. Gleiches

gilt für die Normalkomponenten der Felder ε ~E und ~B.

Prinzipiell wird bei der Lösung eines Gitterproblems das Gebiet in drei Regionen unter-
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teilt. Schematisch ist dies in Abbildung 3.3 dargestellt. In der zweiten Region be�ndet

sich das eigentliche Gitter. In den Regionen darüber (I) und darunter (III) ein homogenes

Medium.

Abb. 3.3.: Unterteilung eines Gitterproblems in drei Regionen, dargestellt sind die trans-
mittierten und re�ektierten Beugungsordnungen, Ordnungen die sich innerhalb
des Gitters bewegen werden als evaneszent bezeichnet

Da in dieser Arbeit Phasengitter im Glasvolumen untersucht werden, bestehen die Gebie-

te I und III aus unbehandeltem und Region II aus behandeltem Glas mit lokal erhöhtem

Brechungsindex. Mit Hilfe der RWCA-Theorie ist es möglich die in das Gebiet I zurück-

re�ektierten und die in das Gebiet III transmittierten Wellen zu berechnen. Die Felder

in Region I und III können auf Grund ihrer Homogenität durch Rayleigh-Entwicklungen

dargestellt werden. Im Gittergebiet II werden die periodische dielektrische Funktion und

das elektromagnetische Feld in Fourierreihen entwickelt. Bei der numerischen Berechnung

muss jede Feldkomponente in z-Richtung in Region I und III zur jeweiligen Raumharmo-

nischen in der Gitterregion phasenangepasst werden. Sind die z-Komponenten reell, kann

sich diese transmittierte oder re�ektierte Welle im Substrat ausbreiten. Sind die Kompo-

nenten in z-Richtung imaginär, spricht man von evaneszenten Wellen. Diese breiten sich

in Region II entlang des Gitters aus (siehe Abbildung 3.3 und klingen exponentiell mit

der Entfernung vom Gitter ab, sodass sie im Fernfeld - allerdings nicht bei der Kopplung

an andere Wellen innerhalb des Gitters - vernachlässigt werden können.

Bei Berechnungen mit Hilfe der RCWA-Theorie werden Medien als homogen in z-Richtung

betrachtet. Es ist jeweils also nur die Beschreibung einer Querschnitts�äche in x- und y-

Richtung notwendig. In dieser Ebene wird eine Einheitszelle de�niert, die dann periodisch
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in x- und y-Richtung fortgesetzt wird. Schematisch ist dies in Abbildung 3.4 dargestellt.

Abb. 3.4.: Schematische Abbildung eines Schichtstapels und De�nition der Einheitszelle
für die Berechnung mit Hilfe der RCWA-Theorie im Sofwarepaket S4 [86]

Aus den Intensitäten der eingestrahlten und ins Gebiet III transmittierten Wellen kann

folglich die Beugungse�zienz errechnet werden. Die Berechnungen wurden für s- und p-

Polarisation durchgeführt und im Anschluss gemittelt. Diese Vorgehensweise ist wichtig,

damit im Folgenden die Vergleichbarkeit zwischen Experiment und Simulation gewähr-

leistet ist.
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und Versuchsaufbau

In diesem Kapitel werden die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Proben und Ver-

suchsaufbauten erläutert. Zu Beginn werden die genutzten Glasproben, ihre optischen

Eigenschaften und ihre Zusammensetzung beschrieben. Im zweiten Abschnitt werden die

verwendeten Laserquellen, der Versuchsaufbau für die Bestrahlung, der Aufbau zur Ver-

messung der Beugungse�zienzen und das verwendete Phasenmikroskop im Detail erläu-

tert.

4.1. Beschreibung der verwendeten Glasproben

Im Rahmen dieser Arbeit wurden eisenarme Natrongläser der Firma f|solar verwendet. Sie

kommen in dieser Zusammensetzung als Deckgläser von Solarmodulen zum Einsatz und

wurden daher im Hinblick auf die Anwendung für die Bestrahlungsexperimente gewählt.

Die detaillierte chemische Zusammensetzung der Gläser ist in Tabelle 4.1 aufgelistet.

Sto� Anteil in Massen-%

Siliciumdioxid (SiO2) 72,2

Natriumoxid (Na2O) 13,3

Calciumoxid (CaO) 8,9

Magnesiumoxid (MgO) 4,4

Aluminiumoxid (Al2O3) 0,5

Eisen(III)-oxid (Fe2O3) 0,01

Kaliumoxid (K2O) 0,3

Schwefeltrioxid (SO3) 0,23

Tab. 4.1.: Chemische Zusammensetzung der verwendeten eisenarmen Natriumglasproben

Das Glas wurde im Floatverfahren aus hoch reinen Ausgangssto�en industriell geschmol-

zen, ist 3,2 mm dick und für solare Anwendungen optimiert. Bei den Glasrohsto�en wird

auf einen reduzierten Gesamtanteil (0,01 mol%) an polyvalentem Eisen (Fe2+/3+) geach-

tet. Dies führt zu einer farbneutralen Erscheinung und zur Verringerung der Absorption

im Glas. Das Glas ist nicht vorgespannt und wird für die Bearbeitung auf Maÿe von ca.
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50 x 50 mm geschnitten.

Die optische Charakterisierung der Natrongläser erfolgte durch Aufnahme von Transmissions-

und Re�ektionsspektren. Aus diesen Werten wurde der Brechungsindex des Glases in Ab-

hängigkeit von der Wellenlänge berechnet. Die Ergebnisse der optischen Charakterisierung

wurden mit einem Photospektrometer Lambda 1500 der Firma Perkin Elmer aufgenom-

men und sind in Abbildung 4.1 dargestellt.

Abb. 4.1.: Transmissions- und Re�ektion und daraus berechneter Brechungsindex der ver-
wendeten Gläser

Das Transmissionsspektrum zeigt ab einer Wellenlänge von ca. 300 nm eine Transmission

von bis zu 90 % und entspricht somit einem üblichen eisenarmen Natronglasspektrum

[32]. Die Re�ektion ist mit einem Wert von unter 10 % gering. Der Brechungsindex der

Gläser beträgt im photovoltaisch relevanten Wellenlängenbereich zwischen 300 und 1100

nm im Mittel 1,52.

4.2. Versuchsaufbau und -durchführung

4.2.1. Verwendete Laserquellen

Um den Ein�uss der Laserwellenlänge und unterschiedlicher Pulsdauern auf die Erzeu-

gung von Brechungsindexunterschieden im Glasvolumen zu untersuchen, wurden in die-

ser Arbeit für die Bestrahlungsexperimente zwei verschiedene Ultrakurzpuls-Lasersysteme

eingesetzt. Bei einem Lasersystem handelt es sich um einen Titan-Saphir Laser LEGEND

der Firma Coherent. Dieses System emittiert Laserpulse von bis zu 3 mJ Energie bei einer

Repetitionsrate von 1 kHz und einer Wellenlänge von 800 nm. Die Halbwertsbreite der

Pulsdauer beim LEGEND beträgt 120 fs.

Als zweites Lasersystem wurde ein Yb:KGW-Laser PHAROS der Firma Light Conver-

sion verwendet. Er ist in der Lage mit bis zu 200 kHz Repetitionsrate, Laserpulse bei
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einer Wellenlänge von 1030 nm zu emittieren. Die Halbwertsbreite der Laserpulse beträgt

bei diesem System ca. 270 fs. Im Rahmen dieser Arbeit wurde am PHAROS eine Repe-

titionsrate von 20 kHz für die Bestrahlungsexperimente eingestellt. Die Pulsdauern der

Laserquellen wurden mit Hilfe einer Autokorrelation bestimmt. Der Fehler bei der Ver-

messung der Pulsdauern liegt auf Grund der verwendeten Messgeräte bei ca. 10 %.

Durch Frequenzkonversionen der Pharoslaserpulsen durch HIRO (ebenfalls Firma Light

Conversion) ist es möglich, höhere Harmonische der Ausgangswellenlänge für die Bestrah-

lungsexperimente zu verwenden. Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Frequenzverdopp-

lung verwendet und somit die zweite Harmonische mit 515 nm Wellenlänge für die Be-

strahlung der Glasproben genutzt. Eine Übersicht der verwendeten Lasersysteme inklusive

einiger relevanter Parameter ist in Tabelle 4.2 zusammengefasst.

Parameter Pharos Legend

Emissionswellenlänge [nm] 1030 & 515 (HIRO) 800

Pulsdauer [fs] 270 120

Repetitionsrate [kHz] bis zu 200 1

max. Leistung [W] 6 5

max. Pulsenergie [mJ] 0,11 3

Tab. 4.2.: Übersicht verwendeter Laserquellen für die Bestrahlung der Glasproben

4.2.2. Bestrahlung der Glasproben

Für die Bestrahlung der Glasproben wurde der Laserstrahl über ein System aus Spiegeln

bis zur Fokussieroptik gelenkt. Die Strahlformung geschah dabei über zwei Irisblenden,

die einen groÿen Abstand zueinander haben. Durch die Fraunhofer-Beugung an der ersten

Irisblende entsteht ein nahezu ideales Gauÿpro�l des Laserstrahls. Die zweite Blende wur-

de dazu verwendet nur die nahezu gauÿförmige 0. Beugungsordnungen durchzulassen und

höhere Ordnungen zu blockieren. Der eintre�ende nahezu ideale Gauÿstrahl wurde vor

der Fokussieroptik durch ein Linsensystem aufgeweitet, um diese komplett auszuleuchten.

Die Laserpulse wurden dabei entweder durch asphärische Linsen (AL) der Firma Thorlabs

mit einer numerischen Apertur (NA) von 0,4; 0,5 oder einem Mikroskopobjektiv (MO) der

Firma Carl Zeiss Jena mit einer NA von 0,65 in das 3,2 mm dicke Glasvolumen fokussiert.

Im weiteren Verlauf dieser Arbeit werden die Fokussieroptiken mit einem Akronym aus

den angegeben Abkürzungen der Linsentypen und ihrer numerischen Apertur bezeichnet

(bspw. AL_0.4 für eine asphärische Linse mit einer numerischen Apertur von 0,4). Die

verwendeten Fokussieroptiken sind über einer Kombination aus zwei motorisierten Piezo-

Verschiebetischen mit einem Verfahrweg von jeweils 200 mm, einer maximalen Geschwin-

digkeit von 100 mm/s und einer Genauigkeit von 0,5 µm angebracht. Auf den Tischen
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ist ein Vakuum-Chuck montiert, der zur Fixierung der Proben dient. Die Positionierung

der �xierten Probe geschieht in der Ebene relativ zur Optik. Die Steuerung der Tische

erfolgte über eine selbst geschriebene Software. Diese kann die für die Auskopplung der

Laserpulse verantwortlichen Pockelszellen direkt ansteuern. Auf diese Weise ist es möglich

die Verschiebetische über den PC mit dem Laser zu synchronisieren. Die Software ö�net

elektronisch die Pockelszellen des Lasers, sobald sich die Verschiebetische mit der �xierten

Probe für das Bestrahlungsexperiment bewegen. Durch eine festgelegte Verfahrgeschwin-

digkeit der Piezotische kann so der Abstand zwischen zwei Laserpulsen auf der Probe und

somit der erzeugten Modi�kationen zueinander im Glas eingestellt werden.

Der Fokus der verwendeten Optiken konnte manuell verändert werden, indem der Ab-

stand zwischen Optik und Glasprobe mechanisch mit einer Mikrometerschraube ver-

stellt wurde. Ein Foto des Bestrahlungsaufbaus mit einem Mikroskopobjektiv, den Piezo-

Verschiebetischen und einem zu bestrahlenden Miniatur-Solarmodul ist in Abbildung 4.2

dargestellt.

Abb. 4.2.: Bestrahlungsaufbau: (1) zu bestrahlendes Miniaturmodul (alternativ Glaspro-
be) (2) Fokussieroptik (Mikroskopobjektiv oder Asphärische Linse) (3) Um-
lenkspiegel (3) computergesteuerter X-Y-Piezotisch mit Vakuumchuck zur Pro-
ben�xierung

Die genaue Einstellung der Laserpulsenergie erfolgte durch eine Kombination aus einem

verstellbaren λ/2-Plättchen und einem Dünnschichtpolarisator im Brewster-Winkel. Das

Plättchen konnte mit einer Genauigkeit von etwa 10−3 Grad gedreht werden. Durch die
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Rotation des λ/2-Plättchen wird die Polarisation des Laserlichts verändert. Der senkrecht

polarisierte Anteil des Lichts wird anschlieÿend am Dünnschichtpolarisator re�ektiert. Der

parallele Anteil wird transmittiert. Die Polarisation des Laserstrahls nach Passieren des

Dünnschichtpolarisators ist also linear. Da auch an Linsen und Spiegeln Energieverluste

auftreten, wurde die auf diese Weise eingestellte Laserpulsenergie hinter dem letzten opti-

schen Bauelement mit einem pyroelektrischen Sensor der Firma Coherent gemessen. Die

Laserpulsenergie konnte so mit einer Genauigkeit von ca. 3% bestimmt werden.

4.2.3. Vermessung der Beugungse�zienzen

Für die Charakterisierung der Beugungse�zienzen und die Beleuchtung der hergestell-

ten Phasengitter wurden Laserdioden mit Emissionswellenlängen von 405, 514, 635 und

785 nm verwendet. Diese vier Wellenlängen liegen im relevanten Wellenlängenbereich für

die Silizium-Photovoltaik. Das monochromatische Licht wurde über isotropische optische

Glasfasern ins Experiment geleitet und über eine entsprechende asphärische Linse kolli-

miert. Über ein zweiachsiges Positionierungssystem konnten die präparierten Glasproben

�xiert und die relevanten Bereiche bestrahlt werden. Bei der Beleuchtung der Proben

wurde darauf geachtet, dass die gleiche Intensität für p- und s-Polarisation in Bezug

auf die Gitterausrichtung vorliegt. Der Lichteinfall verlief senkrecht zur Probenober�ä-

che. Ein durch monochromatische Beleuchtung der induzierten Phasengitter auftretendes

Beugungsmuster ist in Abbildung 4.3 dargestellt.

Abb. 4.3.: Glasprobe, in die ein Phasengitter geschrieben wurde. Zu sehen ist das Beu-
gungsmuster, welches bei der monochromatischen Beleuchtung der Gitters ent-
steht.

Die Intensität der Beugungsmaxima wurde mit einer CCD-Kamera der Firma Diagnostic

Instruments (RT Monochrome) vermessen.
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4.2.4. Phasenkonstrastmikroskopie

Die Lichtmikroskopie beruht auf der Absorption von Licht in Materie. Bei der Absorption

im Material wird die Amplitude bzw. die Intensität der einfallenden Lichtwelle verringert.

Der entstehende optische Kontrast zwischen absorbierten und unbeein�ussten Lichtwellen

wird zur Bildgebung genutzt.

Die meisten mikroskopischen Objekte in der Biologie oder der Medizin sind nahezu trans-

parent und daher für das Lichtmikroskop unsichtbar. Ebenso wenig sind lokale Brechungs-

indexunterschiede in Gläsern unter normaler Mikroskopbeleuchtung sichtbar. Im Rahmen

dieser Arbeit werden durch den von der Glasumgebung lokal abweichenden Brechungsin-

dex die Phase der Lichtes je nach Dicke und Dichte verändert. Objekte, die bei Lichtdurch-

gang nur die Phase des Lichtes verändern, werden auch als Phasenobjekte bezeichnet.

Die im Rahmen dieser Arbeit induzierten erhöhten Brechzahlen bewirken eine Phasen-

verzögerung des Lichtes beim Durchqueren dieser Materialveränderungen. Dabei wird das

Produkt aus geometrischer Weglänge und dem Brechungsindex (auch optische Weglänge

genannt) vergröÿert. Bei der Verzögerung der Phase wird die Lichtwelle abgebremst und

es ist ein Gangunterschied (Phasenunterschied) zwischen der verzögerten und ungehindert

passierenden Welle detektierbar. Um diesen Phasenunterschied und somit auch den indu-

zierten Brechungsindexunterschieden Kontrast zu verleihen und sie sichtbar zu machen,

muss der übliche Lichtmikroskopaufbau angepasst und erweitert werden.

Abb. 4.4.: Schema eines Lichtmikroskops im Phasenkontrastaufbau

Die Umwandlung von einem Phasen- in einen Amplitudenkontrast kann mit Hilfe eines

Phasenkontrastmikroskops realisiert werden [89], indem das direkte nicht gebeugte Licht

gegenüber dem gebeugten in der Phase verschoben und geschwächt wird. Ein Schema

dieses Phasenkontrastaufbaus ist in Abbildung 4.4 dargestellt. In einem Phasenkontrast-

aufbau wird die Aperturblende durch eine Ringblende im Strahlengang ersetzt. Auf diese

Weise wird gewährleistet, dass die Probe mit einem kegelförmigen Strahl beleuchtet wird.
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Das auf die Probe tre�ende Licht wird so in einen ungebeugten und gebeugten Anteil

aufgeteilt. Der ungebeugte Anteil des Lichtes durchläuft in der hinteren Brennebene des

Objektives eine weitere Ring�äche, die als Phasenring bezeichnet wird und den ungebeug-

ten Anteil um -90◦ also λ/4 phasenverzögert. Das gebeugte Licht verläuft überwiegend

nicht durch den Phasenring und besitzt durch die Beugung in der Probe eine Phasenver-

schiebung von λ/4. Durch eine geeignete Kombination aus Ringblende und Phasenring

im verwendeten Objektiv wird das Licht, welches die laserinduzierten Brechungsindexun-

terschiede im Glas durchquert, im Vergleich zum ungehindert passierenden Licht um λ/2

phasenverzögert und interferiert destruktiv in der Bildebene. Je nach Art des Phasenrin-

ges (Drehung des ungebeugten Lichtanteils um + oder - 90◦) können sowohl positive als

auch negative Phasenkontraste erzielt werden [90].

Im Rahmen dieser Arbeit wurde das Mikroskop Olympus BX-61 um die notwendigen

Elemente für den Phasenkontrastmodus wie Ringblende und Objektiv mit Phasenring

erweitert. Der Phasenunterschied zwischen direktem und gebeugtem Licht beträgt + 90◦,

sodass die Bereiche mit höherem Brechungsindex im Vergleich zur Umgebung heller er-

scheinen.
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Strukturparametern einfacher

Phasengitter

In diesem Kapitel werden Ergebnisse numerischer Studien zu einfachen Phasengittern prä-

sentiert. Die Rechnungen wurden mit dem in Kapitel 3.2 beschriebenen Softwarepaket S4

durchgeführt. Die Vorgehensweise bei der Simulation auf Grundlage der RCWA-Theorie

ist die De�nition einer Einheitszelle in zwei Dimensionen mit periodischen Randbedin-

gungen. Daher berechnet die Simulationssoftware Ergebnisse für Gitter mit unendlicher

Breite. Dabei wird im Folgenden vor allem auf simulationsrelevante Parameter wie Git-

terperiode, Gitterlinienbreite, Brechungsindexunterschied, Strukturlänge der Phasengitter

sowie auf die Wellenlänge des eingestrahlten Lichtes eingegangen und deren Ein�uss auf

die Beugungse�zienz der Gitter erläutert. Ziel des Kapitels ist es, anhand der präsentier-

ten Rechnungen einen Satz von Strukturparametern für einfache Phasengitter zu �nden,

der maximale Beugungse�zienzen in höhere Beugungsordnungen gewährleistet.

Als Beugungse�zienz der Phasengitter ηD(λ) wird in dieser Arbeit die auf die Intensität

des eingestrahlten Lichtes I0(λ) normierte Summe aller gebeugten Intensitäten Imth(λ)

mit Ausnahme der 0. Beugungsordnung de�niert. Die entsprechende Beugungsordnung

wird mit m bezeichnet, sodass sich folgender Zusammenhang ergibt:

ηD(λ) =

∑
n>0

Imth(λ)

I0(λ)
(5.1)

Die summierte Beugungse�zienz ηD gibt also an, welcher Prozentsatz der Ausgangsin-

tensität des monochromatisch eingestrahlten Lichtes durch das Phasengitter in höhere

Beugungsordnungen gebeugt werden kann. Die Re�ektion aller berechneten Gitter be�n-

det sich in einer Gröÿenordnung von 10−8, sodass sie im Folgenden vernachlässigt werden

kann.

In Abbildung 5.1 ist eine schematische Darstellung eines einfachen Phasengitters zu se-

hen. Das Gitter kann dabei mit folgenden Parametern beschrieben werden: Gitterperiode

a, Gitterlinienbreite b, Brechungsindex des unbehandelten Glases n1, lokal erhöhter Bre-

chungsindex des bestrahlten Glases n2, Strukturlänge des Gitters l und Wellenlänge des
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eingestrahlten Lichts λ. Nachfolgend wird die Di�erenz der Brechungsindizes zwischen

behandeltem und unbehandeltem Glas n2 − n1 als Brechungsindexunterschied ∆n be-

zeichnet.

Um die Grenzen der Parameter für die Simulationen abschätzen zu können, sind einige

Anforderungen zu berücksichtigen, die sich aus der Problemstellung dieser Arbeit ergeben.

Für die angestrebte Anwendung der Phasengitter als lichtleitende Strukturen in Solar-

modulen kann nur dann optimale Funktionalität gewährleistet werden, wenn bereits der

Beugungswinkel für die 1. Beugungsordnung groÿ genug ist, um das senkrecht einfallende

Licht vollständig um die Kontakt�nger zu leiten. Nimmt man eine typische Fingerbreite

von 70 µm und einen vertikalen Abstand des Gitters zum Finger von 2 mm (d.h. das Gitter

wurde 1 mm unter der Glasober�äche erzeugt) an, so beträgt der für die Anwendung mi-

nimal benötigte Beugungswinkel 2,0◦. Ein Beugungsgitter mit 8 µm Gitterperiode erfüllt

diese Bedingung mit einem Beugungswinkel für die erste Ordnung von 2,14◦ selbst bei der

niedrigsten für die Silizium-Photovoltaik relevanten Wellenlänge von 300 nm. Dieser Wert

wird daher für nachfolgende Rechnungen als Maximalwert für die Gitterperiode gewählt.

Abb. 5.1.: Schema eines einfachen Phasengitters inklusive der für die numerischen Rech-
nungen verwendeten Parameter

Im Hinblick auf die experimentelle Umsetzung der Laserbehandlung sind hohe Schreibge-

schwindigkeiten vorteilhaft. Eine Erhöhung der Schreibraten ins Glasvolumen ist möglich,

wenn weniger Gitterlinien pro bearbeiteter Fläche geschrieben werden. Dies bedeutet eine

Präferenz für gröbere Beugungsgitter, wenn mit diesen vergleichbare Beugungse�zienzen

erreicht werden können.

Als Ausgangspunkt für die Grenzen der Parameter Strukturlänge und Brechungsindexun-
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terschied dient die Recherche von Arbeiten anderer Autoren auf dem Gebiet der fs-Laser

Glasbearbeitung. Durch die Bestrahlung von Quarzglas mit fs-Laserpulsen konnten Ha-

shimoto et al. ein Brechungsindexunterschied von 0,03 ins Glasvolumen induzieren [91].

In der Literatur �nden sich weitere Gruppen, die ähnliche Werte erzielen konnten [30, 92].

Aus diesem Grund wird ein Brechungsindexunterschied von ∆n = 0, 03 für die folgenden

Rechnungen als obere Grenze gewählt.

In der Literatur �ndet man für die Laserbestrahlung je nach gewählten Parametern eine

groÿe Bandbreite von dabei erzielten Strukturlängen bis zu einem Maximalwert von ca.

600 µm [3, 93, 94]. Dieser Wert wird daher für die ersten nachfolgend diskutierten Rech-

nungen als Maximalwert zugrunde gelegt.

Innerhalb dieser Grenzen ist die summierte Beugungse�zienz ηD eines Gitters mit ge-

bräuchlichen Werten für Gitterperiode a von 6 µm, Gitterlinienbreite b von 3 µm (also ca.

160 Gitterlinien pro mm) bei einfallendem Licht mit 700 nm Wellenlänge in Abhängigkeit

der Strukturlänge l und dem induzierten Brechungsindex ∆n in Abbildung 5.2 dargestellt.

Das Farbschema für ηD ist als Legende auf der rechten Seite des Bildes angegeben.

Da der Brechungsindex n1 des unbehandelten Glases durch Transmissions- und Re�ek-

tionsmessungen (Kapitel 4.1) im entsprechenden Wellenlängenbereich im Mittel zu 1,52

bestimmt werden konnte, bedeutet ein Brechungsindexunterschied von 0,03 einen lokal

erhöhten Brechungsindex von 1,55 im Material (∆n = n2 − n1).

Abb. 5.2.: Summierte Beugungse�zienz ηD eines Phasengitters mit Gitterperiode a = 6
µm, Gitterlinienbreite b = 3 µm in Abhängigkeit des Brechungsindexunter-
schiedes ∆n und der Strukturlänge l bei senkrecht einfallendem Licht mit einer
Wellenlänge von λ = 700 nm

Der für die Silizium-Photovoltaik energetisch nutzbare und somit interessante Wellenlän-

genbereich erstreckt sich von 300 bis 1100 nm. Für einen ersten Überblick wurde für die
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präsentierte Rechnung eine Wellenlänge von 700 nm gewählt, da sich Photonen mit dieser

Energie genau mittig in diesem Intervall be�nden. In dieser Arbeit werden Phasengit-

terparameter vorerst für den senkrechten Lichteinfall optimiert. Der Einfallswinkel des

eingestrahlten Lichtes beträgt daher in den Rechnungen 0◦. Jede Simulation wurde für p-

und s-polarisiertes Licht durchgeführt. Die Resultate wurden summiert und anschlieÿend

gemittelt.

Die Simulationsergebnisse zeigen, dass insgesamt eine Beugungse�zienz von bis zu 100

% in höhere Ordnungen erreicht werden kann, wenn geeignete Parameter für Struktur-

länge und Brechungsindexunterschied gewählt werden. Die 0. Beugungsordnung wird also

vollständig unterdrückt und das monochromatisch einfallende Licht mit einer Wellenlän-

ge von 700 nm vollständig in höhere Beugungsordnungen umgeleitet. Weiterhin kann in

Abbildung 5.2 beobachtet werden, dass sich ein erhöhter Brechungsindexunterschied vor-

teilhaft auf die Beugungse�zienz des Gitters auswirkt. ηD steigt bis ca. ∆n = 0, 015 an

und sättigt bei höheren Werten des Brechungsindexunterschiedes (∆n > 0, 02) ab.

Zusätzlich ist ein periodisches Verhalten von ηD mit wachsender Strukturlänge zu beob-

achten. Qualitativ kann dies damit erklärt werden, dass eine Phasenverzögerung des sich

ausbreitenden Lichtes auf dem Weg durch das Gitter auftritt. Licht, welches im oberen

Teil des Gitters gebeugt wird, interferiert mit dem unten im Gitter gebeugten Licht je

nach Länge des Phasengitters, also der Gröÿe der Phasenverzögerung, konstruktiv oder

destruktiv. Wird das einfallende Licht im unteren Teil des modi�zierten Bereiches im

Vergleich zum im oberen Gitterabschnitt gebeugten Licht um λ
2
phasenverzögert, �ndet

destruktive Interferenz statt und eine Beugung in höhere Ordnungen wird unterdrückt.

Dieser E�ekt hat einen starken Ein�uss auf das Design von Phasengittern, da geeigne-

te Strukturlängen gewählt werden müssen, bei denen die Beugungse�zienz ηD maximal

wird. Es ist weiterhin festzustellen, dass gröÿere Werte für die Strukturlänge bei festem

Brechungsindexunterschied keinen positiven E�ekt auf die maximale Beugungse�zienz

haben. Deshalb wird in folgenden Rechnungen die Strukturlänge nur in einem Bereich

zwischen 0 und 200 µm betrachtet, während der Bereich für den Brechungsindexunter-

schied auf Grund der oben geführten Argumentation auf einen maximalen Wert von 0,02

begrenzt wird.

Im folgenden Abschnitt wird der Ein�uss der Gitterperiode auf die summierte Beugungsef-

�zienz ηD präsentiert. Nachdem physikalisch motivierte Grenzen für die Simulationspara-

meter l und ∆n abgeschätzt und festgelegt wurden, wurden Rechnungen für symmetrische

Phasengitter mit unterschiedlichen Gitterperioden und Gitterlinienbreiten durchgeführt.

Als symmetrisch werden Phasengitter bezeichnet, bei denen die Gitterperiode a dem Dop-

pelten der Gitterlinienbreite b entspricht. Die Ergebnisse der Simulationen mit Gitterpe-

rioden von 4, 6 und 8 µm und entsprechenden Gitterlinienbreiten sind in Abbildung 5.3
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zusammengefasst. Für das einfallende Licht wurden wiederum 0◦ Einfallswinkel bei einer

Wellenlänge von λ = 700 nm gewählt. Das Farbschema für ηD ist als Legende auf der

rechten Seite des Bildes angegeben.

Beim Vergleich der drei dargestellten Abbildungen wird deutlich, dass sich eine steigende

Gitterperiode positiv auf die resultierende Beugungse�zienz ηD auswirkt. Während bei

einer Gitterperiode von 4 µm (siehe Abb. 5.3 (1)) maximal 56 % des einfallenden Lichtes

in höhere Ordnungen gebeugt werden kann, steigt dieser Wert bei einer Periode von 8 µm

auf 100 % an (Abb. 5.3 (3)).

Abb. 5.3.: Summierte Beugungse�zienz ηD symmetrischer Phasengitter mit unterschied-
lichen Gitterperioden a bei senkrecht einfallendem Licht mit einer Wellenlänge
von λ = 700 nm (1) a = 4 µm b = 2 µm (2) a = 6 µm b = 3 µm (3) a = 8 µm
b = 4 µm

Weiterhin ist erkennbar, dass die Bereiche hoher E�zienz mit steigender Gitterperiode

breiter werden. Geringe Abweichungen in der Strukturlänge innerhalb dieser Bereiche füh-

ren nur zu geringen Abweichungen in der E�zienz. Im Hinblick auf die Anwendung und

das Laserschreiben der Phasengitter ins Glasvolumen, ist ein breiter Bereich hoher E�zi-

enzen vorteilhaft. Die Periodizität von ηD mit der Strukturlänge und der positive E�ekt

eines erhöhten Brechungsindexunterschiedes auf die E�zienz ist wiederholt zu beobachten.

Bisher wurden in diesem Kapitel Rechnungen zu symmetrischen Gittern (a = 2b) durch-

geführt und präsentiert. Im Folgenden wird daher der Ein�uss der Gitterlinienbreite b und

somit asymmetrischer Phasengitter genauer betrachtet. Im vorherigen Abschnitt konnte

festgestellt werden, dass eine Gitterperiode von 8 µm die für die geplante Anwendung opti-

malen E�zienzen liefern kann, wenn geeignete Parameter wie Brechungsindexunterschied

und Strukturlänge gewählt werden (siehe Abb. 5.3 (3)). Vom symmetrischen Gitterdesign

wird nun abgewichen, indem die Gitterlinienbreite bei fester Gitterperiode von 8 µm vari-

iert wird. Unterschiedliche Gitterlinienbreiten b von 2, 3 und 4 µm bei einer Gitterperiode

a von 8 µm sind in Abbildung 5.4 dargestellt. Ein Einfallswinkel des Lichtes von 0◦ bei

einer Wellenlänge von 700 nm wird beibehalten.
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In der Darstellung ist zu erkennen, dass die Gitterlinienbreite bei fester Gitterperiode

kaum Ein�uss auf die summierte Beugungse�zienz ηD hat. Die Werte für ηD in den drei

betrachteten Fällen ändern sich nur wenig. Auÿerdem ist nur ein minimaler Unterschied

im Verlauf der Flächen hoher Beugungse�zienzen in der Konturdarstellung zu beobach-

ten. Der Ein�uss der Gitterlinienbreite ist bei geringen Brechungsindexunterschieden am

deutlichsten zu erkennen. Bei einem Unterschied der Brechzahlen von ∆n = 0, 004 ver-

schiebt sich der Bereich hoher E�zienzen von einem Strukturlängenbereich 60 - 170 µm

bei 2 µm Gitterlinienbreite (Abb. 5.3 (1)) zu 40 - 140 µm bei 4 µm (Abb. 5.3 (3)). Für

alle Gitterlinienbreiten von 2 - 4 µm können E�zienzen von bis zu 100 % erreicht werden,

wenn geeignete Werte für Brechungsindexunterschied und Strukturlänge gewählt werden.

Im Vergleich zu den bereits betrachteten Strukturparametern Gitterperiode, Brechungsin-

dexunterschied und Strukturlänge ist die Abhängigkeit der Phasengitterbeugungse�zienz

ηD von der Gitterlinienbreite gering.

Abb. 5.4.: Summierte Beugungse�zienz ηD asymmetrischer Gitter mit einer Gitterperi-
ode von a = 8 µm und unterschiedlichen Gitterlinienbreiten b bei senkrecht
einfallendem Licht mit einer Wellenlänge von λ = 700 nm (1) b = 2 µm (2) b
= 3 µm (3) b = 4 µm

Um einen Überblick über die Beugungse�zienz der Phasengitter im gesamten für die

Silizium-Photovoltaik energetisch nutzbaren Wellenlängenbereich von 300 bis 1100 nm

zu bekommen, wurden die bisher präsentierten Ergebnissen für 700 nm Wellenlänge um

Rechnungen für 300 und 1100 nm ergänzt. Die Berechnungen wurden für ein Phasen-

gitter mit einer Gitterperiode 8 µm und einer Gitterlinienbreite von 4 µm durchgeführt,

da mit diesem Gitterdesign mit 700 nm die höchsten E�zienzen erzielt werden konnten

(vergleiche Abb. 5.3 (3)). Der Lichteinfall wurde wie in allen bisher präsentierten Ergeb-

nissen senkrecht gewählt. Der Ein�uss der Wellenlänge des einfallenden Lichtes auf die

Beugungse�zienz ηD eines einfachen Phasengitters ist in Abbildung 5.5 dargestellt.

Bis zu 100 % Beugungse�zienz kann bei geeigneter Parameterwahl erreicht werden, wenn

Licht mit 300 nm Wellenlänge auf das betrachtete Phasengitter tri�t (Abbildung 5.5 (1)).

Beträgt die Wellenlänge 1100 nm, ist es nicht möglich, mehr als 75 % des einfallenden
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Lichtes in höhere Ordnungen zu beugen (Abbildung 5.5 (2)). Die E�zienz ηD des betrach-

teten Gitterdesigns sinkt signi�kant mit steigender Wellenlänge.

Abb. 5.5.: Summierte Beugungse�zienz ηD eines Gitters mit Gitterperiode von 8 µm, Git-
terlinienbreite von 4 µm bei senkrecht einfallendem Licht mit einer Wellenlänge
von λ = (1) 300 und (2) 1100 nm

Ein Vergleich mit der E�zienz ηD bei einer Wellenlänge von 700 nm und ansonsten kon-

stanten Gitterparametern (siehe Abbildung 5.4 (3)) bestätigt diesen Trend und ermöglicht

einen guten Überblick über die Leistungsfähigkeit eines einfachen Phasengitters im gesam-

ten photovoltaisch relevanten Wellenlängenbereich.

Da sich sowohl die maximalen Beugungse�zienzen ηD als auch deren Verlauf mit steigen-

der Strukturlänge bei unterschiedlichen Wellenlängen stark voneinander unterscheiden,

muss für eine im Hinblick auf die photovoltaische Anwendung sinnvolle Diskussion an

dieser Stelle eine spektrale Gröÿe de�niert werden.

Die spektrale Beugungse�zienz ηPV wird in dieser Arbeit als Integral aller summierten

Beugungsordnungen ηD (siehe Gleichung (5.1)) im Wellenlängenbereich 300 bis 1100 nm

de�niert.

ηPV =
1

R

1100nm∫
300nm

ηD(λ) dλ mit R =

1100nm∫
300nm

dλ (5.2)

Mit Hilfe dieser spektralen Beugungse�zienz ist es möglich, die mittlere Leistungsfähigkeit

eines Satzes von Strukturparametern im Wellenlängenbereich 300 bis 1100 nm darstellen

und beurteilen zu können. Durch eine spektral gemittelte Betrachtung der Beugungse�-

zienzen kann so schnell ein Überblick zu den jeweils verwendeten Strukturparametern ge-

wonnen werden. An dieser Stelle wird vorerst auf den Bezug zum realen Sonnenspektrum
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AM1.5G verzichtet. Eine Untersuchung der Leistungsfähigkeit der Beugungsstrukturen

bei Beleuchtung mit dem Sonnenspektrum wird in Kapitel 8 untersucht.

Um die Ergebnisse aus Abbildung 5.5 zusammenzufassen, wurde die integrierte spektrale

Beugungse�zienz ηPV eines einfachen Phasengitters mit einer Gitterperiode von 8 µm

und einer Gitterlinienbreite von 4 µm berechnet und in Abbildung 5.6 dargestellt.

Abb. 5.6.: Spektrale Beugungse�zienz ηPV eines Gitters mit Gitterperiode von 8 µm und
Gitterlinienbreite von 4 µm bei senkrecht einfallendem Licht und einem Wel-
lenlängenbereich von λ = 300 bis 1100 nm

Mit dem in diesem Kapitel gefundenen optimalen Satz von Strukturparametern für ein-

fache Phasengitter (Gitterperiode 8 µm und Gitterlinienbreite 4 µm) kann im spektralen

Mittel im Wellenlängenbereich zwischen 300 und 1100 nm eine E�zienz ηPV von bis zu

75 % erreicht werden. In den am Anfang des Kapitels physikalisch motivierten Grenzen

für Brechungsindexunterschied und Strukturlänge ist dies der nach unseren Rechnungen

das e�ektivste Design eines einfachen Phasengitters. Der Bereich hoher E�zienz be�ndet

sich in einem Strukturlängenbereich zwischen ca. 20 bis 80 µm je nachdem welcher Wert

für den Brechungsindexunterschied betrachtet wird. Eine Erhöhung von ∆n bewirkt einen

Anstieg der E�zienz.
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Die als Ergebnis des dynamischen Gleichgewichts zwischen Selbstfokussierung durch den

Kerr-E�ekt und Defokussierung durch das bei der Laserbestrahlung erzeugte Elektronen-

plasma auftretenden Filamente können genutzt werden, um strukturelle Veränderungen in

weitaus gröÿeren Dimensionen als der Rayleighlänge des Laserstrahls im Glas zu generie-

ren (siehe Kapitel 2). Mit welchen experimentellen Limitierungen diese Mikrostrukturen

im Glasvolumen erzeugt und welche Strukturparameter für die Anfertigung von Phasen-

gittern damit erreicht werden können, wird in diesem Kapitel dargestellt. Beginnend mit

der Positionierbarkeit der Strukturen im Glasvolumen wird im Laufe des Kapitels auf den

Ein�uss der verwendeten Laserwellenlänge, der eingestrahlten Laserpulsenergie und der

verwendeten Fokussieroptiken eingegangen und die präsentierten Ergebnisse diskutiert.

Abschlieÿend werden die in Kapitel 5 beschriebenen Simulationsergebnisse für einfache

Phasengitter experimentell validiert. Hierfür wurden Phasengitter mit den entsprechen-

den Parametern hergestellt und charakterisiert.

6.1. Positionierbarkeit der optischen Mikrostrukturen

im Glasvolumen

Für das Laserschreiben komplexer Gitterstrukturen ist eine genaue Kontrolle der Struk-

turparameter und eine präzise Positionierung im Glas notwendig. Auf die genaue Positio-

nierbarkeit innerhalb des Glasvolumens wird in diesem Kapitel eingegangen.

Der Aufbau zur Bestrahlung der Glasproben wurde bereits in Kapitel 4.2.2 beschrie-

ben. Die verwendeten Fokussieroptiken sind über einer Kombination aus zwei Piezo-

Verschiebetischen mit einem Verfahrweg von jeweils 200 mm und einer Genauigkeit von

0,5 µm angebracht. Nach der Fixierung der gewöhnlicherweise 50 x 50 mm groÿen Gläser

kann die Positionierung der Probe in der Ebene relativ zur Optik ohne Einschränkungen

durchgeführt werden.

Für die Untersuchung der Tiefeneinstellbarkeit der Modi�kationen im Glasvolumen wurde

der Fokus der verwendeten Optiken von der Glasober�äche aus manuell bis zur Rückseite

45



Kapitel 6: Bestimmung der experimentell erreichbaren

Strukturparameter

verschoben, indem der Abstand zwischen Optik und Glasprobe mechanisch mit einer Mi-

krometerschraube verstellt wurde. Für jeden eingestellten Fokuswert wurden Bestrahlun-

gen mit den drei verwendeten Fokussieroptiken im Glas vorgenommen und anschlieÿend

der Beginn der modi�zierten Bereiche im Phasenkontrastmikroskop vermessen. Die Be-

strahlungen wurden mit dem Pharos-Laser bei einer Wellenlänge von 1030 nm und einer

Pulsenergie von 5 µJ durchgeführt. In Abbildung 6.1 sind die Ergebnisse dieser Messungen

zusammengefasst. Der ermittelte Modi�kationsbeginn im Glasvolumen ist in Abhängig-

keit der eingestellten Modi�kationstiefe (relativ zur Glasober�äche) aufgetragen.

Abb. 6.1.: Tiefeneinstellbarkeit der Modi�kationen im Glasvolumen, durchgeführt mit
verschiedenen Fokussieroptiken bei einer Laserwellenlänge von 1030 nm und
5 µJ Pulsenergie

Der relative Abstand der Modi�kationen zur Probenober�äche kann genau kontrolliert

werden. Der Zusammenhang zwischen eingestelltem und gemessenem Modi�kationsbe-

ginn ist wie in Abbildung 6.1 sichtbar linear. Für die Analyse wurden lineare Anpas-

sungen vorgenommen, die auf Grund der Übersichtlichkeit in der zusammenfassenden

Abbildung nicht dargestellt sind. Der Anstieg der linearen Regressionen beträgt bei allen

genutzten Optiken 1,5 ± 0,1. Der im Phasenkontrastmikroskop gemessene Modi�kations-

beginn ist im Vergleich zur eingestellten Modi�kationstiefe um diesen Faktor verschoben,

da sich der Lichtweg des fokussierten Lasers beim Durchgang durch das Probenvolumen

auf Grund des Brechungsindexes des Glases verlängert. Der gemessene Anstieg der linea-

ren Regression ist in guter Übereinstimmung mit dem ermittelten Brechungsindex des

verwendeten Glases (siehe Kapitel 4.1). Alle verwendeten Optiken zeigen eine identische

Tiefeneinstellbarkeit. Die Positionierung in der Tiefe wird bei den Optiken MO_0.65 und

AL_0.5 lediglich durch ihre Arbeitsabstände limitiert. Bei einer weiteren Erhöhung der

Tiefe würde es zum Kontakt zwischen Optik und Probe kommen. Aus diesem Grund sind

46



Kapitel 6: Bestimmung der experimentell erreichbaren

Strukturparameter

bei den Vermessungen dieser Optiken nur beschränkte Modi�kationstiefen eingestellt wor-

den. Im Hinblick auf die Anwendung der optischen Mikrostrukturen in Deckgläsern von

Solarmodulen wird eine ober�ächennahe Erzeugung auf Grund des vertikalen Abstands

zum Absorbermaterial präferiert, sodass die erwähnten Beschränkungen auf Grund des

Arbeitsabstandes nicht relevant sind. Die Positionierung der optischen Mikrostrukturen

im Glasvolumen in der Ebene und beliebigen Tiefen kann im Rahmen dieser Arbeit also

ohne Einschränkungen durchgeführt werden.

An dieser Stelle wird auf die Zusammenfassung der Messungen mit anderen Laserwellen-

längen verzichtet, da bei der Tiefeneinstellbarkeit in der Probe identische Zusammenhänge

festgestellt werden konnten, wenn die Laserbestrahlung mit 515, 800 und 1030 nm vorge-

nommen wurde.

Obwohl die Pulsenergie bei den dargestellten Bestrahlungsexperimenten mit 5 µJ konstant

war, konnte eine Vergröÿerung der Filamentlänge bei zunehmender Tiefe im Glas beobach-

tet werden. Die Position des Modi�kationsbeginns bleibt davon unbeein�usst. Verantwort-

lich für diese Beobachtung ist die sphärische Aberration beim Übergang des fokussierten

Laserstrahls an der Grenz�äche von Luft in Glas. Die Fokusposition zwischen paraxia-

len und achsenfernen Strahlen ist nicht identisch, sodass die tiefenabhängige sphärische

Aberration zu einem longitudinal verlängerten Fokus entlang der Laserbestrahlungsrich-

tung führt. Alle im Folgenden erzeugten Filamente wurden in einer maximalen Tiefe von

1 mm unter der Glasober�äche geschrieben und die sphärische Aberration entsprechend

berücksichtigt, sodass die nun präsentierten pulsenergieabhängigen Modi�kationslängen

vergleichbar sind.

6.2. Abhängigkeit der erzeugten Modi�kationslänge

von der Laserpulsenergie und -wellenlänge

Nachdem die präzise Positionierbarkeit der Strukturen im Glasvolumen durchgeführt wer-

den kann, wird nun in diesem Abschnitt der Ein�uss der verwendeten Laserwellenlänge,

der eingestrahlten Laserpulsenergie und der verwendeten Fokussieroptik erläutert. Bei der

Bestrahlung mit unterschiedlichen Wellenlängen konnte beobachtet werden, dass sich die

erzeugte Modi�kationslänge durch Variation der eingestrahlten Pulsenergie ändert. Eine

Seitenansicht einzelner Filamente im Glas in Abhängigkeit von der eingestrahlten Laser-

pulsenergie ist als Lichtmikroskopaufnahme im Phasenkontrastmodus in Abbildung 6.2

dargestellt. Die modi�zierten Bereiche mit lokal erhöhtem Brechungsindex erscheinen auf

Grund der Phasenverzögerung im Phasenkontrast heller (siehe Kapitel 4.2.4) und wurden

ca. 1 mm unter der Glasober�äche mit einer Wellenlänge von 1030 nm erzeugt. Die Be-

strahlungsrichtung des Lasers und seine Fokussierung sind schematisch eingezeichnet. Die

eingestrahlte Pulsenergie wurde im Bild von links nach rechts verringert. Da der eingestell-
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te Fokus konstant bleibt, beginnen alle Modi�kation in derselben Tiefe. Zu beobachten ist,

dass die resultierende Modi�kationslänge mit kleinerer Pulsenergie sinkt. In den folgenden

Kapiteln wird der Ein�uss der eingestrahlten Laser-Wellenlänge, der Pulsenergie und der

verwendeten Fokussieroptik genauer untersucht. Im Anschluss �ndet eine Diskussion der

Ergebnisse statt.

Abb. 6.2.: Lichtmikroskopaufnahme im Phasenkontrastmodus einer Seitenansicht von
Modi�kationen im Glasvolumen erzeugt mit einer Laserwellenlänge von 1030
nm bei unterschiedlichen Pulsenergien (abnehmend von links nach rechts)

6.2.1. Materialmodi�zierung durch Bestrahlung mit 515 nm

Die Seitenansicht in Abbildung 6.2 belegt bereits, dass sich die erzeugte Modi�kations-

länge mit der Laserpulsenergie ändert. Die erzeugten Filamente sind spheroidaler Form.

Der Durchmesser beträgt unabhängig von der Energie und verwendeten Fokussieroptik

2 - 3 µm. Um die Energieabhängigkeit der Modi�kationslängen genauer zu untersuchen,

wurde bei der Bestrahlung mit dem Pharos-Laser (τpuls = 270fs) in Kombination mit

einer Frequenzverdopplung durch das HIRO-System bei einer Wellenlänge von 515 nm

und drei verschiedenen Fokussieroptiken die eingestrahlte Pulsenergie verändert und die

resultierende Länge der Filamente im Phasenkontrastmikroskop vermessen. Die ermittel-

ten Zusammenhänge sind in Abbildung 6.3 zusammengefasst.

Die Länge der Modi�kationen kann in einer Tiefe von ca. 650 µm im Glas zwischen 25 und

180 µm verändert werden, indem die Pulsenergie zwischen 0,8 und 5 µJ variiert wird. Der

Messfehler für die eingestellte Pulsenergie beträgt dabei ca. 3 %. Der Fehler bei der Ver-

messung der Modi�kationslängen wurde mit ± 5 µm angenommen und ist im Diagramm

eingezeichnet.

Der Verlauf ist für alle verwendeten Optiken qualitativ gleich. Mit Erhöhung der Puls-

energie wächst die Filamentlänge zunächst mit unterschiedlichem Anstieg an, bis sie sich
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einem Maximalwert annähert. Bei zwei der verwendeten Optiken (AL_0.5 und MO_0.65)

ist ein Sprung der Längen bei 2,5 µJ von 50 auf 140 bzw. 160 µm zu erkennen. Die kleinsten

mit dem Phasenkontrastmikroskop vermessbaren Filamente sind 25 µm groÿ und wurden

mit AL_0.4 und 0,8 µJ Pulsenergie erzeugt. Die Modi�kationsschwelle zur Erzeugung

stabiler Brechungsindexunterschiede mit einem einzelnen fs-Laserpuls liegt abhängig von

der verwendeten Fokussieroptik zwischen 0,8 und 1 µJ. Dieser Wert weicht etwas von

der kritischen Energie ab, die für die Selbstfokussierung des eingestrahlten Laserpulses in

Natronglas notwendig ist (Ekr(515nm, 270fs)=0,26 µJ, Gleichung (2.19)). Eine mögliche

Erklärung liegt in der Aufweitung des Laserpulses durch die sphärische Abberation. Durch

die Aufweitung ist mehr Energie notwendig, um eine Selbstfokussierung des Laserpulses

zu erreichen. Es ist Eine Sättigung der Filamentlänge setzt abhängig von der verwendeten

Optik bei 3, 4 und 5 µJ (AL_0.4, MO_0.65, AL_0.5) bei Längen von 90 - 100 bzw. 180

µm ein. Eine weitere Erhöhung der Pulsenergie hat keinen Ein�uss auf die erzeugte Länge

der Filamente.

Abb. 6.3.: Erzeugte Modi�kationslänge im Glasvolumen in Abhängigkeit der eingestrahl-
ten Pulsenergie und der verwendeten Fokussieroptik bei einer Laserwellenlänge
von 515 nm

Während also die kleinsten Modi�kationslängen von 25 µm mit der asphärischen Linse

AL_0.4 erzeugt werden konnten, beträgt die maximale Länge 180 µm, wenn mit dem

Mikroskopobjektiv MO_0.65 bestrahlt wird.

6.2.2. Materialmodi�zierung durch Bestrahlung mit 800 nm

Analog zu den Experimenten mit 515 nm wurden bei der Bestrahlung mit dem Legend-

Laser (τpuls = 120fs) bei einer Wellenlänge von 800 nm drei verschiedene Fokussieropti-
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ken verwendet und die eingestrahlte Pulsenergie verändert. Die resultierende Länge der

Filamente im Glasvolumen wurde im Phasenkontrastmikroskop vermessen und ist in Ab-

hängigkeit von der eingestrahlten Pulsenergie in Abbildung 6.4 dargestellt.

Es ist ein Anwachsen der Modi�kationslänge mit unterschiedlichem Anstieg bei steigender

Pulsenergie zu beobachten. Eine Sättigung tritt unabhängig von der verwendeten Fokus-

sierung bei ca. 10 µJ ein. Die dabei erreichten maximalen Längen unterscheiden sich je

nach verwendeter Fokussieroptik. Während mit MO_0.65 maximal 300 µm lange Modi�-

kationen erzeugt werden können, beträgt der Wert für AL_0.4 und AL_0.5 ca. 150 µm.

Die kleinste vermessbare Modi�kation ist 50 µm groÿ und wurde bei der Bestrahlung mit

den asphärischen Linsen erzeugt. Der Energieschwellwert für die Erzeugung von Filamen-

ten im Glasvolumen liegt abhängig von der Fokussieroptik zwischen 1 und 1,5 µJ und

weicht damit etwas von der für Kalknatronglas berechneten kritischen Pulsenergie für die

Selbstfokussierung Ekr(800nm, 120fs)=0,27 µJ (Gleichung (2.19) ab. Eine mögliche Ursa-

che liegt in der bereits angesprochen Aufweitung des Laserstrahls an der Grenz�äche von

Luft zu Glas.

Bei der Bestrahlung mit dem Legend-Laser und 800 nm Wellenlänge treten schon bei

geringen Pulsenergien Risse entlang der Filamente auf. Beispielhaft ist in Abbildung 6.5

eine Seitenansicht von einzelnen Modi�kationen mit Rissen dargestellt, die mit 8,5 µJ

Pulsenergie und dem Objektiv MO_0.65 erzeugt wurden.

Der Energiebereich für eine rissfreie Laserbearbeitung mit 800 nm Wellenlänge liegt je

nach genutzter Apertur zwischen 1 und 1,5 µJ. Bei der Verwendung von AL_0.5 sind

selbst bei der Bestrahlung mit geringeren Energien, Risse zu beobachten. Das Prozess-

fenster für eine rissfreie Modi�kation ist sehr schmal und ermöglicht maximale Filament-

längen von 50 µm. Ein potentieller Ein�uss der Rissbildung auf die mechanische Stabilität

des Glases kann nicht ausgeschlossen werden. Im Hinblick auf die Anwendung kann die

Bestrahlung mit 800 nm Wellenlänge und einer Pulsdauer von 120 fs aus diesen Gründen

nicht für die beabsichtigte Herstellung von Phasengittern im Deckglasvolumen Solarmo-

dulen verwendet werden.
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Abb. 6.4.: Erzeugte Modi�kationslänge im Glasvolumen in Abhängigkeit der eingestrahl-
ten Pulsenergie und der verwendeten Fokussieroptik bei einer Laserwellenlänge
von 800 nm

Abb. 6.5.: Lichtmikroskopaufnahme im Phasenkontrastmodus einer Seitenansicht von
Modi�kationen mit Rissen im Glasvolumen erzeugt mit einer Laserwellenlänge
von 800 nm, 8,5 µJ Pulsenergie und Fokussieroptik MO_0.65

6.2.3. Materialmodi�zierung durch Bestrahlung mit 1030 nm

Analog zu den Experimenten mit 515 und 800 nm wurden bei der Bestrahlung mit dem

Pharos-Laser bei einer Wellenlänge von 1030 nm drei verschiedene Fokussieroptiken ver-

wendet und die eingestrahlte Pulsenergie verändert sowie die erzeugte Filamentlänge im
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Glasvolumen im Phasenkontrastmikroskop vermessen. Die Ergebnisse dieser Experimente

sind in Abbildung 6.6 zusammengefasst.

Die Länge der Filamente kann in einer Tiefe von ca. 650 µm im Glas zwischen 25 und

150 µm verändert werden, indem die Pulsenergie zwischen 1 und 7 µJ variiert wird. Der

Verlauf ist für alle verwendeten Optiken qualitativ gleich. Mit Erhöhung der Pulsener-

gie wächst die Modi�kationslänge zunächst mit unterschiedlichem Anstieg an, bis sie sich

einem Maximalwert nähert. Die kleinsten mit dem Phasenkontrastmikroskop vermessba-

ren Modi�kationen sind 25 µm groÿ und wurden mit den Fokussieroptiken AL_0.4 und

MO_0.65 erzeugt. Die maximale Länge von 150 µm kann durch die Fokussierung mit

dem Mikroskopobjektiv MO_0.65 erreicht werden. Der Grenzwert für die Pulsenergie

zur Erzeugung von Filamenten im Glasvolumen mit einem einzelnen fs-Laserpuls liegt

unabhängig von der Fokussieroptik bei ca. 1 µJ und stimmt damit gut mit der berechne-

ten kritischen Energie für die Selbstfokussierung Ekr(1030nm, 270fs)=1 µJ überein. Da

die sphärische Aberration mit steigender Wellenlänge abnimmt, ist der Ein�uss bei der

Bestrahlung mit 1030 nm Wellenlänge gering.

Abb. 6.6.: Erzeugte Modi�kationslänge im Glasvolumen in Abhängigkeit der eingestrahl-
ten Pulsenergie und der verwendeten Fokussieroptik bei einer Laserwellenlänge
von 1030 nm

Eine Sättigung in der Länge der Filamente setzt abhängig von der verwendeten Optik bei

4, 6 und 7 µJ (AL_0.5, AL_0.5, MO_0.65) bei Längen von 90 - 100 bzw. 150 µm ein.

Eine Seitenansicht einzelner Filamente im Glasvolumen, die mit einer Pulsenergie von 6

µJ und MO_0.65 erzeugt wurden, ist in Abbildung 6.7 zu sehen.
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Abb. 6.7.: Lichtmikroskopaufnahme im Phasenkontrastmodus einer Seitenansicht von
Modi�kationen im Glasvolumen erzeugt mit einer Laserwellenlänge von 1030
nm, 6 µJ Pulsenergie und Fokussieroptik MO_0.65

In diesem Experiment wurden ebenfalls Fokussieroptiken mit geringeren numerischen

Aperturen genutzt. Diese sind in Abbildung 6.6 nicht dargestellt. Bei der Verwendung

von Fokussieroptiken mit numerischen Aperturen von weniger als 0,4 konnten keine rei-

nen Brechungsindexunterschiede im Glas erzeugt werden. Bei der Lichtmikroskopauswer-

tung wurde die zusätzliche Bildung von Farbzentren registriert. Im Kern des modi�zierten

Bereichs wurde eine stabile Erhöhung des Brechungsindexes festgestellt. An die Ränder

des Kerns schlieÿen sich strukturelle Defektzentren an, die farblich im Lichtmikroskop

wahrgenommen werden können. Die Bildung der Farbzentren ist auf eine Ionisierung des

Materials durch Multiphotonenabsorption zurückzuführen, tritt allerdings bereits bei ge-

ringeren Energien auf als für die Induzierung stabiler Brechungsindexunterschiede notwen-

dig sind [95, 96]. Ist die numerische Apertur und damit die Fokussierung gering, treten

im Randbereich des Fokus geringere Energiedichten auf. Die resultierenden geringeren

Ladungsträgerdichten führen zu thermisch reversiblen Materialveränderungen wie bspw.

der Bildung von Farbzentren. Die unterschiedliche thermische Stabilität der erzeugten

Farbzentren und Brechungsindexunterschiede sowie die Rückbildung einiger Farbzentren

bei Raumtemperatur konnte bereits von Eaton et al. beobachtet werden [96]. Im Rahmen

dieser Arbeit war es möglich, die beobachteten Farbzentren bei einer Temperatur von ca.

200◦ C auszuheilen. Die induzierten Brechungsindexunterschiede entlang der Filamente

blieben dabei erhalten.
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6.2.4. Diskussion der Ergebnisse

Ein�uss der Pulsenergie

Bei allen drei verwendeten Laserwellenlängen (515, 800 und 1030 nm) kann eine Abhän-

gigkeit der erzeugten Länge der Filamente von der Pulsenergie beobachtet werden. Mit

der Erhöhung der Laserpulsenergie steigt auch die vermessene Länge der erzeugten Fi-

lamente an bis eine Sättigung eintritt. Wie bereits in Kapitel 2.2.1 beschrieben, ist eine

kritische Leistung Pkr oder Pulsenergie Ekr für die Selbstfokussierung des Laserpulses

notwendig. Durch die Fokussierung des Laserpulses im Material steigt die Leistungsdichte

im Fokus stark an. Durch MPA wird im Material lokal ein Elektronenplasma erzeugt,

welches den eintre�enden Laserpuls defokussiert. Eine dynamische Balance aus de- und

refokussierenden E�ekten führt so zur Ausbildung eines Filaments mit mehreren µm Län-

ge. Der Laserpuls gibt dabei vor allem durch MPA Energie an das Material ab. Besitzt

der Puls nach der Defokussierung eine Energie, die den kritischen Wert Ekr überschreitet,

beginnt der Selbstfokussierung erneut. Unterschreitet die lokale Pulsenergie diesen kriti-

schen Wert, geschieht keine Refokussierung des Pulses und es kommt zum Abbruch des

Re- und Defokussierungskreislaufs und somit zum Zusammenbruch des Filaments. Qua-

litativ kann die ansteigende Filamentlänge mit erhöhter eingestrahlter Laserpulsenergie

also auf diese Weise erklärt werden.

Sättigung der Filamentlängen

Bei allen verwendeten Wellenlängen und Fokussieroptiken stellt sich bei hohen Pulsener-

gien eine Sättigung der Filamentlänge ein. Eine weitere Erhöhung der eingestrahlten

Laserleistung liefert keine Vergröÿerung der Länge der vermessenen Modi�kationen im

Glasvolumen. In Festkörpern ist die Gruppengeschwindigkeitsdispersion so stark, dass bei

gröÿeren Ausbreitungswegen im Medium eine Aufspaltung des Laserpulses in zwei Teile

passiert. Diese bewegen sich divergent zum ursprünglich eingestrahlten Laserpuls. Wäh-

rend zu Beginn die Wechselwirkung zwischen Laserpuls und Materie von E�ekten wie

Selbstfokussierung und Defokussierung durch das Plasma dominiert wird, sinkt die Pul-

senergie durch MPA entlang des Filaments und es werden weitere nichtlineare zeitliche

E�ekte relevant. Die Aufspaltung des Pulses in zwei Teile durch die GVD und die Stau-

chung (self-steeping) können ein Grund für die Sättigung der Filamentlänge bei hohen

Pulsenergien sein. Ein Auftreten der Sättigung bei hohen Filamentlängen ab 90 µm, also

bei hohen Ausbreitungswegen im Medium, unterstützt diese mögliche Erklärung. Entlang

des Filaments akkumulieren sich die zeitlichen nichtlinearen E�ekte und führen unabhän-

gig von der eingestrahlten Pulsenergie zum Abbruch bzw. Zusammenbruch des Filaments.
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Ein�uss der Wellenlänge

Die Energie eines Photons (EPhoton = h · c/λ) ist abhängig von der Wellenlänge. Die

eingestrahlte Laserpulsenergie steigt mit sinkender Emissionswellenlänge des Lasers. Aus

diesem Grund können für die Bestrahlung mit kleineren Wellenlängen, gröÿere Filament-

längen erwartet werden, weil eine erhöhte Anzahl an Re- und Defokussierungs-Kreisläufen

durchlaufen werden kann, bis die vorhandene Pulsenergie den kritischen Wert für die

Selbstfokussierung unterschreitet. Während bei der Bestrahlung mit 515 nm maximale

Filamentlängen von 180 µm erzeugt werden können, beträgt der Maximalwert bei 1030

nm noch 150 µm. Bestrahlungen mit diesen beiden Wellenlängen wurden mit dem glei-

chen Lasersystem durchgeführt. Abweichungen von dieser möglichen Erklärung treten bei

der Vermessung der Filamentlängen bei der Bestrahlung mit 800 nm auf. In diesem Fall

konnten maximale Strukturlängen von bis zu 300 µm gemessen werden. Da allerdings

schon bei geringen Pulsenergien (ab 1,5 µJ) Risse entlang der Filamente auftreten, wird

ein starker Ein�uss der um den Faktor zwei geringeren Pulsdauer vermutet.

Ein�uss der Pulsdauer

Mit niedrigerer Pulsdauer τpuls sinkt die für die Selbstfokussierung notwendige Pulsenergie

Ekr (Gleichung (2.19)). Es ist also weniger Energie für die Refokussierung des Laserpulses

nach der Defokussierung durch das Elektronenplasma notwendig. Der Abbruch bzw. Zu-

sammenbruch des Filaments geschieht erst mit gröÿerem Ausbreitungsweg im Medium.

Weiterhin erhöht sich mit abnehmender Pulsdauer der E�ekt der Gruppengeschwindig-

keitsdispersion auf den eingestrahlten Laserpuls (Gleichung (2.20)). Es wurde beobachtet,

dass die GVD ein e�ektiver Mechanismus ist, um den Zusammenbruch des Filaments zu

verzögern [97]. Dies konnte allerdings nur bei Pulsen mit geringen Energien beobachtet

werden, sodass die GVD mit fortschreitender Filamentlänge dominanter wird und den

Kollaps des Filaments verhindert. Gröÿere Filamentlängen mit sinkender Pulsdauer sind

die Folge.

Ein�uss der Fokussieroptik

Die Stärke der Fokussierung der Laserpulse wird unter anderem durch die numerische

Apertur angegeben. Mit steigender Fokussierung entstehen im Fokus höhere Leistungs-

dichten, die die nichtlineare Absorption des Pulses begünstigen. Eine höhere Spitzenin-

tensität des Laserpulses bewirkt eine gröÿere Länge des induzierten Filaments, da der

Grenzwert für die Selbstfokussierung erst mit fortlaufender Ausbreitungslänge im Medi-

um unterschritten wird. Tendenziell steigt daher die erzeugte maximale Filamentlänge

proportional zur verwendeten numerischen Apertur der Fokussieroptik. Eine Abweichung

55



Kapitel 6: Bestimmung der experimentell erreichbaren

Strukturparameter

dieser Tendenz tritt bei der Bestrahlung mit 515 nm Wellenlänge auf. Als eine mögliche

Erklärung ist die nicht optimale Ausleuchtung der asphärischen Linsen mit einer NA von

0,5 zu nennen. Sie besitzt im Vergleich die gröÿte Apertur, sodass es möglich ist, dass

beim Experiment keine optimale Beleuchtung passierte. Auch bei der Bestrahlung mit

800 und 1030 nm konnten mit AL_0.5 im Vergleich zu AL_0.4 maximal gleich groÿe

Filamentlängen im Glasvolumen erzeugt werden.

6.3. Experimentelle Validierung des optimalen Designs

für einfache Gitter

Die in Kapitel 5 berechneten Beugungse�zienzen für einfache Phasengitter werden nun

experimentell validiert, indem Phasengitter mit den entsprechenden Strukturparametern

hergestellt, charakterisiert und mit den Simulationsergebnissen verglichen werden.

In den vorherigen Kapiteln wurde erläutert, in welchen Bereichen diese Mikrostrukturen

abhängig von der Laserpulsenergie, der verwendeten Wellenlänge und Fokussieroptik im

Glasvolumen erzeugt werden können.

Zur experimentellen Herstellung der Phasengitter wurde der Pharos-Laser mit 1030 nm

Wellenlänge genutzt. Abhängig von der verwendeten Fokussieroptik ist es durch die unter-

schiedlichen Anstiege der Modi�kationslänge möglich, die Strukturlänge in einem Bereich

von 25 bis 150 µm variabel einzustellen (siehe Abbildung 6.6). Für das Anfertigen der

Phasengitter wurde das Mikroskopobjektiv MO_0.65 gewählt.

In Kapitel 4.2.2 wurde bereits erwähnt, dass in dieser Arbeit eine Laserrepetitionsrate von

20 kHz genutzt wurde. Ein zugehöriges Computerprogramm wird bei der Bestrahlung ver-

wendet, um die Verschiebetische mit dem Laser zu synchronisieren. Eine teilweise Überla-

gerung aufeinanderfolgender einzelner fs-Laserpulse in einer Dimension konnte mit einer

Tischverfahrgeschwindigkeit von 20 mm/s und einem resultierenden Puls-zu-Puls-Abstand

von 1 µm erreicht werden. Auf diesem Weg ist es möglich, Brechungsindexunterschiede so

im Material einzubringen und anzuordnen, dass sich eindimensionale Gitterlinien bilden.

Schreibt man nun eine groÿe Anzahl solcher paralleler Linien mit gleichem Abstand zuein-

ander ins Glasvolumen, können Phasengitter mit fester Gitterperiode hergestellt werden.

Da der Durchmesser der erzeugten Filamente als Resultat der Balance zwischen vielen

nichtlinearen E�ekten ca. 2 - 3 µm beträgt [64], ist es nicht möglich, Gitterlinienbreiten

von 4 µm zu erzeugen. Deswegen wurde zum experimentellen Vergleich von den in Kapi-

tel 5 hergeleiteten optimalen Strukturparametern (Gitterperiode 8 µm, Gitterlinienbreite

4 µm) abgewichen und ein Gitter mit 6 µm Gitterperiode und 3 µm Gitterlinienbreite

angefertigt.

Die Charakterisierung der Phasengitterbeugungse�zienzen wurde mit dem in Kapitel
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4.2.3 beschriebenen Aufbau durchgeführt. Laserdioden mit Wellenlängen von 405, 514,

635 und 785 nm wurden in Kombination mit isotropischen optischen Glasfasern verwen-

det, um die Phasengitter zu bestrahlen und ihre Beugungse�zienzen zu bestimmen. Bei

der Beleuchtung der Proben wurde darauf geachtet, dass die gleiche Intensität für p- und

s-Polarisation in Bezug auf die Gitterausrichtung vorliegt. Auf diese Weise kann eine Ver-

gleichbarkeit zu den Simulationen gewährleistet werden.

Die Beugungse�zienz in höhere Ordnungen wurde dabei mit Hilfe einer CCD-Kamera

für die vier verwendeten Laserdiodenwellenlängen bestimmt. Betrachtet man Gleichung

(5.1), gibt die Beugungse�zienz ηD(λ) das Verhältnis zwischen eingestrahlter Intensität

des monochromatischen Lichtes I0(λ) und der Summe aller gebeugten Intensitäten mit

Ausnahme der 0. Ordnung
∑
n>0

Imth(λ) an.

Bei der experimentellen Bestimmung der Intensitäten höherer Beugungsordnungen müs-

sen auf Grund der auftretenden Beugungswinkel für jede Ordnung individuelle Re�ekti-

onsfaktoren bei Austritt des gebeugten Lichtes aus der Glasscheibe berücksichtigt werden.

Die geringen Intensitäten der hohen Beugungsordnungen stellen eine zusätzliche Heraus-

forderung dar. Um den Aufwand bei der Vermessung der E�zienzen zu verringern, wurde

sich in dieser Arbeit für eine zuverlässigere und indirekte Bestimmung der Beugungse�-

zienzen entschieden.

Anstelle der Vermessung aller höheren Beugungsordnungen wurde mit der CCD-Kamera

die Lichtintensität nach Passieren des unstrukturierten Glases I0(λ) und die Intensität

der 0. Beugungsordnung nach Durchgang durch das Phasengitter I0th(λ) gemessen. Die

Intensitätsdi�erenz (I0 − I0th) entspricht dann o�ensichtlich der Summe der in höhe-

re Beugungsordnungen gebeugten Intensitäten, wenn der Unterschied der Re�ektion der

Beugungsgitter vernachlässigbar im Vergleich zur Re�ektion an der Glasober�äche ist.

Der relativ gemessene Unterschied der Re�ektion zwischen unbestrahlten Regionen und

Phasengitter enthaltenden Glas�ächen wurde ebenfalls mit Hilfe der CCD-Kamera ermit-

telt und beträgt für alle verwendeten Wellenlängen weniger als 1 %. Für die experimentelle

Beugungse�zienz ηD,exp gilt daher der Zusammenhang:

ηD,exp(λ) =
I0(λ)− I0th(λ)

I0(λ)
(6.1)

Um die Simulationsergebnisse im Detail mit den Werten aus dem Experiment verglei-

chen zu können, wurde ein Phasengitter mit einer Gitterperiode von 6 µm und einer

Gitterlinienbreite von 3 µm hergestellt und charakterisiert. Simulationen, die mit die-

sen Gitterparametern durchgeführt wurden, weisen Bereiche hoher E�zienzen auf, wenn

Strukturlängen von ca. 150 µm verwendet werden. Aus diesem Grund wurden 150 µm

Strukturlänge experimentell umgesetzt, indem fs-Laserpulse mit einer Pulsenergie von 6

µJ durch das Mikroskopobjektiv MO_0.65 ca. 650 µm tief in die Glasprobe fokussiert
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wurden.

Laserdioden mit Emissionswellenlängen von 405, 514, 635 und 785 nm wurden genutzt, um

das Gitter zu bestrahlen und die Beugungse�zienzen zu ermitteln. Zum Vergleich wur-

den entsprechende Simulationen bei gleichen Wellenlängen durchgeführt. In Abbildung

6.8 (1)-(4) sind die experimentellen Werte ηD,exp und die Simulationsergebnisse der Beu-

gungse�zienz ηD für die vier untersuchten Wellenlängen als Funktion der Strukturlänge

graphisch dargestellt.

Abb. 6.8.: Experimentelle (ηD,exp) und Simulationsergebnisse (ηD) eines Phasengitters mit
a = 6 µm, b = 3 µm und l = 150 µm für die Wellenlängen (1) 405 nm (2) 514
nm (3) 635 nm (4) 785 nm

Durch die Zuordnung der experimentell ermittelten Werte zu den entsprechenden Simu-

lationsergebnissen (Phasengitter mit a = 6 µm und b = 3 µm) bei einer Strukturlänge

von 150 µm und der jeweiligen Wellenlänge, konnte der im Glasvolumen induzierte wel-

lenlängenabhängige Brechungsunterschied in einem Bereich von ∆n = 0, 0049 − 0, 0061

bestimmt werden. Der kleinste Wert für ∆n wurde bei der kürzesten untersuchten Wellen-

länge (405 nm) festgestellt. Die entsprechenden Simulationsergebnisse sind in Abbildung

6.8 als rot gestrichelte Linien dargestellt. Des Weiteren sind Simulationsergebnisse für

den Mittelwert der bestimmten Brechungsindexerhöhungen der vier untersuchten Wellen-

längen als schwarze Linien abgebildet. Die eingezeichneten Simulationsergebnisse sind als

Schnitte der in Kapitel 5 präsentierten Konturzeichnungen bei einem festen Brechungsin-

dexunterschied dargestellt. Die experimentell gemessenen Beugungse�zienzen ηD,exp sind
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als rote Punkte eingezeichnet.

Bei der Charakterisierung des hergestellten Phasengitters wurde ein maximaler Wert für

ηD,exp von 54 % bei 405 nm Beleuchtung festgestellt. Dieser Wert sinkt mit steigender

Wellenlänge bis auf 19 % bei 785 nm. Experimentell kann also bis zu 54 % des eintre�en-

den Lichtes in höhere Beugungsordnungen gebeugt werden. Das Absinken der berechneten

Werte ηD mit steigender Wellenlänge konnte genauso wie bereits in Kapitel 5 beobach-

tet werden. Das periodische Verhalten mit steigender Strukturlänge l bleibt ebenfalls für

verschiedene Wellenlängen erhalten. Gröÿere Abweichungen zwischen Experiment und Si-

mulation sind bei der Bestrahlung mit 405 nm zu beobachten. Eine mögliche Erklärung

für die Di�erenz liegt in der Abweichung der Form der lasergenerierten Strukturen im Ver-

gleich zum geometrisch idealisierten Phasengitterdesign in den Simulationen. Weiterhin

ist eine Wellenlängenabhängigkeit des ermittelten Brechungsindexes erkennbar. Sie führt

bei kleinen Wellenlängen zu Abweichungen vom berechneten Mittelwert.

Betrachtet man die durch den Vergleich der experimentellen und der Simulationsergeb-

nisse erhaltenen Werte für den Brechungsindexunterschied, kann der Bereich für den in-

duzierten Brechungsindex zu ∆n = (5, 5 ± 0, 6) · 10−3 zusammengefasst werden. Dieser

Bereich ist in guter Übereinstimmung mit der in [30, 98] berichteten Brechungsindexerhö-

hung von 0,01 bei der Bestrahlung mit einzelnen fs-Laserpulsen in Quarzglas. Da entlang

eines Filaments Bereiche mit unterschiedlicher Verdichtung und somit auch verschiedener

Brechungsindexunterschiede (vgl. Kapitel 2.3.3) auftreten, können die ermittelten Werte

für den laserinduzierten Brechungsindexunterschied als mittlere bzw. e�ektive Werte ver-

standen werden. Entlang der Filamente treten also sowohl Bereiche mit höheren als auch

niedrigeren Werten als der ermittelte Brechungsindex von ∆n = (5, 5± 0, 6) · 10−3 auf.

Eine weitere Optimierung der Beugungse�zienzen im Bereich der untersuchten Wellen-

längen ist realisierbar, wenn der Brechungsindexunterschied erhöht oder die Strukturlänge

auf ca. 170 µm erweitert wird. Im Rahmen dieser Arbeit war es allerdings nicht möglich,

den Brechungsindexunterschied über einen Wert von 0,006 zu erhöhen. Eine Vergröÿerung

der Strukturlänge auf 170 µm ist mit einer Laserwellenlänge von 515 nm und AL_0.4

oder MO_0.65 realisierbar, wurde in dieser Arbeit aber nicht durchgeführt. Der Fokus im

weiteren Verlauf liegt auf der Erzeugung hoche�zienter Gitter, die im nächsten Kapitel

eingeführt und erläutert werden.

Zusammenfassend stimmen die numerischen Rechnungen gut mit den experimentellen

Ergebnissen des hergestellten einfachen Phasengitters überein. Es ist daher nachvollzieh-

bar und begründet, den in Kalknatronglas erzeugten Brechungsindexunterschied durch

fs-Laserbearbeitung aus diesem Vergleich abzuschätzen. Allgemein betrachtet, bietet die

beschriebene Vorgehensweise eine ausreichend genaue und zuverlässige Möglichkeit den

laser-induzierten Brechungsindexunterschied in transparenten Materialien zu bestimmen,

welcher sonst auf Grund seiner geringen Gröÿe häu�g schwierig experimentell zu bestim-
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men ist.

Nach Optimierung der Strukturparameter sind die hergestellten einfachen Phasengitter in

der Lage im photovoltaisch relevanten Wellenlängenbereich bis zu 54 % des eintre�enden

Lichtes in höhere Beugungsordnungen umzuleiten (405 nm). Die ermittelte Beugungse�-

zienz sinkt mit steigender Wellenlänge auf 19 % ab (785 nm). Da das Sonnenspektrum auf

der Erde AM1.5G (Abbildung siehe Anhang) im Bereich kürzerer Wellenlängen zwischen

400 und 700 nm besonders intensiv ist, bieten die beschriebenen Beugungsgitter gute

Eigenschaften für die Verbesserung der Lichteinkopplung in Solarmodule. Anhand der

bisher ermittelten Abhängigkeit der Beugungse�zienzen von der Wellenlänge, ist anzu-

nehmen, dass die E�zienz bei höheren Wellenlängen weiter sinken wird. Da die Intensität

im Sonnenspektrum bei höheren Wellenlängen abnimmt, wird sich die sinkende Beugungs-

e�zienz vermindert auf den durch die verbesserte Lichteinkopplung erzeugten Photostrom

auswirken.
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Phasengitter

Im vorherigen Kapitel wurden die experimentell umsetzbaren optimalen Strukturparame-

ter eines einfachen Phasengitters ermittelt. Im Folgenden wird von der einfachen Phasen-

gitteranordnung abgewichen und ein leistungsfähigeres Gitterkonzept erläutert. Zu Beginn

dieses Kapitels werden Ergebnisse numerischer Studien zu hoche�zienten geblazsten Pha-

sengittern präsentiert. Ziel ist es, anhand der präsentierten Rechnungen einen Satz von

Strukturparametern für hoche�ziente Phasengitter zu �nden, der maximale Beugungsef-

�zienzen in höhere Beugungsordnungen gewährleistet.

Nachdem optimale Strukturparameter mit Hilfe der Simulationen ermittelt wurden, wer-

den Blaze-Phasengitter experimentell hergestellt und charakterisiert. Aus dem Vergleich

zwischen Experiment und Simulation wird analog zu Kapitel 6.3 der laserinduzierte Bre-

chungsindexunterschied bestimmt.

Um einen Ausblick auf die maximale Leistungsfähigkeit des gefundenen hoche�zienten

Phasengitterkonzepts zu ermöglichen, werden numerische Studien mit theoretisch mögli-

chen aber in dieser Arbeit nicht realisierbaren Strukturparametern präsentiert.

7.1. Numerische Studien zum Design optimierter

Phasengitter innerhalb der Grenzen der

benutzten Versuchsanordnung

Ein Phasengitter mit annähernd dreieckiger Querschnitts�äche begünstigt die Beugung

des eintre�enden Lichtes in höhere Ordnungen und unterdrückt die 0. Beugungsordnung

(Kapitel 3). In dieser Arbeit wurden vielfältige Simulationen durchgeführt, um das für

die beabsichtigte Anwendung optimale Gitterdesign zu �nden. Diverse Ansätze wie die

Berechnung von E�zienzen eines symmetrisch geblazsten Gitters stellten sich für die

beabsichtige Anwendung im photovoltaisch relevanten Wellenlängenbereich als weniger

e�zient heraus. Als ideales Design für hoche�ziente Gitter auf Grundlage der durchge-

führten Simulationen und als Weiterentwicklung der bereits charakterisierten einfachen

Phasengitter konnte ein asymmetrisches geblazstes Phasengitterdesign identi�ziert wer-

den. Um die Rechen- und vor allem Bearbeitungszeit bei der experimentellen Herstellung
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zu senken, wurde das geblazste Gitterdesign sowohl experimentell als auch in den nume-

rischen Rechnungen mit einem Stufengitter approximiert.

In Abbildung 5.1 ist eine schematische Darstellung eines dreistu�gen geblazsten Phasen-

gitters zu sehen. Das Gitter kann dabei mit folgenden Parametern beschrieben werden:

Gitterperiode a, Gitterlinienbreite b, Brechungsindex des unbehandelten Glases n1, lokal

erhöhter Brechungsindex des bestrahlten Glases n2, Strukturlänge des Gitters l und Wel-

lenlänge des eingestrahlten Lichts λ. Die Strukturlängen erhöhen sich von Stufe zu Stufe

um jeweils ein Drittel des angegebenen Strukturlängenwertes.

Abb. 7.1.: Schema eines geblazsten Phasengitters inklusive der für die numerischen Rech-
nungen verwendeten Parameter

Ziel der numerischen Simulationen ist es, einen Satz von Strukturparametern für hoche�-

ziente Phasengitter zu �nden, der maximale Beugungse�zienzen in höhere Beugungsord-

nungen gewährleistet. Experimentell war es in dieser Arbeit auf Grund der dynamischen

und komplexen Balance zwischen den nichtlinearen Antworten des Materials nicht mög-

lich, feinere Linien als 2 µm anzufertigen (siehe Kapitel 6). Daher wird zu Beginn des

Kapitels vorerst auf die Diskussion des Ein�usses der Gitterlinienbreite verzichtet. Eine

separate Berechnung der Leistungsfähigkeit feinerer Gitter schlieÿt sich in Abschnitt 7.3

an.

Wie in Abbildung 7.1 bereits angedeutet, ist bei diesem Gitterkonzept die Gitterperiode

mit der Anzahl der Stufen verknüpft. Zuerst wird daher die Gitterperiode der geblazsten

Gitter variiert, indem die Anzahl der Stufen mit 2 µm Breite verändert wurde. Die Er-

gebnisse der Simulationen für ein zwei-, drei- und vierstu�ges Design mit entsprechenden
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Gitterperioden von 6, 8 und 10 µm sind in Abbildung 7.2 in Abhängigkeit der maximalen

Strukturlänge l (Länge der gröÿten Stufe) und des induzierten Brechungsindexunterschie-

des ∆n angegeben. Der Maximalwert für ∆n wurde auf 0,01 beschränkt, da für einfache

Phasengitter ein erzeugter Brechungsindex von ∆n = (5, 5±0, 6) ·10−3 im Glas bestimmt

werden konnte. Für das einfallende Licht wurde wiederum 0◦ Einfallswinkel und eine Wel-

lenlänge von λ = 700 nm gewählt. Das Farbschema für ηD ist als Legende auf der rechten

Seite des Bildes angegeben.

In der Darstellung ist eine steigende summierte Beugungse�zienz ηD mit gröÿerer Anzahl

an Stufen erkennbar. Dieses Ergebnis kann mit der besseren Approximation des Stufengit-

ters an das angestrebte geblazste Gitter mit steigender Anzahl der Stufen erklärt werden.

Die berechneten Werte für ηD zeigen, dass bis zu 79 % des einfallenden Lichtes in höhere

Beugungsordnungen gebeugt werden können (siehe Abb. 7.2 (1)), wenn ein zweistu�ges

Gitterdesign verwendet wird. Dieser Wert steigt für ein vierstu�ges geblazstes Phasengit-

ter bis auf 100 % an, wenn geeignete Parameter wie l = 160m und ∆n = 0, 007 verwendet

werden (Abb. 7.2 (3)). Während mit wachsender Anzahl der Stufen auch die Breite der

Regionen hoher E�zienzen steigt, ist weiterhin zu beobachten, dass geringere Brechungs-

indexunterschiede ∆n für hohe E�zienzen ηD notwendig sind. Auf Grund der breiten

hoche�zienten Regionen stellen die Blaze-Phasengitter ein robustes Design dar, wenn es

bei der Herstellung zu geringen Abweichungen in der Strukturlänge kommt.

Abb. 7.2.: Summierte Beugungse�zienz ηD geblazster Phasengitter mit unterschiedlicher
Anzahl an Stufen und Gitterperioden a bei senkrecht einfallendem Licht mit
einer Wellenlänge von λ = 700 nm (1) zweistu�g a = 6 µm b = 2 µm (2)
dreistu�g a = 8 µm b = 2 µm (3) vierstu�g a = 10 µm b = 2 µm

Wie bereits in Kapitel 5 beschrieben, kann für die angestrebte Anwendung der Pha-

sengitter als lichtleitende Strukturen in Solarmodulen nur dann optimale Funktionalität

gewährleistet werden, wenn bereits der Beugungswinkel für die 1. Beugungsordnung groÿ

genug ist, um das senkrecht einfallende Licht vollständig um die Kontakt�nger zu leiten.

Aus diesem Grund wird im Folgenden eine maximale Gitterperiode von 8 µm für geblazste

Phasengitter verwendet. Ein weiterer Vorteil des dreistu�gen Gitterdesigns ist die verein-

fachte Fertigung und höhere Schreibgeschwindigkeit.
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Auf Grund der präsentierten positiven Eigenschaften bei der Beleuchtung mit monochro-

matischem Licht wurde für das dreistu�ge Blaze-Phasengitter die spektrale Beugungse�-

zienz ηPV berechnet. Die Simulationsergebnisse für ηPV in einem Wellenlängenbereich von

300 - 1100 nm sind in Abhängigkeit der maximalen Strukturlänge und des induzierten

Brechungsindexunterschiedes in Abbildung 7.3 dargestellt.

Die berechneten Werte für ηPV zeigen, dass eine gemittelte Beugungse�zienz von bis zu

70 % für weiÿes Licht erreicht werden kann, wenn maximale Strukturlängen zwischen 100

und 150 µm und ein Brechungsindexunterschied von 0,006 (wie in Kapitel 6.3 bestimmt)

angenommen wird. Ein dreistu�ges geblazstes Gitter mit einer Gitterperiode von 8 µm

und 2 µm Gitterlinienbreite (vgl. Schema in Abb. 7.1) ist damit das für die Anwendung

in der Photovoltaik e�zienteste Phasengitter, das mit Hilfe von numerischen Studien im

Rahmen dieser Arbeit berechnet werden konnte.

Abb. 7.3.: Spektrale Beugungse�zienz ηPV eines Blaze-Phasengitters mit Gitterperiode
von 8 µm und Gitterlinienbreite von 2 µm bei senkrecht einfallendem Licht
und einem Wellenlängenbereich von λ = 300 bis 1100 nm

Um die Verteilung der gebeugten Lichtintensitäten auf die einzelnen Beugungsordnungen

besser zu verstehen, wurden in Abbildung 7.4 die Werte von ηPV für die erste und zweite

Beugungsordnung dargestellt. Dabei wurden jeweils die +1. und -1. (Abb. 7.4 (1)) bzw.

+2. und -2. Beugungsordnung (Abb. 7.4 (2)) zusammengefasst.
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Abb. 7.4.: Spektrale Beugungse�zienz ηPV eines Blaze-Phasengitters mit Gitterperiode
von 8 µm und Gitterlinienbreite von 2 µm bei senkrecht einfallendem Licht
und einem Wellenlängenbereich von λ = 300 bis 1100 nm (1) ηPV der 1. Beu-
gungsordnung (2) ηPV der 2. Beugungsordnung

Die höheren Beugungsordnungen werden auf Grund ihrer geringen Intensität an dieser

Stelle nicht betrachtet. Es ist deutlich zu erkennen, dass die erste Beugungsordnung die

summierte spektrale Beugungse�zienz ηPV (dargestellt in Abbildung 7.3) dominiert. Je

nach gewählten Werten für die Strukturlänge und den Brechungsindexunterschied, werden

bis zu 65 % des eingestrahlten Lichtes in die erste Beugungsordnung gebeugt. Nur ein

geringer Teil des eintre�enden Lichtes wird in die zweite Ordnung gebeugt. Das hier

betrachtete Gitter be�ndet sich o�enbar an der Grenze zwischen einem intermediate Gitter

und einem dicken Gitter, welches sich durch das Auftreten von nur einer Beugungsordnung

auszeichnen (Kapitel 3.2).

7.2. Herstellung und Charakterisierung eines

optimierten Phasengitters

Auf Grund der dargestellten hohen E�zienzen und positiven Eigenschaften wurde ein

dreistu�ges geblazstes Phasengitter mit einer Gitterperiode von 8 µm hergestellt, indem

Gitterlinien mit unterschiedlichen Pulsenergien nebeneinander geschrieben wurden (vgl.

Schema in Abb. 7.1). Für die Herstellung im Glasvolumen wurde der Pharos-Laser mit

einer Wellenlänge von 1030 nm und das Mikroskopobjektiv MO_0.65 verwendet. Die un-

terschiedlichen Strukturlängen von 150, 100 und 50 µm wurden mit Pulsenergien von 8,0;

3,0 und 1,5 µJ realisiert.

Die experimentell ermittelten Beugungse�zienzen ηD,exp wurden anhand von Gleichung

(6.1) ermittelt. Für die Bestrahlung des Gitters wurden Laserdioden mit Emissionswel-

lenlängen von 405, 514, 635 und 785 nm genutzt. Zum Vergleich wurden entsprechende
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Simulationen bei gleichen Wellenlängen durchgeführt. In Abbildung 7.5 (1)-(4) sind die

experimentellen Werte ηD,exp und die Simulationsergebnisse der Beugungse�zienz ηD für

die vier untersuchten Wellenlängen als Funktion der Strukturlänge graphisch dargestellt.

Durch die Zuordnung der experimentell ermittelten Werte (rote Punkte) zu den entspre-

chenden Simulationsergebnissen (rot gestrichelte Linien) bei einer maximalen Struktur-

länge von 150 µm und der jeweiligen Wellenlänge, konnte ein im Glasvolumen induzierter

wellenlängenabhängiger Brechungsunterschied von ∆n = 0, 0017 − 0, 0029 ermittelt

werden. Die Simulationsergebnisse für den Mittelwert der bestimmten Brechungsindexer-

höhungen ist als schwarze Linie abgebildet.

Abb. 7.5.: Experimentelle (ηD,exp) und Simulationsergebnisse (ηD) eines Blaze-
Phasengitters mit a = 8 µm, b = 2 µm und l = 150 µm für die Wellenlängen
(1) 405 nm (2) 514 nm (3) 635 nm (4) 785 nm

Experimentell konnten bis zu 77 % des eintre�enden Lichtes in höhere Beugungsord-

nungen gebeugt werden, wenn mit 405 und 514 nm beleuchtet wurde. Ein Absinken

der E�zienz mit steigender Wellenlänge konnte sowohl in den berechneten als auch in

den gemessenen Ergebnissen beobachtet werden. Selbst bei gröÿeren Wellenlängen wird

43 % des eintre�enden Lichtes in höhere Ordnungen gebeugt. Geringe Abweichungen

zwischen Experiment und Simulation sind bei der Bestrahlung mit 405 und 785 nm zu

beobachten. Wie bereits in Kapitel 6.3 erwähnt, liegt eine mögliche Erklärung dafür in

der Abweichung der Form der lasergenerierten Strukturen im Vergleich zum geometrisch
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idealisierten Phasengitterdesign in den Simulationen. Eine Wellenlängenabhängigkeit des

ermittelten Brechungsindexes ist auch im Fall der Blaze-Gitter erkennbar. Sie führt bei

kleinen und groÿen Wellenlängen zu Abweichungen vom berechneten Mittelwert.

Der kleinste Wert für ∆n konnte bei der kürzesten untersuchten Wellenlänge (405 nm)

festgestellt werden. Der durch den Vergleich zwischen experimentellen und Simulati-

onsergebnissen erhaltenen mittlere induzierte Brechungsindexunterschied beträgt ∆n =

(2, 3± 0, 6) · 10−3.

Im Vergleich zu den einfachen Phasengittern ist der ermittelte Wert für ∆n um einen

Faktor 2 geringer. Eine mögliche Ursache für diese Di�erenz ist die Variation der ein-

gestrahlten Pulsenergie, um verschiedene Strukturlängen von 150, 100 und 50 µm zu

erzeugen. Die unterschiedliche Pulsenergie kann verschiedene Werte für ∆n in den drei

Stufen erzeugen. Die Simulation kann dann o�ensichtlich nur einen e�ektiven, gemittelten

Wert für den Brechungsindexunterschied ∆n liefern. Eine weitere mögliche Ursache für

die Abweichung liegt im geringen Abstand der produzierten Stufen. Die Nähe zueinan-

der sorgt für unterschiedliche Eingangsbedingungen, wenn die zweite oder dritte Stufe

geschrieben wird. Abschlieÿend muss darauf hingewiesen werden, dass die Absorption des

eintre�enden Laserpulses ein stark nichtlinearer Prozess ist, sodass bereits kleine Abwei-

chungen in den Laserparametern (wie Pulsenergie oder Fokusbreite) groÿen Ein�uss auf

den erzeugten Brechungsindex ∆n haben.

Nach Optimierung der Strukturparameter sind die hergestellten dreistu�gen Blaze-Phasen-

gitter in der Lage im photovoltaisch relevanten Wellenlängenbereich bis zu 77 % des

eintre�enden Lichtes in höhere Beugungsordnungen umzuleiten (405 nm). Bei gröÿeren

Wellenlängen werden bis zu 43 % E�zienz erzielt (785 nm). Im Hinblick auf die An-

wendung der hoche�zienten Gitter in Deckgläsern von Solarmodulen hat die erhöhte

Lichteinkopplung einen positiven E�ekt auf den Wirkungsgrad. Nimmt man eine durch

Kontakte abgeschattete Fläche von 5 %, einen Zellwirkungsgrad von 22 % und einen

Kurzschlussstrom der Solarzelle von 40 mA
cm2 an, kann das Verbesserungspotential für den

Solarzellenwirkungsgrad durch das verbessere Lichtmanagement auf ca. 0,8 % absolut (ca.

3,5 % relativ) abgeschätzt werden [31].

7.3. Numerische Studien zum optimierten Design für

theoretisch erreichbare Strukturparameter

Bei der Herstellung hoche�zienter Blaze-Phasengitter wirken sich hohe induzierte Bre-

chungsindexunterschiede ∆n vorteilhaft auf die Beugungse�zienz aus. Dies bestätigen die

in Abbildung 7.3 und 7.5 dargestellten Simulationsergebnisse. Laut den durchgeführten

Simulationen ist es mit höheren Werten für ∆n möglich, die gemittelte Beugungse�zienz
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für den Wellenlängenbereich 300 - 1100 nm bis auf 90 % zu steigern. Nach aktuellem Stand

der Forschung ist die Erzeugung höherer Brechungsindexunterschiede möglich. Eaton et

al. [92] können Wellenleiter mit einem Brechungsindexunterschied von 0,02 in Quarzglas

herstellen, wenn für die Produktion fs-Lasersysteme mit hoher Repetitionsrate verwendet

werden (500 kHz). Erst kürzlich zeigten Hashimoto et al., dass sie Brechungsindexunter-

schiede von bis zu 0,03 durch Bestrahlung mit einer Laserquelle mit geringer Repetitions-

rate (1 kHz) in Quarzglas erzeugen können [91]. Mit den vorhandenen Laserquellen und

Fokussieroptiken konnte in dieser Arbeit ein maximaler Brechungsindexunterschied von

0,006 erzeugt werden.

In Abbildung 7.4 ist erkennbar, dass ein Groÿteil des eintre�enden Lichtes vom Phasengit-

ter in die erste Beugungsordnung gebeugt wird. Das ist im Hinblick auf die photovoltaische

Anwendung in Solarmodulen ungünstig, weil die Beugungsgitter auf Grund der geringen

Beugungswinkel der ersten Ordnung in einem groÿen vertikalen Abstand zu den Solarzel-

len positioniert werden müssen. Weiterhin kann die optimale Wirkung und die maximale

Beugungse�zienz der Gitter nur bei direktem Lichteinfall erreicht werden.

Ein möglicher Lösungsansatz ist es, den Beugungswinkel für die erste Ordnung zu vergrö-

ÿern oder mehr Licht in höhere Ordnungen zu beugen. Da die Beugungswinkel von der

Periode des Gitters abhängen, ist es möglich, gröÿere Winkel mit Hilfe von feinen Git-

tern mit kleinen Gitterperioden zu realisieren. Im Folgenden werden daher Rechnungen

zu Beugungse�zienzen von geblazsten Gittern mit kleinen Gitterperioden betrachtet.

Die minimale Gitterlinienbreite ist abhängig von der verwendeten Laserwellenlänge. Bei

der Verwendung von Ultrakurzpuls-Lasern mit üblichen Wellenlängen ist der Filament-

durchmesser und damit die Gitterlinienbreite beugungsbedingt auf ca. 0,5 µm limitiert.

Kleinere Strukturen können mit Hilfe von Lasern mit Emissionswellenlängen im sichtba-

ren Bereich nicht generiert werden. Dieser theoretische Wert konnte in dieser Arbeit weder

durch Variation der Laserwellenlänge, noch durch verschiedene Fokussieroptiken oder Pul-

senergien erreicht werden. Der Durchmesser der erzeugten Filamente ist ein Resultat der

Balance der nichtlinearen E�ekte im Medium und beträgt auf Grund der Wechselwir-

kung von Selbst- und Defokussierung materialabhängig nur einige µm. Es ist durchaus

vorstellbar, dass ein Material eine schnellere dynamische nichtlineare Antwort auf die ein-

gestrahlten ultrakurzen Laserpulse zeigt als das in dieser Arbeit prozessierte Natronglas.

Auf diesem Weg oder durch Anpassung weiterer Bestrahlungsparameter ist eine Verrin-

gerung des Filamentdurchmessers denkbar.

Um einen Überblick über die Leistungsfähigkeit feiner Gitter zu bekommen, wird in den

folgenden Studien die beugungsbedingte Gitterlinienbreite von 0,5 µm verwendet. Die

spektrale Beugungse�zienz ηPV eines dreistu�gen Blazegitters mit einer Gitterperiode

von 2 µm und einer Gitterlinienbreite von 0,5 µm ist in Abbildung 7.6 dargestellt. Das
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Farbschema für ηPV ist als Legende auf der rechten Seite des Bildes angegeben.

Abb. 7.6.: Spektrale Beugungse�zienz ηPV eines Blaze-Phasengitters mit Gitterperiode
von 2 µm und Gitterlinienbreite von 0,5 µm bei senkrecht einfallendem Licht
und einem Wellenlängenbereich von λ = 300 bis 1100 nm

Die Beugungse�zienz ηPV beträgt maximal ca. 11 %, wenn geeignete Werte für Struktur-

länge und Brechungsindex gewählt werden. Dieser Wert ist im Vergleich zu Beugungse�-

zienzen der Gitter mit gröÿerer Gitterperiode (vgl. Abb. 7.2) deutlich niedriger. Bezogen

auf die Strukturlänge sind die Regionen hoher E�zienz schmal. Eine mögliche Ursache der

deutlich verringerten Beugungse�zienz liegt in der Kombination aus groÿen Beugungs-

winkeln und langen Gitterstrukturen. Für die niedrigste für die Silizium-Photovoltaik

relevante Wellenlänge von 300 nm beträgt der Beugungswinkel für die 1. Ordnung bei ei-

ner Gitterperiode von 2 µm ca. 8, 6◦. Das unter diesen Winkeln gebeugte Licht durchquert

die Gitterlinien auf dem Weg durch das Gitter mehrfach, sodass es aus diesem Grund zu

wiederholt auftretender Beugung kommt. Dies wirkt sich negativ auf die resultierende

spektrale Beugungse�zienz ηPV aus.

Um die mehrfache Beugung des Lichtes auf dem Weg durch das Phasengitter zu minimie-

ren, wurden Rechnungen mit kürzeren Strukturlängen durchgeführt. Um eine vergleich-

bare optische Weglänge ∆n · l zu gewährleisten, wurde der Brechungsindexunterschied

entsprechend ∆n vergröÿert. Während in der folgenden Simulation die Strukturlängen in

einem Bereich zwischen 0 und 30 µm variiert werden, wird in Anlehnung an den ermit-

telten Brechungsindexunterschied von Hashimoto et al. [91] ein maximaler Wert von 0,03

für ∆n gewählt. Das Ergebnis der Rechnung für ein geblazstes Phasengitter mit 2 µm

Gitterperiode und 0,5 µm Gitterlinienbreite mit Strukturlängen bis 30 µm ist in Abbil-

dung 7.7 zusammengefasst. Das entsprechende Farbschema ist als Legende angegeben.
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Abb. 7.7.: Spektrale Beugungse�zienz ηPV eines Blaze-Phasengitters mit Gitterperiode
von 2 µm und Gitterlinienbreite von 0,5 µm bei senkrecht einfallendem Licht
und einem Wellenlängenbereich von λ = 300 bis 1100 nm

Die erreichbare maximale spektrale Beugungse�zienz steigt im Vergleich zu Gittern mit

langen Strukturen deutlich an. Werte für ηPV von bis zu 40 % können erzielt werden,

wenn Brechungsindexunterschiede von mehr als 0,025 verwendet werden. Mit unserem

experimentellen Aufbau waren diese Werte nicht realisierbar. Für Anwendungen bei de-

nen Anforderungen an groÿe Beugungswinkel bestehen z.B. um Light Trapping E�ekte

auszunutzen, bietet das Laserschreiben einzelner feiner Gitter mit hohem Brechungsin-

dexkontrast eine geeignete Alternative.

Auf Grund der geringen Dicke der feinen Phasengitter von maximal 10-20 µm ergibt sich

die Möglichkeit, diese Strukturen zu stapeln, um die resultierende Beugungse�zienz ηPV
zu steigern. Da es sich bei dem geblazsten Gittern um ein unsymmetrisches Design han-

delt, treten für jeden neuen Stapel verschiedene Einfallswinkel des eintre�enden Lichtes

auf. Eine Optimierung der Phasengitter für unterschiedliche Einfallswinkel ist notwendig.

Zusätzlich steigt die Bearbeitungszeit zur Erzeugung der Gitter um ein Vielfaches an, da

die Strukturen übereinander geschrieben werden müssen. Aus diesen Gründen stellt das

Stapeln der feinen und kurzen Gitter keine geeignete Alternative für die Anwendung und

Verbesserung der Lichteinkopplung in Solarmodule dar.
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Bewertung im Hinblick auf

PV-Anwendung

In diesem Abschnitt wird die Anwendung der Beugungsgitter für das verbesserte Lichtma-

nagement in der Photovoltaik beschrieben. Die in Kapitel 7 untersuchten hoche�zienten

geblazsten Beugungsgitter werden in das Deckglas eines Miniatur-Solarmoduls geschrie-

ben und die verbesserte Lichteinkopplung in die Solarzelle mit Hilfe von ortsaufgelösten

Messungen der externen Quantene�zienz untersucht. Aus diesen Messwerten wird der re-

sultierende erhöhte Photostrom für das gesamte Modul bei Sonnenbestrahlung berechnet.

Anschlieÿend wird anhand dieser Daten der durch die Verbesserung der Lichteinkopplung

erhöhte Wirkungsgrad des Miniatur-Solarmoduls abgeschätzt.

Abschlieÿend wird in einem Ausblick eine Wirtschaftlichkeitsbetrachtung für den Laser-

schreibprozesses zur Bearbeitung von Solarmodulen in der Produktion durchgeführt.

Da bisher exklusiv die Wirkung der Beugungsgitter bei senkrechtem Lichteinfall betrach-

tet wurde, schlieÿt sich in Kapitel 8.2 eine Abschätzung zur E�zienz der beschriebenen

Phasengitter auf ein stationäres Solarmodul bei schrägem Lichteinfall an.

8.1. Lichtlenkung im Miniatur-Solarmodul

Zu Beginn dieses Kapitels wird beschrieben, wie die geblazsten dreistu�gen Phasengitter in

das Deckglas eines Miniatur-Solarmoduls integriert wurden und anschlieÿend untersucht,

inwiefern dadurch die Lichteinkopplung in die Solarzelle verbessert werden kann. Für die

Verringerung der Abschattung der aktiven Solarzellen�ächen durch Busbars existieren be-

reits vielversprechende Ansätze [25, 99], sodass sich diese Arbeit auf die Verbesserung des

Lichtmanagements im Bereich der Kontakt�nger konzentriert.

Durch das Fraunhofer-Zentrum für Silizium-Photovoltaik CSP wurde für diese Unter-

suchungen ein Miniatur-Solarmodul bereitgestellt. Dieses beinhaltet analog zu Standard-

Solarmodulen eine Verkapselungfolie aus EVA und ein Deckglas an der Vorderseite. Rück-

seitig ist das Modul mit einer Tedlar-Folie laminiert. Die Schichtfolge der einzelnen Kom-

ponenten wurde bereits in der Einleitung in Abbildung 1.1 dargestellt. Die monokristalline

71



Kapitel 8: Umsetzung und Bewertung im Hinblick auf PV-Anwendung

Silizium-Solarzelle im Modul wurde von der Firma Hanwha Q-Cells produziert. Durch die

Monokristallinität ist eine hohe Homogenität der Solarzelle gewährleistet, welche bei den

ortsaufgelösten Messungen eine gute Vergleichbarkeit zwischen den charakterisierten Be-

reichen des Moduls sicher stellt.

Für die Bestrahlung des Miniatur-Solarmoduls wurde das hoche�ziente dreistu�ge Bla-

zegitterdesign mit einer Gitterperiode von 8 µm und 2 µm Gitterlinienbreite gewählt,

da es in Kapitel 7 bereits als das e�zienteste Phasengitter berechnet und seine E�-

zienz experimentell validiert wurde. Der in Kapitel 4.2.2 beschriebene Versuchsaufbau

wurde beibehalten. Aufgrund eines ungenügend genauen Positionierungssystems im Be-

strahlungsaufbau wurden die Beugungsgitter unter einem Winkel zu den Kontakt�ngern

mit dem Pharos-Laser in das Deckglas des Moduls geschrieben. Auf diese Weise kann ein

kompletter Überlapp zwischen den Phasengittern und den Kontakt�ngern in einigen Be-

reichen der Solarzelle garantiert werden. Die beschriebene Positionierung ist in Abbildung

8.1 schematisch dargestellt. Der verwendete Winkel α zwischen den lasergeschriebenen

Beugungsstrukturen und den Kontakt�ngern betrug ca. 3 ◦.

Abb. 8.1.: Schematische Darstellung der Beugungsstrukturen (orange), die durch Laser-
bestrahlung in das Deckglas des Miniatur-Solarmoduls eingebracht wurden

Die Breite der Kontakt�nger wurde im Lichtmikroskop zu ca. 70 µm vermessen. Um die

Abschattung eines Fingers zu reduzieren, wurden unter einem Winkel von ca. 5 ◦ auf

einer Breite von 104 µm dreizehn dreistu�ge geblazste Beugungsgitter nebeneinander in

das Deckglas geschrieben. Die Breite der Beugungsgitter wurde dabei bewusst gröÿer als

Kontakt�ngerbreite gewählt, um die Fläche des Überlapps zu erhöhen. Die Laserbehand-
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lung geschah dabei analog zur Vorgehensweise in Kapitel 7.2. Auf diese Weise wurde das

Deckglas über zwölf Kontakt�ngern des Minimoduls bearbeitet.

Um die Wirkung der Beugungsstrukturen charakterisieren zu können, wurden ortsaufge-

löste Messungen der externen Quantene�zienz (kurz EQE) am LOANA-System der Firma

pv-tools durchgeführt. Laserdioden mit Emissionswellenlängen von 405, 532, 658, 780, 960

und 980 nm wurden verwendet, um die EQE ortsaufgelöst in dem Gebiet zu bestimmen,

welches mit Beugungsstrukturen versehen wurde. Die Laserdiodenspotgröÿe beträgt dabei

laut Hersteller wellenlängenabhängig 100 - 200 µm. Die Beugungsgitter werden auf diese

Weise komplett und mit parallelem Licht beleuchtet. Die Polarisation des Abtastlasers ist

linear. Um gleichzeitig die Re�ektion des Miniaturmoduls für die Berechnung der inter-

nen Quantene�zienz (kurz IQE) zu bestimmen, wird das Rastern der Probe unter einem

Einfallswinkel von 8 ◦ (Einfallswinkel auf die Beugungsgitter im Glas entsprechend ca. 5,3
◦) durchgeführt. Die Beleuchtung des Moduls durch die Laserdioden erfolgte entlang der

bzw. parallel zu den Kontakt�ngern mit einer Schrittweite in der Ebene von 60 µm. Auf

diese Weise wird gewährleistet, dass Kontakt�nger und die geschriebenen Beugungsgit-

ter aus Sicht des Abtastlasers bei der Charakterisierung in der gleichen Ebene liegen. In

Bezug auf die Beugungsrichtung der Gitter ist die Einfallsrichtung des Lasers weiterhin

senkrecht.

Als Quantene�zienz EQE(λ) bei einer bestimmten Wellenlänge wird die Wahrscheinlich-

keit bezeichnet, mit der einfallende monochromatische Photonen Elektronen-Loch-Paare

erzeugen, die zum Photostrom beitragen. In die EQE geht auch der Anteil des einfallenden

Lichtes ein, das vom Solarmodul re�ektiert wird. Werden nur die absorbierten Photonen

berücksichtigt, ergibt sich die IQE.

EQE(λ) =
Anzahl der zum Photostrom beitragenden Elektronen

Anzahl der eingestrahlten Photonen
(8.1)

Da bereits gemessen wurde, dass die lasererzeugten Beugungsgitter im Vergleich zum un-

behandelten Glas keine erhöhte Re�ektion aufweisen, kann an dieser Stelle ein direkter

Vergleich der EQE-Werte zwischen bestrahlten und unbestrahlten Bereichen erfolgen.

Das Ergebnis einer ortsaufgelösten EQE-Vermessung des Solarmoduls, die mit Laserlicht

mit 405 nm Wellenlänge durchgeführt wurde, ist in Abbildung 8.2 dargestellt. Beispiel-

haft wird an dieser Stelle nur das Ergebnis für die Vermessung mit 405 nm gezeigt. (Alle

weiteren EQE-Ergebnisse können im Anhang gefunden werden.

Auf der linken Seite des Bildes ist schwarz ein Busbar des Miniaturmoduls zu sehen. Da

dieser die aktive Zell�äche abschattet, ist die EQE in diesem Bereich gering. Auf der

rechten Seite ist der Rand der Solarzelle mit ebenfalls geringen EQE-Werten erkennbar.

Die Kontakt�nger können an den Bereichen verminderter EQE auf der aktiven Solarzel-
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len�äche als Grautöne erkannt werden. Die höchsten Werte der externen Quantene�zienz

wurden auf der unbehandelten aktiven Solarzellen�äche gemessen. Das Farbschema ist

auf der rechten Seite des Bildes als Legende angegeben. Insgesamt wurde ein Bereich

von 25 mm x 40 mm Gröÿe untersucht. Abgebildet ist in diesem Fall ein Ausschnitt mit

vier Kontakt�ngern, mit denen die Beugungsstrukturen in einem Bereich von 1,5 - 2 mm

Breite (X-Richtung) komplett überlappen. Diese Überlappbereiche sind deutlich an den

helleren Grautönen auf und den Verjüngungen an der Kontakt�ngern in Abbildung 8.2 zu

erkennen. Die Positionen an denen sich Beugungsgitter und Finger überlagern, bewegen

sich mit sinkender Nummerierung in der Abbildung auf den Fingern von links nach rechts.

Abb. 8.2.: Darstellung einer ortsaufgelösten Messung des externen Quantene�zienz eines
Teils des bearbeiteten Minimoduls, gemessen mit einem Laser mit 405 nm
Wellenlänge, in den rot markierten Flächen wurden die EQE-Werte summiert
und verglichen

Da die Beugungsstrukturen unter einem Winkel von 5◦ in das Deckglas eingebracht sind,
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überlappen sie teilweise die darunter liegende aktive Zell�äche. In diesen Bereichen werden

geringere EQE-Werte gemessen. Dies ist an leichten Schattierungen auf der hellen aktiven

Solarzellen�äche in Abbildung 8.2 zu erkennen. Da das Licht von der nullten in höhere

Beugungsordnungen gebeugt wird, tri�t es örtlich versetzt auf das Absorbermaterial. In

den Bereichen um die Abschattungen herum sind daher die EQE-Werte erhöht.

Weiterhin ist in Abbildung 8.2 eine reduzierte EQE auf den Kontakt�ngern in den Berei-

chen direkt vor und nach dem Überlapp zwischen Beugungsstruktur und Metallisierung

(Überlapp ist rot markiert) erkennbar. Da die Beugungsstrukturen unter einem Winkel

eingebracht und sie mit ihrer Breite von 104 µm gröÿer als die Kontakt�nger sind, wird an

diesen Stellen Licht auf die Metallisierung gebeugt, das eigentlich auf die aktive Zell�äche

tre�en würde. Als Resultat ist die beschriebene reduzierte EQE auf den Kontakt�ngern

erkennbar.

Anhand der eben beschriebenen Ergebnisse der EQE-Messungen wird deutlich, dass bei

einer ungeeigneten Positionierung der Beugungsstrukturen im Deckglasvolumen ein un-

gewolltes nachteiliges Lichtmanagement entstehen kann, welches zu einer verminderten

Lichteinkopplung in das Modul führt, weil es Licht von der aktiven Zell�äche auf die

Metallisierung beugt. Eine der gröÿten Herausforderungen für die zukünftige Anwendung

wird daher die exakte Positionierung der Beugungsstrukturen entsprechend des Solarmo-

duldesigns sein.

Die rot markierten Bereiche wurden so gewählt, dass in ihnen das Verhältnis zwischen

Kontakt�nger- und aktiver Zell�äche ca. 5 % beträgt. Die verwendete Silizium-Solarzelle

besitzt das gleiche Verhältnis zwischen Frontseitenkontaktierung und Gesamtzell�äche.

Da die Länge der Flächen (Y-Richtung) dem Abstand zwischen zwei Kontakt�ngern (ca.

1,8 mm) entspricht, ist es (mit Ausnahme der Busbars, die in diesem Experiment nicht be-

rücksichtigt werden sollen) möglich, aus diesen Bereichen die komplette Solarzellen�äche

zu rekonstruieren. Die rot markierten Flächen sind also repräsentativ für das Miniatur-

Solarmodul.

Die Summen der EQE-Werte innerhalb dieser Bereiche sind also ebenfalls repräsentativ

für das gesamte Modul. Im Folgenden wurden daher die EQE-Werte in diesen Abschnitten

summiert. Eine Fläche wurde in einem Bereich des Kontakt�ngers positioniert, in der ein

kompletter Überlapp zwischen dem Finger und den im Deckglas eingebrachten Beugungs-

strukturen vorliegt. Die Vergleichs�äche wurde auf dem gleichen Kontakt�nger an einer

unbehandelten Stelle positioniert. Die Summen beider Bereiche wurden anschlieÿend mit-

einander verglichen. Diese Vorgehensweise wurde beispielhaft an den Kontakt�ngern 3 und

4 für alle verwendeten Laserdiodenwellenlängen des LOANA-Systems durchgeführt. Der

relative Anstieg der EQE im Bereich des Überlapps zwischen Beugungsgitter und Finger

EQEUeberlapp(λ) im Verhältnis zum unbehandelten Kontakt�nger EQEunbehandelt(λ) wird
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folgend als EQE+(λ) bezeichnet

EQE+(λ) =
EQEUeberlapp(λ)

EQEunbehandelt(λ)
− 1 (8.2)

und ist in Tabelle 8.1 für zwei Kontakt�nger und die sechs verwendeten Wellenlängen

zusammengefasst.

EQE+(λ) 405 nm 532 nm 658 nm 780 nm 960 nm 980 nm

3. Kontakt�nger 0,032 0,021 0,0086 0,0041 0,0019 0,0034

4. Kontakt�nger 0,017 0,011 0,0060 0,0129 0,0061 0,0020

Tab. 8.1.: Zusammenfassung der ermittelten zusätzlichen externen Quantene�zienz
EQE+(λ)

Der relative Anstieg EQE+(λ) ist für alle vermessenen Wellenlängen positiv. Die Inte-

gration der Beugungsstrukturen in das Deckglasvolumen bewirkt also eine erhöhte Licht-

einkopplung in das Solarmodul. Weiterhin ist übereinstimmend mit den Ergebnissen aus

Simulation und Experiment (vgl. Kapitel 7.2) eine Abnahme von EQE+(λ) mit steigender

Wellenlänge zu beobachten. Da die E�zienz der geblazsten Beugungsgitter sinkt, kann

weniger Licht um die Kontakt�nger gebeugt werden, sodass die erhöhte Quantene�zi-

enz in diesem Bereich sinkt. Die EQE konnte im Rahmen dieses Experimentes durch das

Schreiben von Beugungsstrukturen in das Deckglas des Moduls in den in Abbildung 8.2

rot markierten Überlappbereichen zwischen Kontakt�nger und Beugungsgitter um bis zu

3,2 % erhöht werden (405 nm). Diese ermittelten Werte für den relativen Anstieg der

EQE sind auf Grund des gleichen Verhältnisses zwischen Frontseitenkontaktierung und

Zell�äche repräsentativ für das gesamte Modul. Die ermittelten Werte für die zwei unter-

suchten Kontakt�nger unterscheiden sich teilweise um einen Faktor 2. Während beim 3. im

Vergleich zum 4. Kontakt�nger die EQE+(λ) bei kleinen Wellenlängen höhere Werte an-

nimmt, kehrt sich die Quote bei gröÿeren Wellenlängen um. Eine mögliche Erklärung liegt

in der Au�ösung der Messungen mit ca. 60 µm Schrittweite und einer unterschiedlichen

Abrasterung der beiden Finger. Dabei können leichte Abweichung in den EQE-Messungen

entstehen. Ein weitere mögliche Erklärung liegt in der Inhomogenität der Silberkontakt-

�nger. Die gemessenen EQE-Werte auf dem 4. Kontakt�nger sind im Vergleich zu den

anderen drei Kontakt�nger höher. Dies ist auch in Abbildung 8.2 im rot markierten Be-

reich auf dem unbehandelten Finger erkennbar. Es ist daher in den folgenden Rechnungen

sinnvoll, den Mittelwert aus den Messungen für beide Kontakt�nger zu berücksichtigen.

Um abschätzen zu können wie sich die erhöhte Lichteinkopplung durch die lasergenerierten

Beugungsgitter in das Solarmodul auf den Wirkungsgrad auswirkt, muss im Vorfeld der
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Kurzschlussstrom berechnet werden. In guter Näherung entspricht der Kurzschlussstrom

ISC einer Solarzelle dem erzeugten Photostrom IPh. Für den Kurzschlussstrom ISC der

verwendeten Solarzelle besteht der folgende Zusammenhang

mit Näherung IPh = ISC gilt ISC =

1100nm∫
300nm

e λ EQE(λ) IAM1.5G(λ)

h c0
dλ (8.3)

wobei e der elektrischen Ladung, IAM1.5G dem globalen Sonnenspektrum mit AirMass 1,5

für ein Solarmodul mit 37 ◦ Neigung zur Horizontalen, h dem planckschen Wirkungsquan-

tum und c0 der Lichtgeschwindigkeit im Vakuum entspricht.

Eine Messung der EQE(λ) wurde in einem unbehandelten Bereich der Solarzelle eben-

falls mit dem LOANA-System mit einer Schrittweite von ∆λ = 20 nm durchgeführt.

Die erhaltenen Werte wurden interpoliert und in Wellenlängenschritten von 0,1 nm mit

dem Sonnenspektrum AM1.5G (Spektrum siehe Anhang) gefaltet und über den für die

Silizium-Photovoltaik relevanten Wellenlängenbereich integriert.

Es ergibt sich ein Kurzschlussstrom für die unbehandelte Solarzelle von ISC = 36, 36 mA
cm2 .

Der durch die verbesserte Lichteinkopplung erhöhte Kurzschlussstrom ISC+ kann be-

stimmt werden, indem die erhöhten Werte für die externe Quantene�zienz in Gleichung

(8.3) berücksichtigt werden. Die gemessenen Werte für EQE+(λ) wurden ebenfalls in ei-

nem Wellenlängenbereich von 300 bis 1100 nm auf 0,1 nm Schritte interpoliert. Es ergibt

sich folgender Zusammenhang:

ISC+ =

1100nm∫
300nm

e λ EQE(λ)(1 + EQE+(λ)) IAM1.5G(λ)

h c0
dλ (8.4)

Für die Messungen, die am 3. Kontakt�nger durchgeführt wurden, ergibt sich ein erhöh-

ter Kurzschlussstrom von ISC+(3. Finger) = 36, 76 mA
cm2 . Der ermittelte Wert, dem die

Betrachtungen am 4. Kontakt�nger zu Grunde gelegt wurden, ist mit ISC+(4. Finger) =

36, 64 mA
cm2 niedriger. Wie bereits beim Vergleich der Werte der erhöhten externen Quan-

tene�zienz EQE+(λ) erwähnt, ist es sinnvoll im Folgenden mit einem Mittelwert aus

beiden Ergebnissen zu rechnen. Um die Auswirkungen der angestiegenen Kurzschluss-

ströme auf den Wirkungsgrad η zu bestimmen, ist es notwendig eine Di�erenz aus ISC+

und Zellkurzschlussstrom ISC zu bilden. Diese Gröÿe wird als ∆ISC+ bezeichnet und gibt

die Di�erenz zwischen dem ermittelten erhöhten Kurzschlussstrom und dem Strom der

unbehandelten Solarzelle an - also genau den Wert, der durch die verbesserte Lichtein-

kopplung durch die lasergenerierten Beugungsstrukturen im Deckglas des Moduls erreicht

wurde. Alle auf diese Weise berechneten Ergebnisse sind als Übersicht in Tabelle 8.2 zu-

sammengefasst.
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Solarzelle 3. Kontakt�nger 4. Kontakt�nger Mittelwert

ISC

[
mA
cm2

]
36,36 - - -

ISC+

[
mA
cm2

]
- 36,76 36,64 36,70

∆ISC+

[
mA
cm2

]
- 0,40 0,30 0,35

Tab. 8.2.: Zusammenfassung der ermittelten Kurzschlussströme ISC

Der Wirkungsgrad einer Solarzelle kann über folgende Gleichung berechnet werden.

η =
ISC VOC FF

Γ
(8.5)

Für die Ermittlung der Di�erenz im Wirkungsgrad durch die im Deckglas eingebrachten

Beugungsstrukturen sind nur der Kurzschlussstrom der Solarzelle und der zusätzlich er-

reichte Kurzschlussstrom relevant, da sich der Füllfaktor FF, die Leerlaufspannung UOC
und die Einstrahlleistung der Sonne Γ nicht ändern. Der relative Anstieg des Wirkungs-

grades kann daher auf folgende Weise berechnet werden:

∆η

η
=

∆ISC+

ISC
(8.6)

Unter Berücksichtigung des berechneten Mittelwertes von ∆ISC+ ergibt sich eine relative

Erhöhung des Wirkungsgrades um 1 %. Dieser Wert ist niedriger als in Kapitel 7.2 abge-

schätzt. Dort wurde der relative Anstieg zu optimistisch abgeschätzt. Als Grundlage für

die dort durchgeführte Rechnung diente eine Beugungse�zienz in höhere Ordnungen von

77 %. Eine Wichtung des Sonnenspektrums nach der wellenlängenabhängigen Beugungs-

e�zienz passierte nicht. Weiterhin wurde die Rechnung für eine sehr e�ziente Solarzelle

durchgeführt, sodass die resultierenden Ergebnisse die im Rahmen dieses Kapitels ermit-

telte Wirkungsgraderhöhung überschreiten.

Der durch die verbessere Lichteinkopplung gemessene erhöhte Photostrom und der damit

gesteigerte Wirkungsgrad sind in guter Übereinstimmung mit Werten anderer Verfahren,

die die optischen Verluste an Solarmodulen reduzieren [17, 26, 100]. Das beschriebene Ver-

fahren der Laserbehandlung der Solarmodule ist allerdings �exibel auf unterschiedliche

Solarzellendesigns anpassbar. Weiterhin �ndet die Behandlung als Lasernachbearbeitung

am fertigen Modul statt. Durch die Bestrahlung des Deckglases mit ultrakurzen Laser-

pulsen kann das Modul bearbeitet werden, ohne die darunter liegenden Solarzellen zu

beein�ussen. Dies ist für mögliche Anwendungen in der Industrie von groÿem Vorteil, da

nicht in die emp�ndliche Zell-Produktion eingegri�en werden muss. Auch ein Recycling

älterer Solarzellen ist auf diese Weise realisierbar.
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Mit einem fs-Lasersystem mit einer Repetitionsrate von 1 MHz und einem optimalen Po-

sitionierungssystem, das idealisiert keine Leerlaufzeiten zwischen dem Schreiben einzelner

Linien hat, ist es möglich, ein Standardmodul mit 60 Solarzellen in etwa 3,5 Stunden

komplett zu bearbeiten. Für die Bestrahlung einer einzelnen Solarzelle sind ca. 3 Minuten

notwendig, wenn eine Fingerbreite von 72 µm und eine Kantenlänge der Solarzellen von

15,6 cm angenommen wird.

Kommerziell verfügbare Ultrakurzpuls-Industrielaser bieten bei einer Pulswiederholrate

von 1 MHz noch bis zu 40 µJ Pulsenergie. Da für das Laserschreiben eines dreistu�gen

geblazsten Phasengitters maximal 8 µJ benötigt werden, besteht die Möglichkeit den La-

serprozess über Multilinsensysteme zu parallelisieren. Auf diese Weise könnte die benötigte

Bearbeitungszeit um einen Faktor 5 reduziert werden, sodass ein komplettes Solarmodul

aus 60 Zellen in ca. 42 Minuten komplett bestrahlt werden kann.

Bei einem 250 Wp Solarmodul entspricht eine Zunahme von 1 % pro Jahr gerechnet bei

einer Vergütung von 10ct/kWh etwa 4e Gewinn. Im Dauerbetrieb des Lasers und mit

der Verwendung eines Multilinsensystems ist es möglich, ca. 12515 Module im Jahr zu

bearbeiten. Es können auf diese Weise also ca. 50100 e Investitionskosten pro Jahr re�nan-

ziert werden. Bei einem Kaufpreis eines fs-Lasersystems von ca. 220.000 e , zusätzlichen

Kosten für ein geeignetes Positionier-, Justier- und Fokussiersystem und der anfallenden

Betriebskosten, kann die Investition in weniger als 4,5 Jahren re�nanziert werden.

Diese Rechnung gilt unter diesen Annahmen nur für nachgeführte Module, da die be-

rücksichtigten Rechnungen auf einem Einfallswinkel des Lichtes von 0◦ beruhen. Eine

Abschätzung über die Leistungsfähigkeit der Beugungsstrukturen bei stationären Modu-

len wird im folgenden Kapitel durchgeführt.

8.2. Einschätzung des Verbesserungspotentials für

feststehende Solarmodule

In dieser Arbeit wurde bisher das durch Phasengitter verbesserte Lichtmanagement in

Solarmodulen bei senkrechtem Lichteinfall betrachtet. Ein Einfallswinkel von 0◦ kann

gewährleistet werden, wenn Module der Sonne zweiachsig nachgeführt werden. Die Ein-

fallswinkel des Sonnenlichtes auf das Modul bzw. die Beugungsgitter ändern sich bei fest-

stehenden oder einachsig nachgeführten Photovoltaiksystemen. In Abbildung 8.3 ist der

Einfall des Sonnenlichtes auf ein feststehendes Solarmodul dargestellt. Eingezeichnet sind

der feste Modulneigungswinkel β, der Azimutwinkel der Sonne α und der Einfallswinkel

des Sonnenlichtes auf das Solarmodul θS. Der Zenitwinkel der Sonne θZ ist aus Gründen

der Übersichtlichkeit nicht eingezeichnet. Er be�ndet sich zwischen der Vertikalen und

dem einfallenden Sonnenstrahl. Der Azimutwinkel beträgt 0◦, wenn sich das Modul auf

der Nordhalbkugel der Erde be�ndet und nach Süden ausgerichtet ist.
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Für den im Folgenden betrachteten Einfallswinkel θS zwischen Sonne und Modulnormale

gilt der Zusammenhang

|θZ − β| = θS . (8.7)

Zur Einschätzung der E�zienz bei feststehenden Solarmodulen wurden die Standorte

Halle und Madrid ausgewählt. Die geometrischen Daten der beiden Städte, die nun im

Detail betrachtet werden sollen, sind:

Halle: Breitengrad φ = 51, 496◦, Längengrad γ = 11, 968◦

Madrid: Breitengrad φ = 40, 416◦, Längengrad γ = −3, 683◦ .

Abb. 8.3.: Schema eines Solarmoduls bei Sonneneinstrahlung mit Modulneigungswinkel
β, Azimutwinkel der Sonne α und Einfallswinkel auf das Solarmodul θS [101]

Aus diesen geometrischen Daten der beiden Städte lässt sich der jeweils optimale Nei-

gungswinkel βopt für nach Süden ausgerichtete Solarmodule (Module auf der Südhalbku-

gel der Erde sind im Idealfall nach Norden - also zum Äquator - ausgerichtet) berechnen

[101]:

βopt = 3, 7 + 0, 69 |φ| (8.8)

Für Halle und Madrid ergeben sich dabei optimale Modulneigungswinkel von

βopt(Halle) = 38, 9◦

βopt(Madrid) = 31, 6◦ .
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Bei dieser Berechnung wird auch der di�use Anteil des Lichtes berücksichtigt, der in der

folgenden Abschätzung aber vernachlässigt werden soll, da die Beugungsstrukturen vor-

rangig das Ziel haben, das senkrecht eintre�ende Licht um die Frontkontakte zu beugen.

Die di�use Strahlung ist auch der Grund, weshalb die Modulneigung mit steigendem Brei-

tengrad zunimmt.

Auf der Grundlage von aufgezeichneten Sonnendaten des Jahres 2015 wurde der mittlere

Zenitwinkel der Sonne zur Mittagszeit berechnet [102]. Da in den Regionen Halle und

Madrid zur Mittagszeit die Strahlung der Sonne im Mittel am intensivsten ist, wird die-

ser Zeitraum zur Abschätzung verwendet. Diese Betrachtung tri�t detailliert nur für der

Sonne einachsig nachgeführte Solarmodule zu, soll mit der vorangestellten Begründung

aber auch für feststehende Module zutre�ende Abschätzungen ermöglichen.

Im Folgenden wird also der direkte Lichteinfall für einachsig nachgeführte, nach Süden

ausgerichtete (Azimutwinkel α = 0◦) unter dem optimalen Neigungswinkel βopt aufgestell-

te Solarmodule betrachtet. Aus dem über das Jahr 2015 gemittelten mittleren Zenitwinkel

der Sonne zur Mittagszeit θZ am jeweiligen Betrachtungsort kann mit Gleichung (8.7) der

mittlere Einfallswinkel θS des Lichtes auf das Modul angegeben werden:

Halle: θZ = 51, 1◦ und somit θS = 12, 2◦

Madrid: θZ = 40, 0◦ und somit θS = 8, 4◦ .

Der Einfallswinkel des Sonnenlichtes ist wie erwartet bei geringeren Breitengraden (also

näher zum Äquator) höher. Trotz des angepassten optimalen Modulneigungswinkels ist

der Einfallswinkel des Lichtes auf das Modul in Madrid niedriger.

Auf Grund des Brechungsindexes des Glases reduziert sich der Einfallswinkel auf die Pha-

sengitter im Vergleich zum mittleren Moduleinfallswinkels θZ . Mit Hilfe der Brechungs-

gesetzes (Gleichung (3.2)) lässt sich der Winkel θBG berechnen, mit dem das Sonnenlicht

auf die Beugungsstrukturen tri�t.

θBG = arcsin

(
nLuft

nGlas

sin θS

)
(8.9)

Die mittleren Einfallswinkel θBG auf die im Deckglas eingearbeiteten Beugungsstrukturen

(mit Brechungsindex nGlas = 1, 52) betragen dann:

θBG (Halle) = 8, 0◦

θBG (Madrid) = 5, 5◦

Analog zu den Moduleinfallswinkeln ist auch θBG in Madrid geringer als in Halle. Es wurde

davon ausgegangen, dass die Kontakt�nger und somit ebenso die Beugungsstrukturen

horizontal ausgerichtet sind. Das Sonnenlicht tri�t senkrecht zu den Beugungsstrukturen

unter dem entsprechenden Zenitwinkel auf. Entsprechend dieser berechneten mittleren

Einfallswinkel auf die Beugungsgitter wurden Simulationen durchgeführt, die die spektrale
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E�zienz ηPV angeben. Die spektrale Beugungse�zienz ηPV im Wellenlängenbereich 300

- 1100 nm für ein dreistu�ges geblazstes Phasengitter bei Einfallswinkeln des Lichtes von

5, 5◦ und 8, 0◦ sind in Abbildung 8.4 dargestellt. Die eingezeichneten Linien markieren die

in dieser Arbeit e�ektivsten hergestellten Gitter mit einer maximalen Strukturlänge von

150 µm und einem ermittelten Brechungsindexunterschied ∆n = (2, 3± 0, 6) · 10−3.

Abb. 8.4.: Spektrale Beugungse�zienzen ηPV eines dreistu�gen geblazsten Beugungsgit-
ters bei einem Einfallswinkel von (1) 5, 5◦ und (2) 8, 0◦

Die spektrale E�zienz der Gitter ηPV unter Einfallswinkeln von 5, 5◦ und 8, 0◦ bei ∆n =

2, 3 · 10−3 und 150 µm Strukturlänge beträgt:

ηPV (Halle, 8, 0◦) = 8, 82%

ηPV (Madrid, 5, 5◦) = 11, 45%

Während am Standort Halle eine maximale E�zienz von ca. 8,8 % berechnet werden

kann, beträgt der Wert in Madrid noch ca. 11,5 %. Maximal 11,5 % des eintre�enden

Lichtes im Wellenlängenbereich zwischen 300 und 1100 nm kann um die Frontkontakte

gebeugt und auf die aktive Solar�äche geleitet werden. Im Vergleich dazu wurde ηPV bei 0 ◦

Einfallswinkel (also für zweiachsig nachgeführte Module) und ∆n = (2, 3±0, 6)·10−3 mit≈
55% gemessen. Die E�zienz der Beugungsstrukturen sinkt im Bezug auf den senkrechten

Lichteinfall auf 16 bzw. 21 % ab.

ηPV (8, 0◦)

ηPV (0◦)
= 16%

ηPV (5, 0◦)

ηPV (0◦)
= 21%

Aus dem Verhältnis der E�zienzen der Beugungsgitter bei unterschiedlichen Einfallswin-

keln lässt sich die durch die zusätzliche Lichteinkopplung in das Modul erhöhte externe

Quantene�zienz EQE+ und damit der zusätzlich erzielte Photostrom ∆ISC+ analog zu

82



Kapitel 8: Umsetzung und Bewertung im Hinblick auf PV-Anwendung

Kapitel 8.1 abschätzen. Die Rechnung ergibt, dass bei schrägen Einfallwinkeln von 5, 5◦

und 8◦ der relative Anstieg im Kurzschlussstrom ∆ISC+ auf 0,16 bzw. 0,21 % sinkt. Nach

Gleichung (8.6) entspricht somit der relative Anstieg des Solarzellenwirkungsgrades eben-

falls 0,16 bzw. 0,21 %.

Zusammenfassend ist deutlich ein Abfall der spektralen E�zienz ηPV mit steigendem

Lichteinfallswinkel zu erkennen. Bei senkrechtem Einfall können bis zu 55 % des Lichtes

von den Frontkontakten auf die aktive Solarzellen�äche umgeleitet werden. Im Vergleich

dazu sinkt die E�ektivität bei Einfallswinkeln von 5, 5◦ und 8, 0◦ auf ca. 9 bzw. 11,5

% ab. Für zweiachsig nachgeführte Module kann ein relativer Anstieg des Photostromes

und Wirkungsgrades von 1 % abgeschätzt werden, wenn geeignete Beugungsstrukturen

im Deckglas über den Kontakt�ngern angebracht werden. Wird das Modul nur einachsig

der Sonne nachgeführt oder steht �xiert, sinkt der relative Anstieg im Wirkungsgrad auf

maximal 0,21 % (Standort Madrid) bzw. 0,16 % (Standort Halle).

Da die Leistungsfähigkeit der in dieser Arbeit untersuchten Beugungsstrukturen bei senk-

rechtem Lichteinfall maximal ist, eignen sie sich besonders für die Anwendung in zwei-

achsig der Sonne nachgeführten hoche�zienten Solarmodulen. Bei hoche�zienten Modul-

System sind weiterhin die Produktionskosten zweitrangig, sodass der in Kapitel 8.1 be-

rechnete Re�nanzierungszeitraum von 4 Jahren wenig relevant ist.

Hoche�ziente Solarmodule werden beispielsweise imWeltraum eingesetzt. Hier werden die

Module permanent der Sonne nachgeführt, sodass die Lichteinkopplung durch Beugungs-

strukturen im Deckglas um bis zu 55 % erhöht wird. Zusätzlich existiert im Weltraum

kaum di�uses Licht, sodass die Berechnungen aus Kapitel 7 und 8 direkt angewendet

werden können. Dass die Laserbehandlung der Module keine Gewichtszunahme bewirkt,

ist ein weiterer Vorteil für den Betrieb im Weltraum.
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Ziel dieser Arbeit ist es, mit Hilfe von ultrakurzen Laserpulsen optische Strukturen in

Deckgläsern von Solarmodulen zu erzeugen, um auf diese Weise die Lichteinkopplung in

diese zu erhöhen. Dabei liegt der Fokus auf der Umleitung des Lichtes, das ohne zusätz-

liche Vorkehrungen an den Kontakt�ngern der Solarzelle absorbiert oder re�ektiert wird

und somit nicht für die Energiekonversion zur Verfügung steht.

Die Bearbeitung der Deckgläser am fertiggestellten Solarmodul statt, sodass sicher gestellt

sein muss, dass bei der Laserbestrahlung der Deckgläser keine Modi�kation benachbarter

Modulbestandteile statt�ndet. Aus diesem Grund muss eine präzise Kontrolle der op-

tischen Strukturen bei der Laserbestrahlung mit ultrakurzen Laserpulsen gewährleistet

werden. Dies gilt sowohl bei der Erzeugung als auch bei der exakten Positionierung der

Mikrostrukturen im Material. Deshalb wurden im Rahmen dieser Arbeit Glasproben mit

unterschiedlichen Lasersystemen mit verschiedenen Emissionswellenlängen (515, 800 und

1030 nm) und Pulsdauern (120 und 270 fs) bestrahlt. Die Positionierbarkeit im Material

wurde ebenfalls untersucht und festgestellt, dass die optischen Mikrostrukturen bei geeig-

neter Parameterwahl frei in der Probe positioniert werden können, ohne dass dabei die

Vorder- oder Rückseite des Glases modi�ziert wird. Weiterhin wurde in dieser Arbeit der

Ein�uss unterschiedlicher Fokussieroptiken (asphärische Linsen und Mikroskopobjektive)

auf die Erzeugung optischer Strukturen im Glasvolumen analysiert.

Aus anderen Arbeiten ist bereits bekannt, wie ultrakurze Laserpulse mit transparenten

Halbleitern wechselwirken. Durch nichtlineare Absorption der im Rahmen dieser Arbeit

eingestrahlten Femtosekundenlaserpulse ist es möglich, Materialien zu bearbeiten, de-

ren Bandlücke gröÿer als die verwendete Photonenenergie ist. Während der Bestrahlung

führen diverse Intra- und Interbandübergänge zu einem lokalen, lawinenartigen Anstieg

der Dichte freier Ladungsträger, sodass ein hochabsorbierender plasmaartiger Zustand im

Material entsteht. Da Femtosekundenlaserpulse hohe Spitzenintensitäten besitzen, �ndet

durch den optischen Kerr-E�ekt eine Selbstfokussierung des eingestrahlten Lasers statt.

Durch das Gleichgewicht zwischen Selbstfokussierung des Laserstrahls und Defokussie-

rung durch das entstehende Plasma entstehen Filamente, deren Länge ein Vielfaches der

Rayleighlänge des Laserstrahls beträgt. Weitere nichtlineare E�ekte, wie die Gruppenge-

schwindigkeitsdisperion und Selbstphasenmodulation, haben ebenfalls einen wesentlichen
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Ein�uss. Die Filamentlänge konnte im Rahmen dieser Arbeit durch Variation der Wel-

lenlänge, Pulsenergie und Fokussieroptik beein�usst werden. Entlang der Filamente wird

das Material verdichtet, sodass im Medium Brechungsindexunterschiede induziert werden.

Eine Kombination dieser erzeugten Brechungsindexunterschiede eignet sich für die Erzeu-

gung von Phasengittern im behandelten eisenarmen Natronglas. Die Charakterisierung

der erzeugten Filamente wurde dabei mit einem Lichtmikroskop in Phasenkontrastmodus

durchgeführt.

Um die Lichteinkopplung der Sonnenstrahlung im photovoltaisch relevanten Wellenlän-

genbereich zu optimieren, wurden im Rahmen dieser Arbeit durch die Bestrahlung mit

Femtosekundenlaserpulsen e�ziente Phasengitter im Volumen von eisenarmen Natronglas

erzeugt. Bis zu 54 % des senkrecht eintre�enden Lichtes mit einer Wellenlänge von 405 nm

konnte in höhere Beugungsordnungen gebeugt werden, wenn ein einfaches Phasengitter-

design mit optimierten Gitterparametern genutzt wurde. Optische Simulationen, die auf

der rigorous coupled wave analysis Theorie basieren, wurden durchgeführt, um optimale

Gitterparameter für maximale Beugungse�zienzen zu ermitteln.

Durch den Vergleich zwischen experimentell bestimmten Beugungse�zienzen und berech-

neten Simulationsergebnissen wurde der e�ektive induzierte Brechungsindexunterschied

zu ∆n = (5, 5 ± 0, 6) · 10−3 bestimmt. Diese Vorgehensweise bietet eine ausreichend ge-

naue und zuverlässige Möglichkeit den laser-induzierten Brechungsindexunterschied in

transparenten Materialien zu bestimmen, welcher sonst auf Grund seiner geringen Gröÿe

häu�g aufwendig experimentell zu bestimmen ist.

Aufbauend auf diesen Ergebnissen wurden numerische Studien für ein verbessertes Pha-

sengitterdesign durchgeführt. Ein dreistu�g geblazstes Phasengitter wurde auf Grundlage

von ausführlichen Simulationen mit diversen Gitterdesigns für die geplante Verbesserung

der Lichteinkopplung in Solarmodule als hoche�zientes Beugungsgitter identi�ziert. Um

die Simulationsergebnisse zu bestätigen, wurden dreistu�ge geblazste Transmissionsgitter

produziert. Bei der Charakterisierung der Beugungse�zienzen wurden Werte von bis zu

70 % für senkrecht eingestrahltes weiÿes Licht (300 - 1100 nm) gemessen. Durch den Ver-

gleich der experimentellen und simulierten Ergebnisse wurde der mittlere laser-induzierte

Brechungsindexunterschied zu ∆n = (2, 3 ± 0, 6) · 10−3 bestimmt. Da für die Erzeugung

der drei Stufen des Phasengitters unterschiedliche Laserpulsenergien verwendet werden,

kann nur ein e�ektiver Brechungsindexunterschied der drei Stufen angegeben werden.

In einem Ausblick wurde im Rahmen dieser Arbeit berechnet, dass feine Gitter (mit gerin-

gen Gitterperioden und beugungsbegrenzten Gitterlinienbreiten von 0,5 µm) maximal 40
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% des eingestrahlten weiÿen Lichtes in höhere Beugungsordnungen beugen können, wenn

geeignete Parameter gewählt werden. Feine Gitter können in Anwendungen zum Einsatz

kommen, bei denen Beugungswinkel für die erste Ordnung von mehr als 8◦ notwendig sind.

Um die verbesserte Lichteinkopplung der Sonnenstrahlung im photovoltaisch relevanten

Wellenlängenbereich durch das produzierte dreistu�ge geblazste Phasengitter zu unter-

suchen, wurde ein Miniatur-Solarmodul mit einer monokristallinen Siliziumsolarzelle mit

diesen Beugungsstrukturen versehen. Die geblazsten Beugungsgitter wurden über den

Kontakt�ngern in das Deckglas des fertigen Modul eingebracht, ohne umliegende Kompo-

nenten des Moduls zu modi�zieren. Eine ortsaufgelöste Messung der externen Quantenef-

�zienz bei verschiedenen Wellenlängen (405 - 980 nm) in diesem Bereich zeigte durch die

verbesserte Lichtleitung um die Kontakt�nger herum einen Anstieg der externen Quan-

tene�zienz um maximal 3,2 %, wenn mit einer Laserdiode mit 405 nm charakterisiert

wurde.

Durch eine Interpolation und anschlieÿender Faltung der ermittelten erhöhten Quantenef-

�zienz in einem Wellenlängenbereich zwischen 300 und 1100 nm mit dem Sonnenspektrum

AM 1.5G wurde ein erhöhter Kurzschlussstrom der Solarzelle von 0,35 mA
cm2 ermittelt. Die-

ser führt zu einer relativen Erhöhung des photovoltaischen Wirkungsgrades der Solarzelle

im Miniatur-Solarmodul um 1 %.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ebenfalls gezeigt, dass der Einfallswinkel des Lichtes senk-

recht zu den Beugungsstrukturen einen wesentlichen Ein�uss auf die Beugungse�zienz der

präsentierten Beugungsgitter hat. Die beschriebenen Berechnungen für den senkrechten

Lichteinfall gelten so nur für zweiachsig der Sonne nachgeführte Solarmodule. Um den

Ein�uss des Einfallswinkels auf die E�zienz des Beugungsgitter zu untersuchen, wurden

für die Standorte Halle und Madrid die mittleren Zeniteinfallswinkel zur Mittagszeit für

das Jahr 2015 berechnet. Für nach Süden ausgerichtete und unter dem für den jeweiligen

Breitengrad optimalen Neigungswinkel aufgestellte Solarmodule sinkt der relative Anstieg

des Solarzellenwirkungsgrades auf 0,16 (Halle) bzw. 0,21 % (Madrid) ab.

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Beugungsgitter eignen sich inbesondere für

der Sonne nachgeführte Solarmodule und können in hoche�zienten Solarmodulen zur

Verbesserung des Wirkungsgrades zum Einsatz kommen. Vor allem für die Anwendung

im Weltall sind die untersuchten Beugungsgitter in hohem Maÿe geeignet.
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