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1 Einleitung

Die Infrarot-Photoablation mit gepulsten Lasern ermdglicht es, biologische Gewebe mit
hoher Prézision abzutragen. Durch die gezielte Energiedeponierung in einer geringen
Schichtdicke ist es mdglich, das Gewebe selektiv abzutragen. Eine mdgliche klinische
Anwendung dieser Technik ist die Lasernekrektomie, bei der nach einer Verbrennung
gezielt die oberen nekrotischen Hautschichten bis zum Erreichen des tiefer gelegenen
vitalen Gewebes entfernt werden [1]. Um die Selektivitat der Photoablation optimal
ausnutzen und mit einer hohen Arbeitsgeschwindigkeit kombinieren zu koénnen, ist es
erforderlich, das Verfahren dahingehend zu automatisieren, dass die Ablation beim Er-
reichen des vitalen Gewebes selbsttatig gestoppt wird. Eine vielversprechende Umset-
zung dieses Konzeptes ist die Entwicklung einer akustischen Online-Kontrolle, bei der
das Schallsignal des Ablationsprozesses auf seine materialspezifischen Eigenschaften
hin untersucht wird. Bei friheren Untersuchungen von Nahen [2] war es mdglich, auf
diese Weise bei der Ablation mit freilaufenden Er:YAG Laserpulsen und geringer Be-
strahlung zwischen verbrannten und vitalen Hautschichten zu unterscheiden.

Die hier vorliegende Arbeit baut in weiten Teilen auf diesen Erkenntnissen auf, erwei-
tert die Analyse aber wesentlich hin zur Verwendung von freilaufenden Laserpulsen mit
hoher Bestrahlung und vor allem gltegeschalteten Pulsen. Der verwendete Er:YAG
Laser bietet aufgrund der geringen optischen Eindringtiefe im Gewebe von nur 0,8 um
unter Normalbedingungen gute Voraussetzungen fur eine selektive Abtragung unter-
schiedlicher Schichten [3]. Die Energie des Laserpulses wird dabei primar in dem im
Gewebe enthaltenen Wasser absorbiert.

Waéhrend freilaufende Laserpulse sich von Puls zu Puls &ndernde Abfolgen von Intensi-
tatsspitzen (,,Spiking*) aufweisen, welche das akustische Signal stark beeinflussen, sind
gutegeschaltete Laserpulse viel reproduzierbarer. Es besteht daher die Hoffnung, dass
die akustischen Signale bei der Ablation eine hthere Materialspezifizitat aufweisen und
somit eine noch prazisere Detektion der Schichtibergédnge ermdoglichen. Es wirkt sich
allerdings bei gutegeschalteten Pulsen nachteilig aus, dass aufgrund der kiirzeren Puls-
dauer sehr viel hthere Energiedichten in der Probe erreicht werden. Dies hat zur Folge,
dass Drucktransienten mit deutlich grofleren Amplituden abgestrahlt werden, so dass
durch Effekte der nichtlinearen Schallausbreitung in einem gewissen Abstand eine Ver-
einheitlichung des Schallsignals erfolgt. Die nichtlineare Schallausbreitung wirkt sich
daher bei gutegeschalteten Laserpulsen erschwerend auf die Detektion unterschiedlicher
Schichten aus.

Von groRter Bedeutung fur das Verstandnis des Schallsignals ist die detaillierte Kennt-
nis der zugrunde liegenden Ablationsdynamik. Es hat sich gezeigt, dass keines der exis-
tierenden Modelle zur Infrarot-Photoablation in der Lage ist, die komplexen Vorgange
und insbesondere die unterschiedlichen Phasen bei der Ablation mit Er:YAG Laserpul-
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sen zu erkléaren. Das oftmals fir die Modellierung einer Ablation mit glitegeschalteten
Laserpulsen herangezogene Explosionsmodell geht félschlicher Weise von einem ein-
maligen Phaseniibergang nach dem Ende des Laserpulses aus [4-6]. Die existierenden
Gleichgewichtsmodelle betrachten den Ablationsvorgang wahrend des Laserpulses und
modellieren diesen als Verdampfung oder normales Kochen, z. T. im Widerspruch zu
den gewahlten Randbedingungen [7-11]. Die Mdglichkeit einer Uberhitzung der Flis-
sigkeit wird nicht betrachtet. Insbesondere ist keines der Modelle in der Lage, den Aus-
wurf von Wassertropfchen oder Gewebepartikeln in der beobachteten Form zu erklaren,
noch wird der Einfluss der Gewebematrix korrekt mit einbezogen. Als Weiterentwick-
lung bertcksichtigt das thermomechanische Mikroexplosionsmodell von Majaron [12]
erstmals auch die elastischen und mechanischen Eigenschaften des abladierten Gewebes
sowie die Moglichkeit einer Uberhitzung des Gewebewassers. Es erklart allerdings nur
die Vorgénge bis zum Einsetzen des Phasentberganges und beriicksichtigt damit eben-
falls nicht die unterschiedlichen Phasen der Ablation. Der bei Wasser auftretende Aus-
wurf von Wassertropfen ohne den Einfluss einer Gewebematrix kann ebenso wenig
erklart werden wie das Erreichen der beobachteten extrem hohen Energiedichten.

Aufgrund der Unzulanglichkeiten der existierenden Modelle und der groRen Bedeutung
des grundlegenden Verstdndnisses der Ablationsdynamik fiir die Analyse des akusti-
schen Signals befasst sich der grofte Teil dieser Arbeit mit der Untersuchung eben die-
ser Dynamik. Als Probenmaterial wurde Wasser, Leber und Haut verwendet. Wasser ist
der Hauptabsorber der verwendeten Wellenlange im Gewebe und bietet die Moglich-
keit, die Ablationsdynamik losgel6st vom Einfluss einer Gewebematrix zu untersuchen.
Leber und Haut weisen eine sehr unterschiedliche mechanische Festigkeit auf und die-
nen dazu, den Einfluss der Gewebematrix zu untersuchen. Die Experimente haben erge-
ben, dass der primare Ablationsmechanismus bei der Verwendung von Er:YAG Laser-
pulsen eine Phasenexplosion ist. Bei hinreichend hohen Bestrahlungen koénnen aber
noch weit hohere Energiedichten erreicht werden, in deren Folge eine vollstdndige Ver-
dampfung der Probe, bzw. eine vollstandige thermische Zersetzung des Gewebes er-
folgt. Eine weitere wichtige und neue Erkenntnis ist, dass bei hohen Bestrahlungen
durch den RuckstoR der priméren Ablationsprodukte bei Wasser und weichem Gewebe
ein sehr massiver und lang andauernder riickstoRinduzierter Materialauswurf erfolgt,
der die Ablationseffizienz erhoht, die Selektivitat der Abtragung jedoch stark herab-
setzt. Damit ist es gelungen, das Wissen Uber die Gewebeablation mit gepulsten
Er:YAG Laserpulsen betrachtlich zu erweitern.

Die theoretischen Grundlagen der Arbeit inklusive einer Diskussion der unterschiedli-
chen Modelle zur Infrarot-Photoablation werden in Kapitel 2 dargestellt. Kapitel 3 be-
fasst sich mit den verwendeten experimentellen Methoden. Zur Untersuchung der Abla-
tionsdynamik wurden unterschiedliche kurzzeitfotografische Schlierentechniken einge-
setzt, die es ermoglichen, den gesamten VVorgang mit hoher Zeitauflosung und einer
Belichtungszeit von wenigen Nanosekunden darzustellen. Kapitel 4 umfasst die Darstel-
lung und Diskussion des priméren Materialauswurfs bei der Ablation mit freilaufenden
und gutegeschalteten Laserpulsen, wohingegen Kapitel 5 sich mit dem riickstol3indu-
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zierten Materialauswurf befasst. Dartiber hinaus wurde fir die Untersuchungen das op-
toakustische Verfahren der optischen Deflektometrie eingesetzt (Kapitel 6), bei dem
durch die Ablenkung eines parallel zur Probenoberflache gefuhrten Laserstrahls Bre-
chungsindexgradienten, wie sie unter anderem in der abgestrahlten StoRwelle auftreten,
mit hoher Zeitauflésung und in geringem Messabstand erfasst werden kénnen. Die vo-
rausgegangenen Untersuchungen minden in der Analyse des akustischen Signals in
Kapitel 7 und in der Darstellung der Erprobung der akustischen Online-Kontrolle unter
OP-Bedingungen in Kapitel 8.



2 Theoretischer Hintergrund

In diesem Kapitel werden zundchst in Abschnitt 2.1 die Eigenschaften der verwendeten Pro-
ben dargestellt, die durch ihr Absorptionsvermdgen und ihre mechanische Festigkeit die Abla-
tionsdynamik sowie das Schallsignal beeinflussen. Der Abtrag des Gewebes basiert auf einem
Phasenuibergang des Gewebewassers, das durch die absorbierte Laserpulsenergie erhitzt wird.
Die unterschiedlichen Auspragungen dieses Uberganges werden in Abschnitt 2.2 dargestellt.
Die expandierenden Ablationsbestandteile erzeugen unterschiedliche StoRwellen, deren Ent-
stehung und Ausbreitung in Abschnitt 2.4 behandelt wird. Abschlieend liefert Abschnitt 2.5
einen Uberblick tiber die existierenden Modelle der Infrarot-Photoablation.

Die Darstellung in diesem Kapitel folgt in weiten Teilen der Abhandlung von VVogel und
Venugopolan, die in unter dem Titel ,,Mechanisms of pulsed laser ablation of biological tis-
sues* in der Zeitschrift Chemical Review verdffentlicht wurden [13].

2.1 Eigenschaften der verwendeten Proben

Der Ablauf der Infrarot-Photoablation mit gepulster Laserstrahlung ist in hohem Mafe von
den Eigenschaften der verwendeten Probe abhangig. Die optische Endringtiefe fur die ver-
wendete Wellenlange bestimmt zusammen mit der Warmeleitfahigkeit die Energieverteilung
im Material. Die deponierte Energie fuhrt zu einer Erwdrmung des Materials und bei hinrei-
chend hoher Energiedichte zu einem Phasenlbergang des Gewebewassers, dessen Auswir-
kungen auf die Probe insbesondere durch die mechanische Festigkeit der Gewebematrix be-
einflusst werden.

2.1.1 Aufbau von weichem Gewebe

Die Zellen in weichem biologischem Gewebe sind in eine Interzellularsubstanz eingebettet, in
die sogenannte extrazellulare Matrix (EZM). Die Hauptaufgabe der EZM ist es, die Struktur
des Gewebes aufrecht zu erhalten und ihm die nétige mechanische Festigkeit zu verleihen.
Damit beeinflusst sie sowohl den Verdampfungsprozess wahrend der Laserablation als auch
den Materialabtrag an sich und ist fur den Ablauf des Abtragungsvorganges von groRRer Be-
deutung.

Die extrazellulare Matrix ist eine komplex zusammengesetzte Struktur mit den Hauptbe-
standteilen Wasser, Kollagen, Elastin, Glykosaminoglykane, Glykoproteine und Zelladhasi-
onsproteinen [14-16]. In Abhéngigkeit vom Gewebetyp und dessen mechanischen Eigen-
schaften unterscheiden sich sowohl der Anteil der EZM als auch deren Struktur und Zusam-
mensetzung. Weiches Gewebe wie Leber besteht zum grél3ten Teil aus Zellen und hat nur
einen geringen Anteil an EZM, deren Hauptbestanteil zellanhaftende Proteine wie Fibronektin
sind [14]. Im Gegensatz dazu haben mechanisch feste Gewebe wie z. B. Sehnen nur einen
geringen Zellanteil und bestehen fast vollstandig aus EZM mit einer Struktur aus gréitenteils
parallel verlaufenden Kollagenfasern [15].
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Abbildung 2.1. a) Schematische Zeichnung des Tropokollagenmolekils. Quelle: [17] b) Raumlicher Aufbau
von Kollagen von der molekularen bis zur Gewebeebene. Die Staffelung der Tropokollagenmolekiile in den
Kollagenfibrillen erzeugt die Bandstruktur, die auf der elektronenmikroskopischen Aufnahme in Abbildung 2.2
sichtbar ist. Quelle:[18]

Der komplexe Aufbau der Kollagenfasern ist in Abbildung 2.1 dargestellt. Die Grund-
struktur besteht aus drei spiralformig umeinander gewundenen Polypeptid-a-Ketten, die zu-
sammen das Molekul Tropokollagen bilden. Die helikale Periodenlénge betragt dabei 8,6 nm,
das gesamte Molekil hat eine L&nge von 290 nm und einen Durchmesser von 1,51 nm [17,
19]. Die aneinadergereihten und in mehreren Schichten aufeinander liegenden Tropokolla-
genmolekile formen als nachste Strukturstufe die Mikrofibrillen mit einem Durchmesser von
20-200 nm. Dabei sind die Spaltrdume zwischen den aufeinander folgenden Molekiilen von
Reihe zu Reihe jeweils um % der Molekilldnge verschoben und erzeugen so periodische
Strukturen im Abstand von etwa 67 nm. Die Mikrofibrillen bilden wiederum Kollagenfibril-
len (Durchmesser 300-500 nm) und diese setzen sich zu Kollagenfasern zusammen, deren
Durchmesser je nach Anzahl der enthaltenen Fibrillen von 1 bis 20 pm variiert [18]. Die
Fibrillen innerhalb der Kollagenfasern bestehen zum gréRten Teil aus Wasser, Proteoglyka-
nen und Glykoproteinen. Letztere sind stark hydrophil und kdnnen bis zum 1000fachen ihres
eigenen Volumens an Wasser binden [15, 20]. Dies hat zur Folge, dass in Gewebe mit einem
hohen Anteil an extrazellularer Matrix nahezu das gesamte Wasser im Gewebe in der Grund-
substanz zwischen den Kollagenfibrillen enthalten ist.
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Abbildung 2.2. Elektronenmikroskopische Aufnahme menschlicher Haut (Dermis). Die Kollagenfasern sind
sowohl longitudinal als auch transversal orientiert und festigen das Gewebe somit in beiden Zugrichtungen Quel-
le: [21].

Abbildung 2.2 zeigt eine elektronenmikroskopische Aufnahme menschlicher Haut, auf der
deutlich die einzelnen Kollagenfasern sichtbar sind. Die Fasern sind sowohl in der Abbil-
dungsebene als auch senkrecht hierzu angeordnet und geben damit dem Gewebe in beiden
Richtungen halt. Andere Gewebetypen wie z. B. Sehnen, die nur in einer Zugrichtung belastet
werden, weisen lediglich in dieser Orientierung eine Faserstruktur auf. Die Anordnung der
Kollagenfasern beeinflusst somit ebenso wie deren Zusammensetzung die mechanischen Ei-
genschaften des Gewebes.

2.1.2 Mechanische Eigenschaften von Gewebe

Die mechanischen Eigenschaften des bestrahlten Gewebes beeinflussen in hohem Mal3e den
Ablauf der Ablationsdynamik. Abbildung 2.3 zeigt den Zusammenhang zwischen der quer-
schnittsbezogenen Zugspannung und der Ausdehnung des Gewebes, der bei allen Gewebety-
pen einen nichtlinearen Verlauf aufweist. Dabei ist die fir groBe Ausdehnungen aufzubrin-
gende Zugspannung uberproportional gréRer als fiir kleine Ausdehnungen. Dies ist darin be-
grindet, dass bei kleinen Ausdehnungen nicht die Kollagenfasern selber ausgedehnt werden,
sondern zunéchst die Fasern aus ihrer gekrduselten Anordnung heraus in eine parallele An-
ordnung gestreckt werden. Erst dann werden die Kollagenfasern selber belastet, so dass flr
eine dartber hinaus gehende Ausdehnung entsprechend mehr Kraft aufzuwenden ist, bis
schliellich die maximale Belastungsgrenze erreicht ist und das Gewebe aufreifit.

Die Festigkeit des Gewebes wird in erster Linie durch den Kollagenanteil bestimmt. Seh-
nen haben einen extrem hohen Kollagenanteil und weisen dementsprechend eine sehr hohe
Festigkeit auf. Die Reil3festigkeitsgrenze wird erst bei einer Zugspannung von Uber 100 MPa
erreicht, was allerdings einer Ausdehnung von lediglich 10 % entspricht. Die niedrige Aus-
dehnungsgrenze sowie die weniger ausgepragte Nichtlinearitat der Kennlinie kommt nicht nur
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Abbildung 2.3. Zusammenhang zwischen Zug und Ausdehnung bei unterschiedlichen biologischen Gewebety-
pen. Der Endpunkt der Kurven markiert jeweils den Spannungswert, bei dem das Gewebe aufreif3t. Quelle: [13]

durch den Anteil des Kollagens selber zustande, sondern auch durch die Anordnung der Fa-
sern. Diese sind bereits in der Ausgangskonfiguration der bevorzugten Belastungsrichtung
entsprechend parallel angeordnet, so dass bei einer Ausdehnung von Anfang an die Kollagen-
fasern selber gestreckt werden. Haut hat einen ahnlich hohen Kollagenanteil (25-33%) wie
Sehnen, die Fasern sind aber gekrauselt angeordnet und werden bei einer Belastung zunéchst
in die Lange gezogen, so dass das Material elastischer ist und erst bei einer sehr viel gréf3eren
Ausdehnung von etwa 60% aufreist, gleichzeitig aber ebenfalls eine hohe Belastungsgrenze
von etwa 10 MPa aufweist. Im Gegensatz dazu ist Leber ein sehr weiches Gewebe mit einem
hohen Zellanteil und einem entsprechend geringen Anteil an extrazellularer Matrix und Kol-
lagen. Die maximale Belastungsgrenze wird bereits bei einer Zugspannung von 23 kPa und
einer Ausdehnung von 40 % erreicht [22, 23].

Bei der Betrachtung des Zusammenhanges zwischen Zugspannung und Ausdehnung des
Gewebes mussen insbesondere in bezug auf die Gewebeabtragung mit gepulsten Lasern eini-
ge Besonderheiten berucksichtigt werden. Zum einen werden die angegebenen Zugspannun-
gen oftmals auf den undeformierten Querschnitt bezogen, obgleich sich dieser bei Belastung
deutlich verringert. Hieraus resultiert eine zu geringe Angabe der maximalen Belastungsgren-
ze [16]. Eine weitere Abweichung ergibt sich daraus, dass fiir die Datenerfassung die Belas-
tung des Gewebes oftmals unter quasi-statischen Bedingungen erfasst wird, typischerweise im
Bereich von etwa 10%s™. Bei der Ablation mit gepulsten Lasern treten die Belastungen aller-
dings in wesentlich kiirzerer Zeit von 10°-10’s™ auf. Durchgefiihrte Studien, die den Einfluss
der Belastungsdauer auf die Ausdehnung des Gewebes im Zeitbereich von 0,3-170 s™ unter-
sucht haben [24-26], zeigen, dass sich zwar nicht die Ausdehnungsgrenze, wohl aber die ma-
ximale Belastungsgrenze bei kurzer Belastungsdauer proportional zum Logarithmus der Zug-
rate erhoht. Obgleich diese Untersuchungen nicht bis hinab zu sehr kurzen Belastungsdauern
durchgefihrt wurden, wie sie beim Einsatz gepulster Laser auftreten, legen sie nahe, dass die
realen Belastungsgrenzen bei der Ablation mit gepulster Laserstrahlung deutlich héher sein
kdnnen als unter quasi-statischen Bedingungen.
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2.1.3 Absorptionseigenschaften von Gewebe

Die Absorptionseigenschaften von Gewebe entstehen durch die Energieniveaus der enthalte-
nen Biomolekile, wobei sowohl Rotations- als auch Vibrationsniveaus einen Beitrag leisten
[27]. Sofern der Einfluss der Streuung gegentber der Absorption vernachlassigt werden kann,
wird die Bestrahlungsstéarke 1(z) ([1] = W/cm?) in der Tiefe z durch das Lambert-Beer-Gesetz
angegeben:

1(z)=1,e" (2.1)

lo ist der Wert der Bestrahlungsstarke an der Probenoberflache. Der Koeffizient p, wird als
Absorptionskoeffizient bezeichnet und gibt die Starke des Absorptionsvermdgens an. Die
Bestrahlungsstarke 1(z) nimmt dabei in einer Tiefe z = 1/ Y, auf den Bruchteil 1/e des Wertes
an der Probenoberflache ab. Diese Strecke bezeichnet man als optische Endringtiefe.

Neben dem Absorptionsvermdgen muss auch das Streuvermogen im Gewebe berticksich-
tigt werden. Streuung tritt durch die unterschiedlichen Brechungsindizes der Gewebebestand-
teile auf, ist aber selbst bei einem hohen Anteil von Streuzentren nur dann von Bedeutung,
wenn die radumliche Grol3e der n-Variationen im Bereich der verwendeten eingestrahlten Wel-
lenlange liegt oder groRer ist [28, 29]. Die im Rahmen dieser Arbeit verwendete Wellenlange
des Er:-YAG Lasers betragt 2,94 um und liegt damit in einem Bereich, in dem Streuung im
Gewebe nur noch eine sehr geringe Rolle spielt und deshalb bei allen weiteren Betrachtungen
vernachlassigt werden kann [30, 31]. In Wellenlangenbereichen, bei denen starke Streuung im
Gewebe auftritt, insbesondere im Bereich zwischen 700 und 1100 nm ist die Energiedeponie-
rung im Gewebe nicht mehr durch das Lambert-Beer-Gesetzt gegeben, sondern muss durch
kompliziertere Betrachtungen wie z.B. Monte-Carlo Simulationen bestimmt werden [32].

Abbildung 2.4 zeigt die Absorptionskurven der wichtigsten Absorber im Gewebe. Der
UV-Bereich entspricht Photonenenergien zwischen 3,1 und 6,5 eV, wodurch Uberginge zwi-
schen den molekularen Orbitalen n -> ¢ und n—>n induziert werden. Proteine, DNS und
Melanin sind hier die dominierenden Absorber, wobei die Proteine die starkste Absorption
mit einem Maximum bei A = 190 nm aufweisen. Dies ist auf die in allen Proteinen enthaltene
Peptidverbindung (O=C-N-H) zuriickzufiihren, bei der die Photonenenergie dem Ubergang
den Energieniveaus n -> o entspricht [33, 34]. Wasser weist im UV-Bereich keine signifi-
kante Absorption auf, allerdings eine sehr starke im Bereich des Vakuum-UV bei einer Wel-
lenlange von A < 170 nm [35, 36].
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Abbildung 2.4. Spektrales Absorptionsvermdgen der wichtigsten Absorber im Gewebe im Wellenldngenbereich
von 100 nm bis 10 pum. Quelle: [13]

Im Bereich der sichtbaren Strahlung (A =400 — 780 nm) sind Melanin und der rote Blut-
farbstoff Hamoglobin die Hauptabsorber, wobei letzterer sowohl in isolierter (Hb) als auch in
sauerstoffangereicherter Form (HbO,) im Gewebe vorliegt. Obgleich Hb und HbO; bereits im
UV-Bereich absorbieren, ist ihr Einfluss im Vergleich zu anderen Komponenten erst im sicht-
baren Bereich von Bedeutung. Der Einfluss von Melanin zeigt sich insbesondere bei pigmen-
tiertem Gewebe wie Haut und Haaren.

Der wichtigste Absorber im infraroten Spektralbereich (A = 780 nm — 15 um) ist Wasser,
dessen Absorption bei einer Wellenldnge von 900 nm einsetzt. Im nahen Infrarotbereich un-
terhalb von 1000 nm spielt auch das Hamoglobin noch eine Rolle, wahrend Kollagen im fer-
nen Infrarot oberhalb von 5 pum eine hohe Absorption aufweist. Die Absorptionseigenschaften
von Wasser sind flr die IR-Photoablation von besonderer Bedeutung und werden separat im
ndchsten Abschnitt behandelt.

2.1.4 Absorptionseigenschaften von Wasser

Die prézise Abtragung von Gewebe mit gepulsten Infrarot-Lasern basiert auf dem hohen Ab-
sorptionsvermogen des Gewebewassers in diesem Spektralbereich. Das Absorptionsmaximum
stimmt dabei mit der Wellenlange des Er:YAG Lasers tiberein, der fur die Untersuchungen in
dieser Arbeit verwendet wurde. Bei dieser Wellenlénge betragt der Absorptionskoeffizient bei
geringer Lichtintensitat p, = 12000 cm™, was einer optischen Eindringtiefe von 0,83 pm ent-
spricht [3].

Das Absorptionsspektrum von Wasser wird durch die drei Vibrationsniveaus des Wasser-
molekiils und deren Kombination bestimmt (v = 1/): v1 = 3657 cm™ (A = 2,73 um, symmet-
rische Dehnung), v, = 1595 cm™ ! (A = 6,27 um, symmetrische Biegung) und vs = 3756 cm™
(A = 2,66 um, asymmetrische Dehnung) [37]. Die Valenzschwingungen v und v, der freien
Wassermolekiile werden in flissigem Wasser zusétzlich durch die Bindung der Wasserstoff-
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atome an die Sauerstoffatome benachbarter Molekule modifiziert. Diese Wasserstoffbindun-
gen flhren zu einer Verschiebung der genannten Niveaus um bis zu 10 % hin zu langeren
Wellenlangen [38]. Daruber hinaus bewirkt die Wechselwirkung zwischen den Molekiilen
eine Zunahme der Absorption um einen Faktor ~ 10 gegentiber einem freien Molekul [39].

Die Wechselwirkung der Infrarotlaserstranlung mit dem Gewebe fiihrt zur Anregung der
genannten Schwingungszustande. Dabei wandelt sich die Vibrationsenergie innerhalb von
weniger als 1 ns in Warmeenergie um [38], so dass die Thermalisierung verglichen mit den in
dieser Arbeit betrachteten Laserpulsdauern von 80 ns und 200 ps als instantan betrachtet wer-
den kann.

Das Absorptionsspektrum von Wasser wird durch jeden Prozess modifiziert, der die Was-
serstoffbindungen beeintrachtigt, und ist somit auch abhangig von der verwendeten Bestrah-
lung bei der Laserablation. Bei einer Temperaturerhéhung kommt es aufgrund der verander-
ten Lange und Stdrke der OH-Bindungen zu einer Schwéchung der Wasserstoffbindungen
zwischen benachbarten Molekilen. Hieraus resultiert eine Verschiebung der Absorptionsban-
den hin zu kirzeren Wellenldngen, die im Bereich um A = 3 um besonders ausgeprégt ist [40,
41]. Die Erwarmung des Gewebewassers durch die Absorption der Laserpulsenergie bewirkt
aus diesem Grund eine Schwéchung des Absorptionskoeffizienten wahrend der Laserpulsdau-
er und damit auch eine erhéhte optische Eindringtiefe im Gewebe [42, 43].

Die auftretende Erwdarmung wahrend der Photoablation und damit die Verschiebung der
Absorptionsbanden ist abhangig von der verwendeten Laserwellenlange und dem Wert der
Bestrahlung @ ([®] = J/cm?) [44, 45]. Der daraus resultierenden Anstieg der optischen Ein-
dringtiefe ist in Abbildung 2.5 flr die Wellenldnge A = 2,94 um des Er:YAG Lasers darge-
stellt. Bei einer Bestrahlung von 5 J/cm? erhoht sich die Eindringtiefe gegenuiber 0,8 pum bei
Raumtemperatur auf etwa 4,5 pm, was einem Anstieg um einen Faktor 5,6 entspricht. Dieser
Effekt wird als Ausbleichen von Wasser bezeichnet und vergréRert bei hohen Bestrahlungs-

6 I T TTTTT ] T T I T T TTTT I IR

- —e— 1 =294 pm (ErYAG)

Optische Eindringtiefe [um]
w

0 L1l L1l L1l L1 il
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Abbildung 2.5. Abhangigkeit der optischen Eindringtiefe bei der Wellenlange A = 2,94 um von der Bestrahlung.

Der Effekt wird als Ausbleichen von Wasser bezeichnet und sollte ab einem Bestrahlungswert von etwa 100 mJ /
cm? bertcksichtigt werden. Quelle: [13]
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werten deutlich das Volumen, in dem die Energie des Lasers deponiert wird. Dies muss bei
der Bestimmung von volumetrischen Energie- und Leistungsdichten zwingend berticksichtigt
werden.

2.2 Kinetik der Phasentibergange

Der Abtrag von Gewebe bei der Infrarot-Photoablation basiert auf der Erhitzung des Gewe-
bewassers durch die absorbierte Laserpulsenergie und dem anschlieBenden Ubergang von der
flissigen in die gasférmige Phase. Dieses Kapitel beschreibt die unterschiedlichen Formen
dieses Phaseniibergangs, sowie dessen Abhéngigkeit von der Rate der Energiedeponierung,
der Energieabfuhr durch einzelne Prozesse und von den mechanischen Eigenschaften der Pro-
be.

2.2.1 Einfluss der Warmeleitung

Erfolgt die Energiedeponierung tber einen hinreichend langen Zeitraum hinweg, so beein-
flusst die Warmeleitung das in der Probe entstehende Temperaturprofil. Wie in Abschnitt
2.1.4 dargestellt wurde, betrégt die optische Eindringtiefe im Gewebe und damit auch die Di-
cke der primar erwérmten Schicht fir A = 2,94 um in Abhangigkeit von der verwendeten Be-
strahlung 0,8 - 4,5 um. Der Einfluss der Warmeleitung auf die Energiedeponierung lasst
durch die Betrachtung der thermischen Relaxationszeit t; abschatzen, die angibt, nach welcher
Zeit sich ein Temperaturgefélle aufgrund von thermischer Diffusion abgebaut hat. Sie ist de-
finiert als:

T, = L (2.2)

2
Mg K

In dieser Formel bezeichnet u, die optische Eindringtiefe und « die Temperaturleitfahigkeit
des Materials, die fiir Wasser k = 1,3 - 10 cm? s™ betragt [46].

Unter Verwendung der minimalen optischen Eindringtiefe von 0,83 um (Abschnitt 2.1.4)
ergibt sich eine thermische Relaxationszeit von 4,9 us. Ist diese Zeit langer als die Laserpuls-
dauer, so bezeichnet man dies als Ablation unter thermischem Einschluss, so dass der Einfluss
der Wéarmeleitung vernachlassigt werden kann. Fir gitegeschaltete Laserpulse mit einer Dau-
er von 80 ns ist diese Bedingung erfullt, nicht aber fir freilaufende Laserpulse mit einer Dau-
er von 200 us, die fur die Intersuchungen in dieser Arbeit ebenfalls verwendet wurden. Zu
Beginn der freilaufenden Laserpulse treten Intensitatsspitzen mit einer Dauer von etwa 1 us
auf, deren Auswirkung auf das Gewebe ebenfalls untersucht wurde und bei denen wiederum
die Bedingung des thermischen Einschlusses erfiillt ist (Abschnitt 1.1.1).

2.2.2 Phasendiagramme

Abbildung 2.6 zeigt die Projektion des dreidimensionalen Phasendiagramms in die Ebene des
Drucks p und der Temperatur T. Die Verbindungslinie A-C wird als Sattigungsdampfdruck-
kurve oder Binodale bezeichnet und kennzeichnet den Zustand des thermodynamischen
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Gleichgewichts zwischen fllssiger und gasformiger Phase. Die Dampfdruckkurve wird in
differentieller Form durch die Clausius-Clapeyronschen Gleichung definiert [47, 48]:

dp _ A

4T (Vo Ve
|4 14

Hierbei bezeichnet A die molare Verdampfungswéarme, T die Temperatur sowie V¢/v und
Ve/v die Molvolumina der gasférmigen bzw. fliissigen Phase.

(2.3)

Die Kurve B-C begrenzt die Stabilitatsbereiche der fliissigen Phase und wird als Spinodale
bezeichnet. Uberhitzte Flussigkeit verliert beim Erreichen dieser Grenze aufgrund von statis-
tischen Dichtefluktuationen ihre Stabilitat und geht in den gasférmigen Zustand tber. Fiir die
Betrachtung der Ablation mit Infrarotlaserpulsen ist insbesondere die Annaherung der uber-
hitzten Flussigkeit an diese Flussigkeitsspinodale B-C von Bedeutung. Die Stabilitatsgrenze
wird durch die lokalen Minima der van-der-Waals-Gleichung definiert [47-50]:

oT j
—~ | =0 (24)
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Abbildung 2.6. Projektion des Phasendiagramms in die p-T-Ebene. Die Séttigungskurve (Binodale) kennzeich-
net das thermodynamische Gleichgewicht von flissiger und dampfférmiger Phase, wéhrend die Flissigkeitsspi-
nodale die Stabilitatsgrenze fur die Gberhitzte Flissigkeit darstellt. Die nummerierten Punkte markieren Zustan-
de, die fir die Diskussion der Phaseniibergdnge von besonderem Interesse sind. Insbesondere kennzeichnet
Punkt 1 die Startbedingungen bei Normaldruck und Raumtemperatur, Punkt 2 die Siedetemperatur bei Normal-
druck, Punkt 3 die spinodale Grenze bei Normaldruck und Punkt 4 die Gleichgewichtsbedingungen bei der spi-
nodalen Temperatur. Die Bedeutung der tbrigen Punkte wird im Text diskutiert. Quelle: [13]
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Die Spinodale schneidet die Binodale im kritischen Punkt C. Jenseits dieses Punktes, der
fur Wasser bei Ty = 374,14°C und px = 22,09 MPa liegt, ist keine Unterscheidung zwischen
gasformiger und flissiger Phase mehr maoglich.

Abbildung 2.7 zeigt die Projektion des Phasendiagramms in die Ebene des Drucks p und
des spezifischen Volumens V mit den eingezeichneten Gleichgewichts- und van-der-Waals
Isothermen. Analog zur Darstellung des p-T-Diagramms sind die Bereiche der gasfoérmigen,
fliissigen und gemischten Phase sowie als gestrichelte Linie die jeweiligen Spinodalen ge-
kennzeichnet. In den beiden dargestellten Diagrammen sind mehrere Punkte (1-6) hervorge-
hoben, die fur die folgende Diskussion der Phasenlibergange eine besondere Bedeutung ha-
ben. Punkt 1 bezeichnet die Umgebungsbedingungen, wie sie vor dem Einwirken des Lasers
vorliegen: T; = 25° C und p; = 101 kPa. Punkt 2 entspricht der Siedetemperatur bei Atmo-
sphérendruck, es ist demnach T, = 100° C und p, = p1 = 101 kPa. Die Temperatur auf der
Spinodalen bei Punkt 3 bei unverandertem Druck p; = 101 kPa betragt T3 = 305° C [48].
Punkt 4 liegt wiederum auf der Binodalen und entspricht dem Dampfdruck p, = 9,2 MPa der
spinodalen Temperatur T, = 305° C. Die Punkte 4, 5 und 5"liegen im p-T-Diagramm auf der
Binodalen und entsprechend im p-V-Diagramm im Bereich des Sattigungsgebietes. Sie alle
haben dieselbe spezifische Enthalpie wie Flussigkeit unter Normadruck am spinodalen Limit,
die spezifischen Volumina sind jedoch unterschiedlich. Der Punkt 6 in Abbildung 2.6 ent-
spricht dem Druck, bei dem das angenommene Gewebe bei Kochen unter mechanischem Ein-
fluss aufreil3t. Das in Abbildung 2.6 gezeigte p-T Phasendiagramm ist qualitativer Natur und
dient der Diskussion der einzelnen Effekte. Die Darstellung in Abbildung 2.8 zeigt die Be-
rechnung von Séattigungsdampfdruck und Spinodale nach Olmes [51], basierend auf der L6-
sung der Claudius-Clapeyron-Gleichung (Gl.1.3).
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Abbildung 2.7. Projektion des Phasendiagramms in die Ebene des Drucks und des spezifischen VVolumens mit
den Gleichgewichts- und van-der-Waals Isothermen sowie den Stabilitatsgrenzen (Spinodalen) der fliissigen und
gasformigen Phase. Die Punkte 1 — 4 entsprechen den Zustédnden in Abbildung 2.6, die Punkte 4’, 5 und 5” wer-
den im Text beschriebne. Quelle: [13]
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Abbildung 2.8. Phasendiagramm von Wasser nach Olmes [51], berechnet aus der Ldsung der Claudius-
Clapeyron-Gleichung (GI.1.3).

2.2.3 Oberflachenverdampfung

Oberflachenverdampfung bezeichnet die Verdampfung im thermodynamischen Gleichge-
wicht an einer Grenzflache zwischen flussiger und gasformiger Phase. Dieser Prozess wird im
p-T Diagramm durch einen Punkt auf der Binodalen und im p-V Diagramm durch den Uber-
gang von gesattigter Flussigkeit zu geséttigtem Dampf auf der Gleichgewichtsisothermen
dargestellt, wobei der Bereich der gemischten Phase durchlaufen wird. Die Gleichgewichts-
verdampfung von Flussigkeit ist nicht an eine bestimmte Temperatur gebunden, sondern kann
an jedem Punkt auf der Binodalen stattfinden.

Zu Beginn der Bestrahlung durch einen kurzen und intensiven Laserpuls kann eine stark
erhdhte Verdampfungsrate auftreten. Der abrupte Temperaturanstieg fihrt zu einer Stérung
des thermodynamischen Gleichgewichts, da sich oberhalb der Probe noch kein der
Oberflachentemperatur  entsprechender Dampfdruck aufgebaut hat. Der erhohten
Verdampfungsrate steht eine niedrigere Kondensationsrate gegenuber, so dass ein schneller
Massentransfer von der flissigen in die gasformige Phase auftritt. Dieser Prozess dauert
solange an, bis sich an der Oberflache der Flussigkeit wieder der Sattigungsdampfdruck
eingestellt hat [52]. Der Massentransfer bewirkt eine W&rmeabfuhr sowie einen
RickstolRdruck in der Flissigkeit, die sich nach den Gesetzen der kinetischen Gastheorie
abschétzen lassen [53]. Fir die Bestimmung des maximalen Wéarmflusses Qmax wird
angenommen, dass die Kondensationsrate vernachlassigt werden kann. In diesem Fall gilt:
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kgT
27m

Qmax:pDh (26)
Dabei bezeichnet pp die Dichte des Dampfes vor der Erwdrmung, h die Verdampfungsenthal-
pie von Wasser, T die Temperatur, m die atomare Masse des Stoffes und kg die Bolzmann-
konstante.

Der RickstolRdruck pg in der Flissigkeit ergibt sich als Produkt des Massenflusses von der
Wasseroberflache weg und der Geschwindigkeit der Molekiile, fir die eine Maxwellvertei-
lung angenommen wird:

P =_M (2.7)
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Hieraus ergibt sich ein maximaler RuckstoRdruck von p, = 1,48 MPa beim Erreichen der spi-
nodalen Temperatur Tsyin = 305° C. Dieser Druckanstieg ist sehr viel kleiner als der Gleich-
gewichtsdampfdruck bei 305° C (9,2 MPa), bewirkt aber einen deutlichen Anstieg der Siede-
temperatur des Wassers auf annahernd 200° C [54]. Die spinodale Temperatur hingegen er-
héht sich nur geringfligig um etwa 20° C, wie man Abbildung 2.8 entnehmen kann. Der
Druckanstieg bewirkt demnach, dass die Energieabfuhr durch normales Kochen (Abschnitt
2.2.4) aufgrund der sehr starken Oberlachenverdampfung massiv herabgesetzt werden kann,
wahrend das Auftreten einer Phasenexplosion (Abschnitt 2.2.5) nur geringfugig beeinflusst
wird.

Eine weitere Auswirkung der Oberflachenverdampfung ist die Kihlung der Probenober-
flache. Diese Form des Phasenilibergangs ist auf die Grenzflache zwischen Flussigkeit und
umgebendem Medium beschrankt. Daher kann die hier auftretende Kuhlung eine niedrigere
Temperatur an der Oberflache als in den darunter liegenden Schichten zur Folge haben. Es
entsteht eine Temperaturspitze unterhalb der Wasseroberflache, in der die Grenztemperatur
der einzelnen Prozesse entsprechend friher erreicht wird als an der Oberflache. Untersuchun-
gen mit einem gutegeschalteten Er:YSGG Laser mit einer Pulsdauer von 50 ns und einer opti-
schen Eindringtiefe von etwa 2 um bei einer Bestrahlung von 0,1 J/cm?2 haben ergeben, dass
die Temperaturspitze 100 ns nach Beginn des Laserpulses in einer Tiefe von etwa 350 nm
erreicht wird und etwa 15° C gegentiber der Oberflachentemperatur betragt [53]. Die Randbe-
dingungen, die dieser Betrachtung zugrunde liegen, ahneln sehr stark der in dieser Arbeit be-
handelten Ablation mit Er:YAG Laserpulsen. Somit bewirkt der Einfluss der Oberflachenver-
dampfung, dass die Spinodale zuerst in einer gewissen Tiefe unterhalb der Oberflache erreicht
wird. Beim Einsetzen der Phasenexplosion wird daher sofort eine endliche Schichtdicke abge-
tragen (Abschnitt 2.2.5).

2.2.4 Normales Kochen

Normales Kochen ist ein Volumenprozess, der genau wie die Gleichgewichtsverdampfung an
der Oberflache einem thermodynamischen Zustand auf der Binodalen entspricht. Fur einen
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gegebenen Druck innerhalb der Fllssigkeit setzt normales Kochen ein, sobald die entspre-
chende Temperatur auf der Binodalen erreicht worden ist. Im p-T Diagramm (Abbildung 2.6)
ist dies durch Punkt 2 gekennzeichnet und entspricht bei Atmosphérendruck p, = 101 kPa
einer Siedetemperatur von T, = 100° C. Bei einer stark erhohten Verdampfungsrate an der
Oberflache kann eine Druckerhohung innerhalb der Flissigkeit auftreten, die eine Erhthung
der Siedetemperatur bewirkt (siehe Abschnitt 2.2.2). In diesem Fall wird die Binodale im
Phasendiagramm bei einem gegentuiber dem Umgebungsdruck erhéhten Wert oberhalb von
Punkt 2 erreicht.

Falls freie Oberfliachen erst geschaffen werden miissen, erfordert der Ubergang von der
flussigen in die gasformige Phase die Uberwindung einer Energiebarriere,. Der Kochprozess
kann nur dann sofort einsetzen, wenn in der Flussigkeit bereits winzige Blaschen aus gelds-
tem Gas vorhanden sind, in die hinein die Verdampfung stattfinden kann. Andere Inhomoge-
nitaten beginstigen ebenfalls die Bildung von Dampfblasen, da die Oberflachenspannung an
diesen Grenzflachen deutlich niedriger ist als in der Fliissigkeit selber. Diese Inhomogenitaten
sowie die bereits vorhandenen Gasbldschen werden als heterogene Siedekeime bezeichnet
[47, 55-58].

Sofern Siedekeime vorhanden sind, setzt das Kochen beim Erreichen der Binodalen sofort
ein. An der Oberflache bildet sich eine Zwei-Phasen Schicht endlicher Dicke, deren Tempera-
tur der Siedetemperatur entspricht und innerhalb derer der Ubergang von gesattigter Fliissig-
keit zu gesattigtem Dampf erfolgt. Die Dicke dieser Schicht entspricht in etwa der optischen
Eindringtiefe der Laserstrahlung [9, 56].

Obgleich einige theoretische Modelle die Laserablation als normales Kochen darstellen [9,
51], ist der tatséchliche Einfluss des Kochens bei Ablation mit gepulsten Lasern nur gering.
Die Dichte der heterogenen Siedekeime reicht in den meisten Fallen nicht fur eine hinrei-
chend schnelle Energieabfuhr durch normales Kochen aus, um die hohe Energiezufuhr durch
gepulste Laserbestrahlung auszugleichen [56, 57, 59]. Darlber hinaus wére es erforderlich,
dass die Dampfblasen die Oberflache der Flissigkeit etwa in der gleichen Zeit erreichen, wie
die Ablationsfront in die Tiefe hinein fortschreitet. Miotelli und Kelly [57] haben gezeigt,
dass dies fiir Laserpulse im Submikrometerbereich nicht mdglich ist, zumal die Beweglichkeit
der Dampfblasen innerhalb von Gewebe noch zusétzlich durch die extrazelluldre Matrix ein-
geschrankt ware. Lediglich bei Laserpulsen mit einer Dauer von einigen 100 ps ist im Bereich
der Ablationsschwelle normales Kochen fiir die Ablation von gewisser Bedeutung.

2.2.5 Phasenexplosion

Wenn die Energiedeponierungsrate durch den Laser die Energieabfuhrrate durch normales
Kochen und Verdampfung Ubersteigt, wird die Flissigkeit in einen Uberhitzen metastabilen
Zustand getrieben. Beim Erreichen der spinodalen Grenze wird die Flissigkeit instabil und es
findet eine spinodale Dekomposition statt, bei der die instabile Flissigkeit in ein Phasenge-
misch aus Dampf und Flussigkeit im thermodynamischen Gleichgewicht relaxiert [47, 48,
57]. Im Phasendiagramm entspricht die Aufheizung dem Pfad 1 = 2 = 3. Die spinodale
Temperatur betragt bei Normaldruck Tgpin = T3 = 305° C.
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Die spinodale Dekomposition resultiert zunachst in einem fast isochoren Ubergang zum
Punkt 4’, der ein Zweiphasengemisch mit der gleichen Enthalpie wie die Flussigkeit in Zu-
stand 3 und einem sehr geringen Dampfanteil darstellt. Dieser Ubergang ist mit einem massi-
ven Druckanstieg verbunden. Ausgehend vom Atmosphérendruck steigt der Druck auf den
Dampfdruck ps = 9,2 MPa der spinodalen Temperatur. Der expandierende Dampf reif3t die
vorhandenen Wassertropfchen mit und das ausgeworfene Zweiphasengemisch entwickelt sich
entlang der in Abbildung 2.7 dargestellten Kurve gleichbleibender Enthalpie, bis im Punkt 5
der Umgebungsdruck erreicht ist. Wahrend der Expansion steigt der Dampfanteil kontinuier-
lich an und die Temperatur des Phasengemisches fallt bis auf 100° C ab, da fiir den Phasen-
ubergang latente Wérme verbraucht wird.

Fur die Erwdrmung von Punkt 1 bis zur spinodalen Grenze ist unter Bertlicksichtigung der
temperaturabhéngigen Wéarmekapazitit des Wassers eine volumetrische Energiedichte von
1,27 kd/cm? erforderlich [48, 60]. Dies entspricht 49,6 % der zur vollstandigen VVerdampfung
von Wasser erforderlichen Warme, so dass durch die spinodale Dekomposition etwa die Half-
te der Flussigkeit in Dampf umgewandelt wird. Der Rest der Flissigkeit wird in Form von
Tropfchen mit dem expandierenden Dampf mitgerissen. Eine Phasenexplosion ist gegeniiber
einem Phasentibergang durch Kochen oder normale Verdampfung mit einer deutlich erhéhten
Ablationseffizienz verbunden, da nur ein Teil der Flussigkeit verdampft wird und nicht die
gesamte latente Warme zugefiihrt werden muss.

Die bisherige Beschreibung des Phaseniibergangs geht davon aus, dass die Energieabfuhr
durch normales Kochen oder Oberflachenverdampfung gegenuber der Energiedeponierung
durch den Laser komplett vernachlassigt werden kann. Wenn die Aufheizung langsamer er-
folgt und ein signifikanter Anteil der zugefiihrten Laserenergie (aber nicht der gesamte Ener-
giefluss) zum Wachstum von heterogenen und homogenen Nukleationskeimen fiihrt, ergibt
sich ein Prozessverlauf zwischen dem Pfad 1 = 3 = 4’ = 5 = 5’ und normalem Kochen. Die
Aufheizung ist daher von einem Druckanstieg begleitet und die Spinodale wird irgendwo zwi-
schen Punkt 3 und dem kritischen Punkt erreicht. Die resultierende Phasenexplosion beginnt
bei hoheren Temperatur- und Druckwerten, geht aber mit einem weniger hohen Drucksprung
einher als bei sehr schneller Aufheizung. Dieser Prozessverlauf wird ,,explosives Kochen*
genannt.

Die mdgliche Uberhitzung einer Fliissigkeit bis hin zur Phasenexplosion beruht auf der
jeweiligen Stabilitat von Flussigkeit und Dampf. Diese lasst sich anhand der Gibsschen freien
Enthalpie abschéatzen, die in Abbildung 2.9 fir unterschiedliche Temperaturen dargestellt ist.
Ein stabiler Zustand entspricht einem Minimum der freien Enthalpie G. Unter Gleichge-
wichtsbedingungen (T = Ts) zeigt die freie Enthalpie zwei lokale Minima auf gleichem Ni-
veau, die zu den spezifischen Volumina der flssigen und dampfférmigen Phase gehoren [61].
Damit haben beide Zustande die gleiche Stabilitat, keiner von beiden ist bevorzugt. Bei hohe-
ren Temperaturen ist die Stabilitdt des Dampfes groRer, da die Werte der freien Enthalpie des
Dampfes niedriger liegen als die der Flussigkeit. So lange die Temperatur niedriger ist als die
spinodale Temperatur Tspin liegt auch fur die flissige Phase ein lokales Minimum vor, d.h.
dieser Zustand ist metastabil und die Phasenumwandlung erfordert die Uberwindung einer
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Abbildung 2.9. Gibbssche freie Enthalpie in Abhéngigkeit vom spezifischen VVolumen, dargestellt fir unter-
schiedliche Temperaturen, angefangen von der Sattigungstemperatur T bis zur spinodalen Temperatur Tggn.

Die lokalen Minima entsprechen der fliissigen und gasférmigen Phase. Bei der spinodalen Temperatur existiert
kein Minimum fur die fliissige Phase mehr, der Zustand ist instabil. Quelle: [13]

Barriere an freier Enthalpie. Diese Barriere wird mit zunehmender Temperatur immer niedri-
ger und verschwindet schlieBlich bei T = T4 vollstdndig, so dass die Flussigkeit instabil wird
und durch spinodale Dekomposition in Dampf umgewandelt wird [47].

Neben der spinodalen Dekomposition spielt fir die komplette Beschreibung des Prozesses
auch die temperaturabhéngige Rate homogener Blasennukleation eine Rolle. Homogene
Nukleation bezeichnet die Entstehung von Dampfeinschlissen in der Flussigkeit aufgrund
von thermodynamischen Fluktuationen ohne den Einfluss von Verunreinigungen oder gel6s-
tem Gas [5, 57, 62, 63]. Die Wahrscheinlichkeit dafr, dass diese Blasen nicht kollabieren
sondern Anwachsen, hangt in hohem Mal3e von der Temperatur ab und steigt im Bereich der
spinodalen Temperatur drastisch an. Der an der Uberhitzungsgrenze stattfindende Ubergang
von einer metastabilen Flissigkeit zu einem Phasengemisch im thermodynamischen Gleich-
gewicht beinhaltet daher sowohl homogene Dekomposition (die Entstehung raumlich eng
begrenzter Dichteschwankungen) als auch spinodale Dekomposition (das rasche Anwachsen
raumlich ausgedehnter zunéchst geringflgiger Dichteschwankungen) und wird als Phasenexp-
losion bezeichnet.

Die treibende Kraft fir das Blasenwachstum ist die Differenz der chemischen Potentiale
zwischen der Uberhitzten Flissigkeit auBerhalb und dem Dampf innerhalb der Blase. Dem
Wachstum entgegen wirkt die Oberflachenspannung an der Grenze zwischen Dampf und
Flussigkeit. Der Anteil der chemischen Potentialdifferenz zur freien Enthalpie AG, die das
Blasenwachstum antreibt, wéachst proportional ~ r3, die Oberflachenspannung hingegen nur
proportional ~ r2, so dass kleine Blasen kollabieren und Blasen oberhalb einer kritischen Gro-
Re wachsen (Abbildung 2.10). Die freie Enthalpie AG ist gegeben durch [48, 58]:
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3

AG = 4? (,uD — U )+ Anr’o (2.8)
Hierbei sind pp und pr die chemischen Potentiale des Dampfes und der Flussigkeit, r ist der
Radius der Blasen und o ist die Oberflachenspannung der umgebenden Flissigkeit. Die ent-
stehenden Blasen expandieren nur dann, wenn sie grof3er sind als der kritische Radius ry, bei
dem die chemische Potentialdifferenz die Oberflachenspannung Ubersteigt. Diese Potential-
differenz steigt mit der Temperatur an, so dass bei hohen Temperaturen der kritische Radius
kleiner wird.

In Abbildung 2.11 ist die Rate homogener Nukleation in Abhéngigkeit von der Uberhit-
zungstemperatur dargestellt. Die Nukleationsrate steigt im Bereich der spinodalen Temperatur
aufgrund des geringer werdenden kritischen Radius ry, stark an, erreicht aber aufgrund der
noch existierenden Energiebarriere nur einen endlichen Wert.

Wenn in einer Flussigkeit keine heterogenen Siedekeime vorhanden sind, so kann der me-
tastabile Zustand fur mehrere Minuten aufrecht erhalten werden. Experimentell konnten Was-
sertropfen in einer Wirtfllssigkeit fir die Dauer von drei Minuten auf eine Temperatur von
279,5° C erhitzt werden. Dies entspricht 95 % der spinodalen Temperatur in Kelvin [63].

Existieren in der Flussigkeit heterogene Siedekeime, so erfolgt eine Energieabfuhr durch
normales Kochen und das Erreichen der spinodalen Grenze ist nur dann mdoglich, wenn die
Energiedeponierung durch den Laser die Energieabfuhr tbersteigt. Abschatzungen der erfor-
derlichen volumetrischen Leistungsdichten in der Probe, die in Abhangigkeit von der Dichte
heterogener Siedekeime fur eine Phasenexplosion erforderlich sind [5], haben aber ergeben,
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Abbildung 2.10. Darstellung der Gibbsschen freien Enthalpie in Abhé&ngigkeit vom Blasenradius, die flr die
Entstehung eines Dampfeinschlusses in Koexistenz mit der (iberhitzten Flussigkeit bei unterschiedlichen Tempe-
raturen erforderlich ist. Das Maximum der Kurven wird beim kritischen Radius ry; erreicht und entspricht der
Energiebarriere, die fur die Entstehung einer Dampfblase tiberschritten werden muss. Quelle: [13]
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Abbildung 2.11. Darstellung der homogenen Nukleationsrate bei Annéherung an die spinodale Temperatur.
Quelle: [13]

dass die volumetrische Leistungsdichte bei der Bestrahlung mit gltegeschalteten Er:YAG
Laserpulsen so hoch ist, dass eine Keimblasendichte von 10'® m™ erforderlich wére, um eine
Uberhitzung der Flissigkeit zu verhindern. Da solch hohe Keimblasendichten in der Praxis
nicht beobachtet werden, erhoht sich, wie in Abschnitt 2.2.5 beschrieben, die Temperatur bis
zur spinodalen Grenze und dem Einsetzen der Phasenexplosion. Beide beschriebenen Prozes-
se, der Anstieg der homogenen Nukleationsrate als auch die spinodale Dekomposition, tragen
somit zum Materialabtrag bei.

2.2.6 Modifikation der Phasenlibergange durch die Gewebsmatrix

Bei der Gewebeablation wird die Kinetik der Phasenlbergange durch die extrazellulare Ge-
webematrix beeinflusst. Wenn die Energiedeponierung durch den Laser relativ langsam er-
folgt und eine hinreichende Anzahl heterogener Siedekeime im Gewebe vorhanden ist, so
setzt beim Erreichen der Binodalen der Kochprozess ein. Allerdings muss in diesem Fall der
Druck innerhalb der Dampfblase nicht nur den hydrostatischen Druck und die Oberflachen-
spannung der Dampfblase, sondern auch die elastischen Rickstellkréfte der Gewebsmatrix
uberwinden. Das Blasenwachstum erfordert daher einen hoheren Druckwert als in einer rei-
nen Flussigkeit, was wiederum mit einer Siedepunkterh6hung verbunden ist. Nach dem Ein-
setzen des Kochprozesses setzt sich der Druckaufbau im Gewebe fort, bis die Reil3festigkeit
des Gewebes uberschritten wird, die Matrix zerrei3t und in einem explosiven Prozess Materi-
al ausgeworfen wird [12, 42, 43, 64-66]. Dieser Prozess wird als Kochen unter mechanischem
Einschluss bezeichnet und entspricht im Phasendiagramm einem Pfad 1 = 2 = 6, wobei der
Verlauf zwischen Punkt 2 und 6 auf der Binodalen erfolgt. Durch den Einfluss der Gewebs-
matrix hat der Ablationsprozess von biologischem Gewebe unabhé&ngig von der Rate der E-
nergiedeponierung einen explosiven Charakter [67, 68].

Der Prozess des Kochen unter mechanischem Einschluss ist nur bei einer relativ langsa-
men Energiezufuhr von Bedeutung, so dass es im Falle der Ablation mit gepulsten Lasern in
der Regel zu einer Uberhitzung des Gewebswassers kommt, bei der es erst bei Anndherung an
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die spinodale Grenze zu einer Phasenexplosion kommt (Weg 1 = 2= 3 = 4" im Phasendia-
gramm). Der weitere Verlauf des Prozesses hangt dann von der mechanischen Festigkeit des
Gewebes ab. Falls das Gewebe durch den Druckanstieg auf p, = 9,2 MPa aufreif3t, so erfolgt
der weitere Verlauf der Isoenthalpe nach Punkt 5°. Allerdings ist bei mechanisch sehr festem
Gewebe die Zerreil3festigkeit hoher als der Druckaufbau durch die Phasenexplosion, so dass
vor dem AufreiRen ein weiterer Druckanstieg durch Kochen unter mechanischem Einfluss
erfolgen muss. Das System bewegt sich weiter auf der Binodalen bis im Punkt 6 im p-T- Dia-
gramm die Oberflache aufreil3t und es zu einem explosiven Materialauswurf kommt.

Ist die Zugfestigkeit des Materials hoher als der Druck im kritischen Punkt C, so wird das
Wasser in einen superkritischen Zustand getrieben, bevor der Materialauswurf einsetzt. In
diesem Fall wird der Verlauf durch die Zustandsgleichung des Wassers und die elastischen
Eigenschaften des Gewebes bestimmt. Das Uberschreiten des kritischen Punktes wéhrend der
Laserablation wurde bereits experimentell nachgewiesen. Bei der Ablation von Meerschwein-
chenhaut mit CO, Laserpulsen (A = 10,6 um) mit 100 us Pulsdauer bei Bestrahlungen von 3 —
14 J/cm? wurden Temperaturen im Bereich von 400 — 750° C gemessen, was deutlich ober-
halb des kritischen Punktes liegt [69].

Die Gewebematrix bleibt bei der Bestrahlung durch Nano- oder Mikrosekundenlaserpulse
auch bei den gemessenen Temperaturerh6hungen um mehrere hundert Grad zunéchst intakt,
da die erforderlichen Temperaturen fur die thermische Zersetzung des Gewebes bei geringer
Dauer der Erhitzung deutlich ansteigen. Gleichzeitig stabilisieren die entstehenden Zugspan-
nungen die Kollagenstruktur des Gewebes und erhohen dadurch zuséatzlich die Zersetzungs-
temperatur. Die Zerrei3festigkeit des Gewebes ist bei kurzzeitiger Belastung hoher als in der
Literatur angegebenen (Abschnitt 2.1.2), da diese Werte unter quasi-statischen Bedingungen
ermittelt wurden und bei kurzen Expositionszeiten eine deutlich hdhere Festigkeit auftritt [25,
26].

2.2.7 Dampfexplosion und photothermische Dissoziation der Gewebsmatrix

Bei der Ablation mit Nanosekundenpulsen kann die volumetrische Energiedichten im Gewe-
bewasser die Verdampfungsenthalpie des gesamten erhitzen VVolumens tberschreiten, so dass
die Flussigkeit komplett in Dampf umgewandelt wird. Dieser Prozess wird als Dampfexplosi-
on bezeichnet und tritt oberhalb einer Grenztemperatur von etwa 650° C auf. Erfolgt die Auf-
heizung des Gewebes bis auf Temperaturen von iber 1000° C, so werden zusatzlich die Mo-
lekiile der Gewebematrix thermisch dissoziiert und in gasférmige Produkte umgewandelt.
Diese Prozesse sind energetisch gegenilber einer Phasenexplosion unvorteilhaft, da die ge-
samte abgetragene Masse verdampft werden muss.

Die Ursache fiir das Erreichen der hohen Energiedichten und Temperaturen oberhalb der
spinodalen Grenze bei Normaldruck von 305° C liegt in dem RickstoRdruck, der durch die
Phasenexplosion der obersten Schicht der Probe verursacht wird. Der Druckanstieg auf 9,2
MPa verhindert die Energieabfuhr durch normales Kochen oder eine Phasenexplosion in den
darunter liegenden Schichten. Sofern die Energiezufuhr durch den Laser noch andauert, stei-
gen die Energiedichte und die Temperatur in der Probe so lange weiter an, bis ein Phasen-
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ubergang unter den herrschenden Druckverhaltnissen moglich ist. Wahrend die Intensitat im
Laserpuls ansteigt, wird durch den Phaseniibergang nahe der Oberflache der Druck auf die
tiefer gelegenen Schichten immer weiter erhoht, so dass in der Flissigkeit schrittweise immer
hohere Energiedichten erreicht werden. Bei hinreichend hohem RickstoRdruck kann das
Wasser bis weit in den superkritischen Bereich hinein erhitzt werden [70]. Dieser Vorgang
setzt sich fort, bis das Leistungsmaximum des Laserpulses Gberschritten wird. In dieser Phase
sinkt sowohl der Druck als auch die Energiedichte an der Probenoberflache und die Ablati-
onsfront schreitet in die Tiefe hinein fort. Ein Auswurf von Wassertropfchen oder Gewebe-
partikeln setzt erst dann wieder ein, wenn in tieferen Schichten die Energiedichte fur eine
vollstandige Verdampfung des Wassers oder die thermische Zersetzung der Gewebematrix
nicht mehr ausreicht.

2.3 RuckstoRinduzierter Materialauswurf

Die primaren Ablationsprodukte tiben einen RickstoRdruck auf die Probe aus, der bei Wasser
und weichem Gewebe bei hinreichend starker Bestrahlung eine sehr lang anhaltende und aus-
gepréagte ruckstollinduzierte Dynamik hervorruft (Kapitel 5). Die Dynamik &hnelt stark den
Vorgangen nach dem Auftreffen eines Tropfens auf eine Wasseroberflache, die in Abbildung
2.12 schematisch dargestellt sind. Der Wassertropfen, oder bei der laserinduzierten Ablation
der RiickstoR des primaren Materialauswurfs, erzeugt eine Einbuchtung in der Wasseroberfla-
che, aus der eine hemispharische Blase entsteht. Die verdréngte Flussigkeit fliel3t radial nach
aulRen und wird durch die Kollision mit der umgebenden ruhenden Fllssigkeit an den Ré&n-
dern des betroffenen Areals nach oben hin umgelenkt. Dadurch bildet sie einen zylindrischen
Film, der sich im weiteren Verlauf oben schlie3t [71]. Das SchlieBen des Wasserfilms wird in

Abbildung 2.12. Schematische Darstellung der durch einen auf die Wasseroberflache auftreffenden Tropfen
verursachten Dynamik. Durch den Aufprall bildet sich ein Hohlraum, dessen Expansion das umliegende Wasser
radial nach auRen dréngt. Hier wird es umgelenkt und bildet einen zylindrischen Flissigkeitsfilm, dessen Rander
sich unter bestimmten Bedingungen oben schlieBen. Quelle: [71]
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erster Linie durch den Unterdruck verursacht, der innerhalb des schnell expandierenden Hohl-
raums entsteht. Diese Ursache des SchlieRens wurde bereits 1908 von Worthington [72] ver-
mutet, der hierzu eine Reihe sehr beachtenswerter kurzzeitfotografischer Untersuchungen
durchgefiihrt hat. Der Nachweis konnte allerdings erst im Jahre 2003 durch numerische Simu-
lationen von Mader [73] erbracht werden.

2.4 Schallerzeugung und Schallausbreitung

Die in dieser Arbeit vorgenommene Untersuchung der Ablationsdynamik geschieht vor dem
Hintergrund der Analyse der akustischen Signale, die bei der Ablation von Gewebe entstehen.
Das Ziel dieser Analyse ist es, anhand von charakteristischen Merkmalen der Signale unter-
schiedliche Materialien wahrend der Ablation unterscheiden zu kdnnen. Aufgrund der sehr
hohen Energiedichten bei der Verwendung giitegeschalteter Laserpulse treten bei der
Schallausbreitung hdufig nichtlineare Schallph&nomene auf und es kommt zur Entstehung von
StoRwellen. Dieses Kapitel beschreibt schwerpunktmalig die Entstehung und Ausbreitung
dieser StofRRwellen.

2.4.1 Schallabstrahlung unterhalb der Ablationsschwelle

Schallwellen kénnen bereits dann durch Laserbestrahlung erzeugt werden, wenn die volu-
metrische Energiedichte in der Probe nicht dazu ausreicht, einen Phaseniibergang hervorzuru-
fen. Sofern die Bestrahlung unter thermischem Einschluss geschieht, wird die Laserpulsener-
gie in einer Schicht von der Dicke der optischen Eindringtiefe der verwendeten Laserwellen-
ldnge deponiert und fihrt dort zu einem Temperaturanstieg. Die Temperaturerhéhung in der
Probe erwéarmt durch Wérmeleitung die angrenzende Luftschicht und flihrt so zu einer Druck-
erhéhung im Medium. Die daraus resultierende Expansion hat die Abstrahlung einer akusti-
schen Transiente zur Folge. Dieser Mechanismus wird als thermischer Kolben bezeichnet
[74]. Die theoretische Beschreibung des thermischen Kolbens liefert einen linearen Zusam-
menhang zwischen der Amplitude des Drucksignals und dem optischen Absorptionskoeffi-
zienten, sofern die Bedingung des thermischen Einschlusses erfiillt ist [74, 75].

Der hier beschriebene Effekt tritt insbesondere bei der Ablation mit freilaufenden Laser-
pulsen mit niedrigen Pulsenergien auf. Auch wenn die einzelnen Spikes zu Beginn des Laser-
pulses noch keinen Materialabtrag zur Folge haben, beobachtet man eine Reihe von akusti-
schen Transienten, die in Anzahl und Zeitpunkt mit den Intensitatsspitzen des Lasers korrelie-
ren.

2.4.2 StolRwellenentstehung in Luft

Bei der IR-Photoblation mit gepulsten Lasern und groRen Pulsenergien wird das Gewebswas-
ser bis in den kritischen oder superkritischen Bereich hinein erhitzt, bis schlieBlich ein explo-
siver Phasentibergang stattfindet und die Flissigkeit teilweise oder komplett in Dampf umge-
wandelt wird (Abschnitt 2.2). Die dabei entstehende Ablationswolke expandiert mit hoher
Geschwindigkeit und erzeugt durch die Verdrdngung der Umgebungsluft eine StolRwelle. Die-
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ser Vorgang ist mit einem Kolben vergleichbar, der sich mit hoher Geschwindigkeit in einem
ruhenden Medium bewegt und wird schematisch in Abbildung 2.13 dargestellt [76].

Die Eigenschaften Geschwindigkeit, Druck und Dichte eines strémenden Gases mit
bekannten thermodynamischen Eigenschaften werden durch die Differentialgleichungen der
Gasdynamik definiert, die auf den fundamentalen Grundsatzen der Erhaltung von Masse, Im-
puls und Energie basieren [77]. Allerdings setzen diese Differentialgleichungen einen stetigen
Verlauf der Stromungsvariablen voraus und liefern fur den Fall des bewegten Kolbens keine
sinnvolle physikalische Ldsung, abgesehen von der Triviallosung, bei der alle Variablen kon-
stant sind [78].

Anders als die stromungsdynamischen Differentialgleichungen lassen sich die genannten
Erhaltungssétze auch auf den Fall anwenden, dass die Stromungsvariablen wie in Abbildung
2.13 einen unstetigen Verlauf aufweisen. Eine solche Sprungstelle wird als Stol3front be-
zeichnet, wobei die folgenden Bedingungen erfillt sein mussen [78]:

Massenerhaltung: oU; = pyU, (2.9)

Impulserhaltung: P, + pUf = P,y + polUl (2.10)
. u’ u?

Energieerhaltung: & LA £o 1P o (2.11)
P, 2 Po 2

Mit: e=¢,T spezifische innere Energie

Hierbei ist p der Druck, u die Geschwindigkeit, p die Dichte und ¢ die spezifische innere E-
nergie des Mediums. Der Index 0 bezieht sich auf den Zustand vor der StoR3front, der Index 1
auf den Zustand dahinter. Fur die Losung dieses Gleichungssystems mit drei Gleichungen und

pls pl;
Kolben —eeee

pOl Po; Uo

Abbildung 2.13. Schematische Darstellung eines eindimensionalen Kolbens. Der Kolben bewegt sich mit der
Geschwindigkeit u. An der Unstetigkeitsstelle erfolgt ein Sprung von Druck p,, Dichte p, und Ausbreitungsge-
schwindigkeit uy des umgebenden Mediums auf die Werte p;, p; und u; hinter der Sto3front.



2 Theoretischer Hintergrund 31

sechs Unbekannten mussen drei der Stromungsvariablen bekannt sein, zum Beispiel der
Druck po und die Dichte ( des Mediums vor der Sprungstelle sowie die Geschwindigkeit u des
Kolbens, aus der sich tber |u| = up — u; die Geschwindigkeit u; hinter der Sprungstelle ergibt.

Der Zusammenhang zwischen der Ausbreitungsgeschwindigkeit u; der StoRwelle und dem
Druck p; ist von groBem Interesse, da die Messung der Ausbreitungsgeschwindigkeit sehr viel
einfacher uber die Auswertung von Kurzzeitaufnahmen zu verschiedenen Zeitpunkten mog-
lich ist als eine prazise orts- und zeitaufgeldste Druckmessung. Hierfir gilt [77]:

Zy(u%jz _r-1

= 2.12
Py y+1 y+1 Po ( )
c
mit y =—" Verhiltnis der spez. Warmekapazititen
CV
2
Fir Luft gilt:y=1,4 =p, = ) 1 p (2.13)
s tZlelc) "B |

Da die Ausbreitungsgeschwindigkeit von Schallwellen druckabhéngig ist, kénnen sich aus
beliebigen Wellenformen StoRwellen entwickeln. Bei hinreichend hohem Schalldruck treten
nichtlineare Effekte auf, weil die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Schallwelle vom momen-
tanen Schalldruck und damit auch von der Schallschnelle v abhéngig ist [79]:

c=cC +(1+£jv (2.14)
0 2A '

Der Parameter B/A wird als Nichtlinearitatsparameter bezeichnet und hat fir Luft den Wert
0,4. Die Abhéngigkeit der Schallgeschwindigkeit von der Schallschnelle hat zur Folge, dass
sich Schwingungsphasen mit hohem Schalldruck schneller ausbreiten als solche mit niedri-
gem Druck. Eine ursprunglich sinusférmige Welle steilt sich daher wéhrend ihrer Ausbreitung
immer mehr auf, wéhrend ihre Rickfront zunehmend flacher wird (Abbildung 2.14). Durch
diese Verzerrung der Wellenform entstehen Frequenzkomponenten mit einem Vielfachen der
urspriinglichen Frequenz, die sogenannten Harmonischen.
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Abbildung 2.14. Ausbildung einer ebenen Welle zur StoRwelle infolge nichtlinearer Effekte. Die Bereiche mit
hohem Schalldruck breiten sich schneller aus als Bereiche mit niedrigem Druck, so dass nach einer Laufstrecke x
eine StoRwelle mit steiler Front entsteht. Quelle: [79].

An der Vorderfront der Schallwelle bildet sich schlieRlich eine Stol3front mit senkrechter
Tangente aus. Die Entfernung X, in der dies geschieht, ist gegeben durch [79]:

Co
X =——2° (2.13)

ua)[l + Bj
2A

Die nichtlinearen Effekte der Schallausbreitung haben zur Folge, dass sich jeder hinrei-
chend starke Druckpuls unabhdngig von seinem zeitlichen Verlauf zu einer StolRwelle glei-
chen Aussehens entwickelt, wie in Abbildung 2.16 gezeigt. Die charakteristischen Merkmale
des ursprunglichen Signals gehen dabei nahezu vollstdndig verloren. Bei weiter andauernder
Expansion dehnt sich das Gas durch Trégheitseffekte Uber den Gleichgewichtszustand hinaus
aus, so dass hinter der Stol3front eine Unterdruckzone entsteht (Abbildung 2.15). Der Druck-
verlauf besteht dann aus der eigentlichen StoRfront mit einer kurzen Phase des Uberdrucks
und einer langen Unterdruckzone mit betragsmaRig deutlich geringerer Amplitude [80]. Der
ansteigende Teil der Unterdruckphase kann wiederum durch nichtlineare Ausbreitung eine
zweite StoRRfront am Ende des Druckverlaufs ausbilden, analog zur Entwicklung in Abbildung
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Abbildung 2.15. Ausbreitung eines Druckpulses mit Entstehung einer Unterdruckzone im Anschluss an die
Stolfront. Quelle: [80].

2.14 [81]. Diesen fir das Aussehen einer Stolwelle typischen Verlauf bezeichnet man als N-
Wave.

Nach den bisherigen Uberlegungen sollte sich jede beliebig schwache Welle zu einer
Stol3front entwickeln, wenn die Ausbreitung tber eine hinreichend lange Strecke erfolgt. Dem
Prozess der StoRwellenentstehung wirkt allerdings die Dampfung der Welle entgegen, die im
allgemeinen fir hohe Frequenzanteile, also fur die entstehenden Harmonischen, stark zu-
nimmt. Die Aufzehrung der Harmonischen Uberwiegt daher bei schwachen Schallwellen ge-
genuber der Produktion der Nichtlinearititen. Bei sphérischen Wellen ist eine gewisse An-
fangssteilheit und Anfangsamplitude erforderlich, damit sich eine StoRwelle bilden kann, da
die geometrische Abnahme der Druckamplitude rasch das Ausmal} an Nichtlinearitét verhin-
dert.

Treten bei der Materialablation nichtlineare Effekte der Schallausbreitung auf, so hat dies
zur Folge, dass sich die materialspezifischen Anteile des bei der Ablation entstehenden
Schallsignals mit zunehmendem Abstand zur Probe analog zur Darstellung in Abbildung 2.14
uberlagern und tendenziell nur ein einziger Schallimpuls auftritt. Dadurch geht der Groliteil

(a) (b) {c)

_____ Pih Wl ek I

Ausbreitungsrichtung ————»

Druck —»

Abbildung 2.16: Entstehung einer StoBwelle aus einem Druckpuls beliebiger Form bei hinreichend hohem An-
fangsdruck.Quelle: [80].
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der materialspezifischen Informationen des Schallsignals, wie z. B. der zeitliche Signalver-
lauf, fur die Analyse verloren, und die Unterscheidung von unterschiedlichen Gewebearten
oder Gewebeschichten wird deutlich erschwert.

2.4.3 Erfassung der StoRwelle durch einen akustischen Sensor

Die Messung des StoRwellensignals durch einen akustischen Sensor wird durch die Wechsel-
wirkung von Sensor und StofRwelle erschwert. Die auftreffende StoRBwelle verursacht an den
Randern des Sensors eine Beugungswelle mit einem Phasensprung von 180°. Die Beugungs-
welle durchlauft den Sensor und verursacht hier ein Messsignal, welches sich bei entspre-
chender Laufzeit mit dem durch die StoRwelle hervorgerufenen Primarsignal tGberlagert [81,
82]. Eine Mdoglichkeit, dieses Phdnomen zu charakterisieren, ist die Einbettung des eigentli-
chen Sensors in eine Flache gleicher akustischer Impedanz. Hierdurch verlagert sich das Zent-
rum der Beugungswelle nach auBen und dementsprechend das zeitliche Eintreffen des reflek-
tierten Signals nach hinten. Die Ergebnisse eines solchen Versuchs finden sich in Abbildung
2.17. Der Sensor ist hier in Teil a) in eine Flache eingebettet, deren Durchmesser dem 50-
fachen des Sensordurchmessers betragt. Man erkennt hier sehr deutlich das gegenphasige
Signal der Beugungswelle, welches aufgrund der langen Laufzeit deutlich getrennt von dem
Primarsignal auftritt. Die Signalamplitude betragt dabei etwa die Halfte des Primarsignals. In
Teil b) betragt der Durchmesser der Flache nur das Doppelte der Sensorflache. Die Beu-
gungswelle Uberlagert sich mit dem Primérsignal und bewirkt eine starke Verfalschung des
Messsignals.

An den Réandern der bestrahlten Probe kénnen ebenfalls Beugungswellen ausgehen, die
durch den Sensor erfasst werden und so zu einer Modifikation des eigentlichen Messsignals
filhren. Die Uberlagerung der Beugungswellen von gegeniiberliegenden Seiten macht sich
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Abbildung 2.17. Messsignal eines Detektors auf eine einlaufende N-Wave. In Teil a) der Abbildung ist der
Sensor in eine Scheibe eingebettet, deren Durchmesser das 50-fache des Sensordurchmessers betrégt, wohinge-
gen der Scheibendurchmesser in Teil b) nur das Doppelte des Sensordurchmessers betragt Quelle: [81].
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allerdings insbesondere bei Messungen entlang der Achse bemerkbar, so dass ihr Einfluss bei
dem verwendeten Messaufbau eher gering sein dirfte [83, 84]. Der angesprochene Aufbau
wird in Abschnitt 2.1 beschreiben.

2.4.4 Einfache Modelle der Stol3wellenausbreitung

Einfache Modelle der StoRwellenausbreitung basieren auf der Annahme, dass die Masse des
Gases und der ausgeworfenen Materialbestandteile, die die StoRBwelle vorantreiben, vernach-
lassigt werden kann. Der Gliltigkeitsbereich dieser Modelle beginnt daher erst, wenn die Mas-
se des von der StolRwelle umschlossenen Gases deutlich groRer ist als die Masse des Materi-
als, in der die Energie des Lasers urspringlich absorbiert wurde [77, 78, 85]. Fir einige dieser
Modelle lassen sich einfache analytische Losungen angeben, die allerdings weitere einschran-
kende Randbedingungen voraussetzen [86].

Wenn man die Expansion der Ablationswolke vernachléssigt, so lasst sich die Ausbreitung
der StoRRwelle in ihrer einfachsten Betrachtung anhand des Modells einer punktférmigen, star-
ken Explosion (engl: ,,strong explosion®) beschreiben [87]. Dieses Modell geht, wie oben
beschrieben, davon aus, dass die von der StoRwelle umfasste Masse deutlich groRer ist als die
Masse, in der die Energie ursprunglich deponiert wurde, so dass die Energiefreisetzung als
angenahert punktférmig und instantan angesehen werden kann. Darlber hinaus wird ange-
nommen, dass der Druck der StoRwelle deutlich gréRer ist als der Umgebungsdruck innerhalb
des ruhenden Mediums und dessen Einfluss damit vernachlassigt werden kann [78]. Diese
Forderungen bedeuten allerdings fir die Laserablation einen eingeschréankten Gultigkeitsbe-
reich, der erst in einigem Abstand von der Probenoberflache beginnt, wenn das von der StoR3-
welle umfasste Gasvolumen hinreichend grof? ist und endet, wenn sich der Druck der Stof3-
welle dem Umgebungsdruck annahert.

Die Losung fiir eine punktférmige, starke Explosion wurde erstmals von Sedov [88] und
Taylor [85] bestimmt. Die Position der StoBwelle R in Abhangigkeit von der Zeit t wird dabei
durch Gleichung 1.14 bestimmt [77, 78, 88]:

n
R(t)= g{EtzJ (2.14)

PO

Hierbei ist E die Energie, die bei der Explosion freigesetzt wurde, p, ist die Dichte des
Mediums vor der StoBwelle und & eine Konstante, die vom Verhéltnis y der spezifischen E-
nergien abhé&ngt und fir Luft den Wert £ = 1.033 hat [87]. Der Parameter n nimmt in Abhén-
gigkeit von der Geometrie der StoBwelle unterschiedliche Werte an:

Ebene Welle: n=1/3
Zylindrische Welle: n=1/4
Spharische Welle: n=1/5

Fur die Laserablation bei kleinen Fleckgrofien ist insbesondere die sphéarische Ausbreitung
von Bedeutung, bei der die Ausbreitung R der StoRwelle innerhalb des Gultigkeitsbereiches
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des Modells proportional zu t**

durch [77]:

ist. In diesem Fall ist der zeitabhangige Druckverlauf gegeben

2 2(E2 58 /e
Psw :2(?97 [t—e’o"J (2.15)

Wenn sich der Druck der StoRwelle dem Umgebungsdruck annahert, kann die Ausbrei-
tung der StoRwelle ndherungsweise nach einem von Jones [89] entwickelten Modell betrach-
tet werden. Generell nimmt der Druck der Stol3welle mit zunehmender Zeit und Abstand von
der Probenoberflache immer mehr ab, und die Welle bewegt sich schlie3lich mit der normalen
Schallgeschwindigkeit ¢, des Mediums.

Die Gleichung (2.16) fur die Ausbreitung der StoRwelle ermdglicht es, durch Anfitten von
Messpunkten mit der Energie E als Fitparameter und unter Kenntnis der Dichte py des umge-
benden Mediums, eben diese Energie E zu bestimmen, die bei der Explosion freigesetzt wird.
Dadurch l&sst sich ermitteln, welcher Anteil an der Laserpulsenergie in die Energie der Stof3-
welle Gbergeht. Treten infolge der Laserbestrahlung mehrere StolRwellen auf, so lasst sich auf
diese Weise das Verhaltnis der jeweils fur die Entstehung notwendigen Energien bestimmen
und somit abschatzen, welchen Beitrag die fur die StoRwellenabstrahlung verantwortlichen
Prozesse zur Ablation leisten. Bei der Bestrahlung von Wasser mit 5,40 J/cm? erfolgt die
StolRwellenausbreitung zu Beginn der Ablation infolge der Oberflachenverdampfung mit ver-
haltnisméaRig geringer Geschwindigkeit und steigt nach etwa 200 ns durch das Einsetzen der
Phasenexplosion sprunghaft an (Abschnitt 4.4.4). Durch Anfitten nach dem beschriebenen
Verfahren konnte nachgewiesen werden, dass fir die Phasenexplosion das 111fache der E-
nergie der Oberflachenverdampfung aufgewendet wurde [90]. Diese Abschatzung bestatigt,
dass der Oberflachenprozess der Verdampfung im Vergleich zum Volumenprozess der Pha-
senexplosion nur einen sehr geringen Beitrag zur Ablation leistet.

Betrachtet man die isolierte Ausbreitung einer akustischen Welle ohne den Einfluss ihres
Ursprungs, so erfolgt im Allgemeinen eine Druckabnahme durch die Verteilung der Energie
auf die mit dem Abstand zunehmende Flache. Diese Schwéachung ist von der Geometrie der
Welle abhéangig und erfolgt bei einer spharischen Transiente mit konstanter Lange oc 1/r [54].
Darlber hinaus ist jede Form der Schallausbreitung mit Verlusten verbunden, die als Dissipa-
tion bezeichnet werden und den Druck oc 6™ verringern [54]. Die Hauptursache fir die Ab-
nahme des Drucks ist dabei der Verlust durch Warmeleitung, da in der Uberdruckphase mehr
Waérme an die Umgebung abgegeben wird als in der Unterdruckphase wieder aufgenommen
werden kann. Die Dissipationskonstante o steigt mit der Frequenz an, wodurch héhere Har-
monische starker gedampft werden als die Grundschwingung. Da die Schwingungsanteile mit
hohen Frequenzen den steilen Anstieg einer StoRfront bilden [79], hat dies zur Folge, dass
eine sich ausbreitende StolRwelle nach ihrer maximalen Aufsteilung ihre Form nicht beibehdlt,
sondern abflacht. Zusammengefasst folgt daraus fir die Druckentwicklung einer spharischen
Welle wahrend ihrer Ausbreitung:

p(r)= %e_m (2.16)
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Abbildung 2.18. a) Ausbreitung von StoRwelle Rsy, Kontaktfront Rxr und innerer StoRwelle bei vorhandenem
Umgebungsmedium, sowie zum Vergleich die Ausbreitung ins Vakuum Rga. Die Darstellung erfolgt in dimensi-
onslosen Variablen. b) Schematische Darstellung der Ausbreitung der Ablationswolke sowie der StoRwellen.
Quelle: [91]

2.4.5 Gemeinsame Betrachtung der Ausbreitung von Stol3welle und Ablationswolke

Wenn man die Ausbreitung der Ablationswolke in die Betrachtungen mit einbezieht, so ergibt
sich ein komplexeres Bild des Expansionsvorganges. Abbildung 2.18 zeigt die Ausbreitung
von (externer) StoRwelle, Ablationswolke und deren Abgrenzung, der Kontaktfront, sowie
einer an der Kontaktfront neu entstehenden inneren StoRwelle, die innerhalb der Ablations-
wolke zuriickl&uft und schlielich an der Probenoberflache reflektiert wird.

Unmittelbar nach der Entstehung expandiert die Ablationswolke (siehe Abschnitt 2.2.5) mit
annahernd konstanter Geschwindigkeit. Das umgebende Gas wird verdrangt und im Bereich
der sich ausbildenden externen StoRwelle komprimiert (Abschnitt 2.4.2), wodurch sich die
Ausbreitung der Ablationswolke aus Griinden der Energieerhaltung verlangsamt. Die Abwei-
chung von der freien, ungebremsten Expansion macht sich bemerkbar, wenn die Masse Mgy
des verdrangten und von der externen StoRwelle umfassten Gases in etwa der Masse Mp der
Ablationswolke entspricht [91]:

%

3 M D

My =~ pyRay = Ry z(—} (217)
g

Dabei ist Rsw Radius der StoRwelle und pq die Dichte des umgebenden Gases. Wenn die

Masse My deutlich groRer wird als die Masse Mp, erfolgt die Ausdehnung wieder nach dem
in Abschnitt 2.4.4 vorgestellten Modell fur eine starke Explosion.

An der Kontaktfront kollidieren die expandierenden Molekdle der Ablationswolke mit ho-
her Geschwindigkeit mit den ruhenden Molekilen des umgebenden Mediums und werden
reflektiert. Als Folge daraus bildet sich an der Kontaktfront eine Zone mit erhéhtem Druck.
Wenn der Druck innerhalb der expandierenden Ablationswolke hinreichend stark abgefallen
ist, entsteht eine interne StolRwelle, die sich innerhalb der Ablationswolke ruckwaérts auf die
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Probenoberflache zu bewegt. Wenn sich die Ausbreitung der Ablationswolke verlangsamt,
erreicht die interne Stol3welle die Oberflache, wird reflektiert und durchlduft erneut die Abla-
tionswolke, wodurch die Temperatur- und Dichteverteilung homogenisiert wird [87].

Die infolge einer Phasenexplosion entstehende Ablationswolke stellt ein Zweiphasenge-
misch aus Wasserdampf und Wassertropfchen dar, in dem die Schallgeschwindigkeit cap und
damit die Geschwindigkeit der internen StofRwelle von der Geschwindigkeit cp in reinem
Dampf abweichen. Fir cp gilt [77]:

Cp=.—. (2.18)
U
Hierbei ist y das Verhaltnis der spezifischen Wéarmekapazitaten cy/cy, T die Temperatur, R ist
die Gaskonstante und p die Molmasse. Ist in der Ablationswolke ein geringer Anteil an Was-
sertropfchen enthalten, so verringert sich die Schallgeschwindigkeit cap in geringem Male
und es gilt [77]

1 Y7 2+CpWT.

- - _= (2.19)
¢ RT g q°

Hierbei ist g die latente Warme und c,w die Warmekapazitat von Wasser bei konstantem
Druck. Die interne StolRwelle breitet sich also in der Ablationswolke langsamer aus als in ei-

ner reinen Ablationswolke.

Fur die Energieerhaltung in einer spharischen Ablationswolke, die nach dem Durchgang
der internen StoBwelle als homogen beziiglich Temperatur und Dichte angesehen werden
kann, und bei der die externe StoRwelle sich noch nicht abgeldst hat, gilt [87]

2
R _
2

3 2 Ay p Az
=M, R +—R’——+——R°p,

E (2.20)
10 3 y,-1 3

Hier bezeichnen R den Radius der Ablationswolke, Mp die Masse der Ablationswolke, yp das
Verhaltnis der spezifischen Wéarmekapazitaten des Dampfes, py die Dichte des umgebenden,
ungestorten Gases und E diel Gesamtenergie.

Die ersten beiden Terme von Gleichung 1.19 entsprechen der kinetischen und thermischen
Energie der Ablationswolke und der dritte Term der kinetischen Energie der externen StoR3-
welle. Eliminiert man aus dieser Gleichung den Druck und bericksichtigt die thermische E-
nergie der externen StoRwelle, so ergibt sich fiir die Ausbreitung der Ablationswolke die fol-
gende Differentialgleichung [91]:

2 d .
(&M, +&p,RP)R +§3pgRa(R3 R)+§4pgR3:E (2.21)

Die Koeffizienten ¢; hangen von den gegebenen Verteilungen von Druck, Dichte und Ge-
schwindigkeit ab. Numerische Ldsungen dieser Gleichung wurden von Brode [92] und Ar-
nold bestimmt [91].
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Waéhrend der weiteren Expansion nimmt der Druck in der Abaltionswolke pp und der ex-
ternen StoRwelle psw weiter ab. Die Geschwindigkeit der StoRwelle ndhert sich an die norma-
le Schallgeschwindigkeit des Umgebungsmediums an, und wegen der noch langsameren Aus-
breitungsgeschwindigkeit der Ablationswolke trennt sich die StoRwelle von der Wolke. Wenn
der Druck bis auf den Umgebungsdruck pg abgefallen ist, endet die Expansion der
Ablationswolke: p, = pg, = ps [87]. Mit Gleichung 1.7 folgt fur den Anhaltezeitpunkt der

Ablationswolke:
%
t - EZIDS 6
stop "~ (2.22)

Py

Die hier angestellten Betrachtungen fiur das Stoppen der Ablationswolke haben nur dann
Gultigkeit, wenn der Ablationsprozess lange vor diesem Zeitpunkt geendet hat. Wenn nach
wie vor Material ausgeworfen wird, so treibt dieser Prozess die Ausbreitung der Ablations-
wolke weiter voran.

2.4.6 Reflektion der StoRRwelle an der Probenoberflache

Bei der Ablation von Wasser und Gewebe werden sowohl die innere als auch die externe
StolRwelle an der Probenoberflache reflektiert, wobei sich die Einfallswinkel in beiden Fallen
stark voneinander unterscheiden. Der Einfall bei der Reflexion der inneren StoRwelle erfolgt
nahezu senkrecht, wohingegen die externe StoRwelle annahernd streifend einféllt.

Bei der Reflektion von StoRwellen ist zu beachten, dass die Reflektion an einer Grenzflache
nur fiir den Fall einer geringen Intensitat und eines kleinen Einfallswinkels in Form einer ein-
zigen Welle erfolgt. Oberhalb eines geschwindigkeitsabhédngigen Grenzwinkels tritt das Pha-
nomen auf, dass eine regulare Reflektion mit nur einer einzigen reflektierten Stolwelle nicht
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Abbildung 2.19. Regulare (a) und Mach-Reflektion (b). Betrachtet man den Vorgang in einem mitbewegtem
Koordinatensystem, so ruhen die StoBwellen und das umgebende Medium strémt durch sie hindurch. Die Rand-
bedingungen erfordern, dass die Strémung vor und hinter der Reflektion parallel zur Oberflache verlauft. Um
dies zu erfillen, ist ab einem bestimmten, geschwindigkeitsabhangigen Grenzwinkel eine dritte StoBwelle erfor-
derlich, der sogenannte Mach Stamm.
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ausreichend ist, um die erforderlichen Randbedingungen zu erfullen. In diesem Fall entstehen
zwei oder mehr reflektierte Wellen, die sich in einem gemeinsamen Punkt in einem bestimm-
ten Abstand zur Grenzflache schneiden, dem sogenannten ,, Tripple Punkt®. Diese Art der Re-
flektion wird als Mach Reflektion bezeichnet [93, 94]. Anschaulich betrachtet breitet sich die
reflektierte Welle unmittelbar hinter der einlaufenden Welle in einem Bereich stark erhthten
Drucks mit erhéhter Geschwindigkeit aus und schliel3t deshalb zu der einlaufenden Wellen-
front auf. Im Bereich des Mach-Stamms eilt die Uberlagerung beider Wellen mit nahezu
senkrechter Wellenfront der einfallenden Welle voraus, wobei der Druck innerhalb des Mach-
Stamms deutlich groRer ist als bei der einlaufenden Welle. Mit zunehmender Ausbreitung
nimmt die Hohe des Mach-Stamms zu und der Tripple Punkt bewegt sich entlang einer Kurve
durch das Ausbreitungsmedium.

Abbildung 2.19 a) zeigt die Konstellation einer reguldren StoRwellen-Reflektion an einer
Grenzflache. Betrachtet man die Erscheinung in einem mitbewegten Koordinatensystem, so
sind beide StoRwellen stationdr und das umliegende Gas stromt von links kommend durch sie
hindurch. Beim Durchgang durch die Stof3front &ndert sich die Normalkomponente der Stro-
mungsrichtung und die Stromlinien werden zur StoRfront hin um den Winkel y gebrochen.
Fur den Ablenkungswinkel existiert eine Obergrenze ymax, flr den in einer Naherung fur
kleine Stromungsgeschwindigkeiten gilt [77]:

%
R 2 (Ma-1)% (2.23)
3% (y +1)

Die Stromung im Bereich hinter der einfallenden StoRwelle in Abbildung 2.19 wird ein-
deutig in Intensitat und Richtung durch den Einfallswinkel og bestimmt. Die Randbedingung
fir die Reflektion erfordert nun, dass die Stromlinien nach dem Durchgang durch die reflek-
tierte StoBwelle wieder parallel zur Oberflache verlaufen [94]. Aufgrund der Obergrenze fur
die Ablenkung einer Stromlinie durch eine StolRwelle ist dies nicht fur beliebige Einfallswin-
kel ag moglich, sondern es existiert ein von der Machzahl der Stromung abhangiger Grenz-
winkel o, fur den diese regulére Reflektion nicht mehr auftreten kann. Fur Einfallswinkel o
> o Ist keine reguléare Reflektion mehr mdglich und die einfallende StoRwelle muss sich in
einem gewissen Abstand von der Oberflache verzweigen. Dabei entsteht eine in Abbildung
2.19 b) dargestellte Mach Reflektion, bestehend aus einer Dreierkonfiguration der beiden
StolRwellen mit dem Mach Stamm als einer vom Schnittpunkt ausgehenden tangentialen Un-
stetigkeit.

Die auftretende Form der Reflektion ist in Abbildung 2.20 in Abhangigkeit von der Mach-
zahl der Stromung und dem Einfallswinkel o dargestellt. Dabei gibt es drei neben dem Be-
reich der Mach Reflektion und dem der Regulédren Reflektion noch eine Zone, in der beide
Arten auftreten konnen. Generell gilt, dass fiir groRe Stromungsgeschwindigkeiten die Grenze
der Machreflektion bereits fir kleinere Winkel erreicht wird [95]. Bei der Laserablation mit
gutegeschalteten Laserpulsen treten externe StoRwellen mit sehr hohen Geschwindigkeiten
auf, bei deren Reflektion an der Oberflache ein Mach-Stamm auftreten kann.
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Abbildung 2.20. Auftretende Form der Reflektion in Abhéngigkeit von Strdmungsgeschwindigkeit und Ein-
fallswinkel. Neben dem Bereich der Mach Reflektion und dem der reguldren Reflektion tritt noch ein dritter
Bereich auf, in dem beide Formen vorkommen kénnen. Quelle: [95]

2.4.7 StoRwellenentstehung in Wasser

Bei der Gewebeablation mit gltegeschalteten Laserpulsen werden sowohl Dampf, bzw. ther-
misch zersetztes Gewebe als auch Wassertropfchen und Gewebepartikel ausgeworfen. Die
schnelle Expansion dieser Ablationsprodukte ruft in der Probe einen Ricksto3druck p; hervor,
der zur Entstehung einer sphérischen Druckwelle in der Probe flhrt. Dieser Druck lasst sich
anhand der auf die Querschnittsflaiche A bezogenen zeitlichen Ableitung des Impulses bestim-
men [7]
4, d 4.V Vv
p,=A"—(mv,)=A"AmA =pAz A (2.24)
dt ) t,
Hierbei bezeichnet Am die Masse und p die Dichte des abgetragenen Materials, t, die Be-
schleunigungszeit, va die Geschwindigkeit der Ablationsprodukte und Az die abgetragene
Schichtdicke. Die Schwierigkeit bei der Berechnung des RickstoRdrucks besteht darin, dass
der Ablauf der Ablationsdynamik im Detail bekannt sein muss, um die erforderlichen Werte
zu ermitteln. Aufgrund der komplexen Wechselwirkung der einzelnen Phasenilibergange ist
dies in der Praxis nicht moglich. Allerdings lasst sich der erzeugte RuckstoRdruck durch Mes-
sung der beobachteten StoRwellengeschwindigkeit v innerhalb der Probe ermitteln. Diese ist
mit dem Druck ps der StoRwelle tUber folgenden Ausdruck verknpft [96]:
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(vs—co)
Ps =C, P Vs [10 . 1]+ p.. (2.25)

In dieser Formel steht po furr die normale Dichte und ¢, fur die normale Schallgeschwindigkeit
von Wasser, ¢; = 5190 m/s und c; = 25306 m/s sind Konstanten und p_ bezeichnet den hyd-
rostatischen Druck innerhalb der Flissigkeit. Der aufgrund der Ausbreitungsgeschwindigkeit
der StolRwelle bestimmte Druck ps kann als Abschatzung des RiickstoRdruckes angesehen
werden.

2.5 Bisherige Modelle zur Infrarot-Photoablation

Es existieren eine Reihe von Modellvorstellungen tber die Infrarot-Photoablation, deren indi-
viduelle Gultigkeit von den Randbedingungen der Ablation abhangt. Dieser Abschnitt gibt
einen Uberblick Gber die unterschiedlichen Ansétze der einzelnen Ablationsmodelle. Die um-
fangreichen experimentellen Untersuchungen, die im Rahmen dieser Arbeit durchgefihrt
worden sind, haben allerdings gezeigt, dass keines dieser Modelle die komplexe Ablationsdy-
namik bei der Verwendung von Er:YAG Laserpulsen korrekt beschreibt. Weder die unter-
schiedlichen explosiven Phasenilibergange der priméren Ablation (Abschnitt 2.2), noch der
rickstoRinduzierte Materialauswurf (Abschnitt 2.3) werden durch die Modelle vollstandig
erfasst.

Weitere Darstellungen der unterschiedlichen Ablationsmodelle, die z.T. tber den hier pra-
sentierten Umfang hinausgehen, finden sich bei Nahen [2] sowie Vogel und Venugopolan
[13].

2.5.1 Explosionsmodell

Das Explosionsmodell (engl.: Blow-Off) wurde urspringlich zur Beschreibung der UV-
Ablation entwickelt [4, 97, 98] und erst spater auf die Modellierung der Gewebeablation mit
Infrarot-Laserpulsen angewendet [5, 6].

Es wird davon ausgegangen, dass die gesamte Laserpulsenergie in Form von Warme in
der Probe deponiert wird, bevor die Ablation einsetzt. Die Wé&rmediffusion wahrend des Pul-
ses wird dabei nicht bericksichtigt, so dass die Bestrahlung ® und somit auch die Tempera-
turverteilung in der Tiefe dem Lambert-Beer-Gesetzt folgt. Diese Annahme entspricht der
Ablation unter thermischem Einschluss. Der anschlieBende Materialabtrag erfolgt bis zu einer
Tiefe z, in der die Bestrahlungsstarke ®(z) einen festen Schwellwert ds Uberschreitet, der
durch das Einsetzen der Ablation an der Probenoberflache definiert ist. Die Abtragstiefe d pro
Puls hangt damit logarithmisch von der Bestrahlungsstérke ab:

4(®) = 2(o, )=%In(q%] (226

Das Explosionsmodell macht keinerlei Angaben uber die physikalischen Mechanismen,
die der Ablation zugrunde liegen. Die dynamischen Materialparameter wie Temperatur- und
Druckabhéngigkeit des Absorptionskoeffizienten werden ebenso wenig beriicksichtigt wie die



2 Theoretischer Hintergrund 43

Laserpulsdauer, der Einfluss von Gewebematrix und Ablationswolke oder die Dynamik des
Phasentiberganges. Das Explosionsmodell wird oft zur Erklarung der Ablation mit Nanose-
kundenpulsen herangezogen unter der Annahme, dass die Ablation erst nach dem Ende des
Laserpulses einsetzt. Fur die Betrachtung der Ablation mit freilaufenden Laserpulsen ist das
Modell aufgrund dieser Annahme und der Vernachlassigung der Warmeleitung von vornher-
ein nicht geeignet. Es konnte nachgewiesen werden, dass in diesem Fall die Ablation bereits
wahrend des Pulses einsetzt und kein thermischer Einschluss gegeben ist [99, 100]. Bei der
Verwendung von Er:YAG-Nanosekundenpulsen ist zwar der thermische Einschluss erfullt
(Abschnitt 2.2.1), die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen haben aller-
dings gezeigt, dass auch bei dieser Laserpulsdauer unterschiedliche Phasen der Ablation exis-
tieren, die bei hinreichend hoher Bestrahlung bereits zu Beginn des Pulses einsetzen und eine
lang uber das Pulsende hinausgehende Dynamik verursachen (Kapitel 4 und 5). Damit konnte
eindeutig gezeigt werden, dass die Grundannahme des Explosionsmodells, ndmlich die einer
einmaligen Post-Puls Ablation, fur diesen Fall unzutreffend ist.

2.5.2 Gleichgewichtsmodelle

Alle Gleichgewichtsmodelle (engl.: steady-state) betrachten Abtragungsvorgange, die wéh-
rend des Laserpulses stattfinden und beziehen sich damit primar auf die Ablation mit kontinu-
ierlichen oder freilaufend-gepulsten Lasern. Es wird davon ausgegangen, dass der Phasen-
Ubergang und damit die Ablation an der Probenoberflache einsetzt und die entstehende Pha-
sengrenze zwischen Dampf und fester oder flissiger Phase anschliefend wahrend der Be-
strahlung kontinuierlich in die Tiefe hinein fortschreitet. Dabei herrscht an der Phasengrenze
ein thermodynamisches Gleichgewicht. Im Gegensatz zum Explosionsmodell basieren die
einzelnen Gleichgewichtsmodelle auf unterschiedlichen konkreten Annahmen Uber die Me-
chanismen, die der Ablation zugrunde liegen. Eine Ausnahme hiervon ist lediglich das
Gleichgewichts-Basismodell (Abschnitt 2.5.2.1).

2.5.2.1 Gleichgewichts-Basismodell

Die allgemeinste Form ist das Gleichgewichts-Basismodell [7], in dem keine Angaben Uber
die zugrunde liegenden physikalischen Prozesse gemacht werden. Es geht davon aus, dass die
Ablation bei einem festen Schwellwert der Bestrahlungsstarke ®s einsetzt und anschlie}end
mit konstanter Geschwindigkeit in die Tiefe hinein fortschreitet. Fiir jedes abladierte Volu-
menelement ist hierbei die Ablationsenergie Hap aufzubringen. Fur die Abtragstiefe d pro
Puls ergibt sich damit in Abhangigkeit von der Bestrahlung ® an der Probenoberflache:

O - D,

d(@)=—1

(2.27)

Im Gegensatz zum Explosionsmodell (siehe 2.5.1) ist die Abtragstiefe d nicht logarith-
misch, sondern linear von der Bestrahlung @ abhangig und es wird neben dem Schwellwert
der Bestrahlung ®s auch die aufzubringende Energie Hap pro abgetragenem Volumen be-
ricksichtigt. Die im Anschluss vorgestellten Weiterentwicklungen dieses Basismodells be-
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ricksichtigen die konkreten physikalischen Prozesse an der Ablationsfront und liefern Ab-
schatzungen fur die Grolien ®ds und Hap.

2.5.2.2 Thermodynamisches Gleichgewichts-Modell

Das thermodynamische Gleichgewichtsmodell modelliert die Ablation als reinen Verdamp-
fungsprozess ohne jeden Einfluss von Materialauswurf. Das Modell wurde erstmals auf die
Ablation von Metallen mit Pulsdauern von einigen 100 ps angewandt [8] und spéter auf die
Ablation von Gewebe Ubertragen [101, 102]. Weitere Arbeiten befassen sich mit dem Einfluss
unterschiedlicher Randbedingungen auf die Temperaturverteilung [9] sowie der Unterteilung
des Ablationsvorgangs in mehrere unterschiedliche Phasen [51].

In dem Modell setzt die Verdampfung zu dem Zeitpunkt t; ein, in dem die deponierte E-
nergie ausreicht, die Probe bis zur optischen Eindringtiefe 1/a. zu verdampfen. Der hierfir
erforderliche Schwellwert der Bestrahlung ®s ist erreicht, wenn das Absorptionsvolumen von
der Umgebungstemperatur Ty bis zur angenommen Verdampfungstemperatur Ty erwarmt
worden ist und zusétzlich die erforderliche latente Verdampfungsenergie des Phasentber-
gangs poH. durch den Laser deponiert worden ist:

tpay

D = Il(t)jt:%[pocv(Tv—T_)+pOHL] (2.28)
0

Hierbei ist a die optische Eindringtiefe, p, die Dichte, c, die spezifische Warmekapazitat und
H_ die latente Warme des Gewebes. Der Term innerhalb der eckigen Klammern entspricht der
zur Verdampfung der Schichtdicke d, erforderlichen Energie Ey [2]. Die Annahme einer fes-
ten Verdampfungstemperatur Ty stellt einen fundamentalen Mangel dieses Modells dar. Wie
in Abschnitt 2.2.3 erl&utert wurde, ist der Prozess der Oberflachenverdampfung nicht an eine
feste Grenztemperatur gebunden, sondern kann auf jedem beliebigen Punkt der Binodalen
stattfinden.

Nach dem Ablationsbeginn schreitet die Ablationsfront in die Tiefe hinein mit der Ge-
schwindigkeit vy, fort, die von der Bestrahlungsstéarke I(t) des Lasers und der Energie Ey ab-
hangt. Es gilt

Vo :@. (2.29)

Die Geschwindigkeit der Abaltionsfront ist also von der Bestrahlungsstarke des Lasers
abhangig. Dabei herrscht stets ein Gleichgewicht zwischen der in der Probe deponierten und
der durch Verdampfung abgefihrten Energie. Wéhrend der Dauer 7, des Laserpulses wird die
Probe damit bis zur Tiefe d abgetragen. Fir d gilt

d =:fvab,dt ZEL(J. ()t —tifl(t)d]:Ei(F _F). (230

abl Vv 0 Vv
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Die Abtragstiefe d ist damit linear von der Bestrahlung F des Lasers abhéngig.

Urspringlich wurde das thermomechanische Gleichgewichtsmodell von Ready [8] auf die
Ablation von Metallen mit Laserpulsdauern von einigen 100 us angewendet und spéater von
McKenzie [101] sowie Partovi et al. [102] auf die Gewebeablation mit langen Pulsen von 0,1
bis 1 ms und kontinuierlich emittierenden Lasern angewendet. Der Einfluss der Warmediffu-
sion auf die Temperaturverteilung im Gewebe wird in diesen Modellen trotz seines signifi-
kanten Beitrags bei den verwendeten Pulsldngen nicht beriicksichtigt (Abschnitt 2.2.1), eben-
so wenig wie dynamische Veranderungen des Absorptionskoeffizienten (Abschnitt 2.1.4). Bei
Ready [8] und McKenzie [101] wird die Ablation als reine Verdampfung an der Phasenfront
mit einer festen Temperatur von 100° C modelliert. Trotz der angenommenen Siedetempera-
tur wird die Verdampfung in heterogene Siedekeime innerhalb der Flissigkeit nicht berlck-
sichtigt. Dies stellt einen fundamentalen Widerspruch dar. Bei den gewahlten Randbedingun-
gen hatte die Ablation als normales Kochen betrachtet werden missen (Abschnitt 2.2.4). Eine
ebenso unzutreffende Randbedingung wird in der Betrachtung von Partovi et al. [102] ange-
nommen. Das Modell basiert auf einem an der Phasenfront verschwindenden Temperaturgra-

dienten 5%2 =0, wie es nur bei normalem Kochen erfullt wird [56]. Bei den gewahlten

Randbedingungen hétte die Ablation eigentlich als normales Kochen betrachtet werden miis-
sen (Abschnitt 2.2.4).

Venugopolan et al. [9] erweiterten das Gleichgewichtsmodell um den Einfluss der War-
meleitung wéhrend des Laserpulses und betrachteten die Entstehung einer thermischen Sché-
digungszone im Gewebe. Daruiber hinaus wird hier der Einfluss unterschiedlicher Randbedin-
gungen auf die resultierende Warmeverteilung im Gewebe betrachtet. Zundchst wird hier die

Annahme eines an der Phasengrenze verschwindenden Temperaturgradienten 5%2 =0 wie

bei Partovi et al. [102] untersucht, die Ablation aber der Randbedingung entsprechend als
Kochen in einer dinnen Schicht aus Dampf und Wasser beschrieben. Als weiterer Lésungs-
ansatz wird ein von Null verschiedener Temperaturgradient an der Phasengrenze

a%z # O diskutiert, wie er von Dabby und Peak [103] vorgeschlagen wurde. Obgleich diese

Randbedingung nur wéhrend einer normalen Oberflachenverdampfung (Abschnitt 2.2.3) er-
fullt ist, nehmen Dabby und Peak eine feste Oberflachentemperatur an, die nur bei normalem
Kochen vorliegt (Abschnitt 2.2.4). Auf Basis dieser widerspriichlichen Randbedingungen
kommen sie zu dem Ergebnis eines Temperaturmaximums unterhalb der Probenoberfléache,
da als mogliche Ursache fir einen explosiven Materialauswurf angesehen wird. Miotello und
Kelly [56] haben spéater gezeigt, dass dieses Temperaturmaximum bei einer korrekten Kombi-
nation der Randbedingungen nicht auftritt.

Eine Erweiterung des analytischen Gleichgewichtsmodells in Form eines Zweiphasen-
Stufenmodells mit bewegender Phasenfront wurde von Olmes [51] vorgenommen. Die Abla-
tion wird fir die Ablation mit Pulsdauern im Bereich von 100 pus in funf Phasen unterteilt:
Aufheizung der Probe bis zur Siedetemperatur, Entwicklung eines Temperaturplateaus unter-
halb der Oberflache, Beginn der Ablation, Diffusion der im Gewebe verbleibenden latenten
Wérme in die Tiefe und Abbau der latenten Wé&rme. Die Ablation wird in diesem Modell zu-



2 Theoretischer Hintergrund 46

nachst als normale Verdampfung (Abschnitt 2.2.3) betrachtet, obgleich die Randbedingung
eines verschwindenden Temperaturgradienten an der Phasenfront nur bei normalem Kochen
(Abschnitt 2.2.4) erfillt ist. Eine Verdampfen in hetrogene Siedekeime innerhalb der Flussig-
keit wird nicht betrachtet. Erst in der Erweiterung des Modells auf die Verwendung von La-
serpulsen mit einer Dauer von wenigen ns wird neben dem Einfluss der Oberflachenverdamp-
fung auch normales Kochen als Ursache betrachtet.

Die vorgestellten thermodynamischen Gleichgewichtsmodellen weisen im allgemeinen
Inkosistenzen in bezug auf die Randbedingungen auf. Die Ablation wird als reine Oberfla-
chenverdampfung betrachtet, obgleich Temperatur und Temperaturgradient normales Kochen
erfordern. Die Annahme einer Grenztemperatur der Oberflachenverdampfung ist ebenfalls
grundsétzlich unzutreffend. Keines der Modelle kann auch nur im Ansatz einen Materialaus-
wurf erklaren, wie er sowohl bei Wasser als auch bei Gewebe eindeutig auftritt (Kapitel 4).
Der hierzu erforderlich Vorgang des explosiven Kochens (Abschnitt 2.2.5) wird in keinem der
Modelle erfasst, ebenso wenig wie der Ablauf mehrerer Phasen der Ablation auch bei Puls-
langen im Nanosekundenbereich. Das Gewebe wird stets als homogen angenommen, so dass
der Einfluss der Gewebematrix keine Beriicksichtigung findet. Die massiven riickstoRindu-
zierten Effekte, die bei Wasser und weichem Gewebe auftreten (Abschnitt 2.3 sowie Kapitel 4
und 5) finden ebenfalls keine Erklarung. Nach den Erkenntnissen dieser und vorherigen Ar-
beiten haben sich die Gleichgewichtsmodelle als unzureichend erwiesen, den komplexen Ab-
lauf der Ablationsdynamik zu erfassen.

2.5.2.3 Thermomechanisches Gleichgewichts-Modell.

Das thermomechanische Gleichgewichts-Modell erweitert das rein thermodynamische
Gleichgewichtsmodell um den Beitrag einer mechanischen Komponente zum Materialabtrag.
Das Modell wurde aufgrund der Beobachtung entwickelt, dass bei der Ablation von Gelatine
und Haut die mechanische Festigkeit die Abtragsrate beeinflusst [10, 11, 104, 105].

In dem Modell wird der Phaseniuibergang an der Ablationsfront als normale Verdampfung
(Abschnitt 2.2.3) betrachtet und angenommen, dass sich an der Ablationsfront durch thermi-
sche Denaturierung eine Flussigkeitsschicht bildet. Die Wechselwirkung der Ablationswolke
mit der Flussigkeitsschicht erzeugt den mechanischen Beitrag zur Ablation. Es wird ein
gauss-formiges Laserstrahlprofil vorausgesetzt, so dass durch die radiale Abnahme der Be-
strahlungsstarke ein nach auBen gerichteter Druckgradient in der Ablationswolke entsteht.
Das Druckmaximum im Zentrum des bestrahlten Areals bewirkt eine Beschleunigung der
Flussigkeit nach auflen und dadurch einen Materialauswurf an den Réndern des Ablationskra-
ters. Dieser Mechanismus ist in Abbildung 2.21 dargestellt. Der Materialauswurf erfolgt nach
diesem Modell lediglich an den Réndern des bestrahlten Areals. Bei einer geringen Tiefe des
Ablationskraters ist der Tropfchenauswurf parallel zur Oberflache ausgerichtet und wird erst
bei zunehmender Tiefe von den Kraterrandern nach oben umgelenkt, so dass ein Auswurf
auch in senkrechter Orientierung erfolgt.
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Abbildung 2.21. Materialauswurf nach dem thermomechanischen Gleichgewichtsmodell. Es wird ein gauss-
formiges Strahlprofil vorausgesetzt, aufgrund dessen ein radial nach auBen abnehmender Druckgradient inner-
halb der Ablationswolke entsteht. Das Druckmaximum im Zentrum der Wolke bewirkt in diesem Modell eine
Beschleunigung der Flissigkeit nach auflen und damit einen Materialauswurf an den Randern des Ablationskra-
ters [11] .

Der mechanische Beitrag zur Geschwindigkeit der Phasenfront ist ebenso wie der Beitrag
der Verdampfung linear von der Bestrahlungsstarke abhéngig. Das Verhaltnis zwischen den
thermischen und mechanischen Beitrdgen zur Geschwindigkeit der Ablationsfront, Vinerm und
Vimech, 1St abhdngig von der optischen Eindringtiefe der Laserstrahlung &, dem Strahldurchmes-
ser o und der Viskositat n des verflissigten Probenmaterials [106]:

2
Vmech — k 5
Vtherm a)O 770

Hierbei ist k eine Materialkonstante, die fiir Wasser den Wert k = 1,34 MPa s m™ fiir den
Grenzfall einer Erhitzung bis zur kritischen Temperatur hat. Der mechanische Beitrag ist in
dem Modell von der Bestrahlungsstarke unabhéngig ist, nimmt aber bei Verringerung des
Strahldurchmessers oder der Viskositat an Bedeutung zu.

(2.31)

Obgleich Temperaturen bis hinauf zur kritischen Temperatur betrachtet werden, wird auch
hier die Ablation als reine Oberflachenverdampfung (Abschnitt 2.2.3) beschrieben, ohne dass
die Entstehung von Dampfblasen innerhalb der Flussigkeit oder eine Phasenexplosion (Ab-
schnitt 2.2.5) in Betracht gezogen wird. Daher ist dieses Modell grundsatzlich in Frage zu
stellen. Die Annahme, dass der mechanische Beitrag zur Geschwindigkeit der Ablationsfront
von der Bestrahlung unabhéngig ist, widerspricht den Erkenntnissen dieser Arbeit, nach de-
nen der rickstoRinduzierte Materialauswurf in hohem MaRe von der Bestrahlung beeinflusst
wird (Abschnitt 2.3).
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Der mechanische Beitrag zur Ablation kann innerhalb des thermomechanischen Modells
nur bei einem radial nach auf3en abfallenden Strahlprofil auftreten, wie z. B. bei einem Gauss-
Profil. Nur in diesem Fall erfolgt der Auswurf von Material und auch nur an den Randern des
bestrahlten Areals in zunéchst horizontaler Richtung. Ein homogenes Strahlprofil hingegen
hatte Gberhaupt keinen Materialauswurf zur Folge. Dies Widerspricht deutlich dem Material-
auswurf, wie er infolge einer Phasenexplosion (Abschnitt 2.2.5) erfolgt und im Rahmen dieser
Arbeit experimentell nachgewiesen werden konnte (Kapitel 4). Hier erfolgt der Auswurf
durch die massive Druckerhohung innerhalb der Probe infolge des explosiven Phasentiber-
gangs eines Teils des absorbierenden VVolumens senkrecht zur Probenoberflache. Der Vor-
gang setzt dort ein, wo die fir den Phasentibergang erforderliche Temperatur zuerst erreicht
wird. Bei einem gaussférmigen Strahlprofil ist die im Zentrum des Areals der Fall. Ein
Druckgradient innerhalb der Ablationswolke ist fur dieses Szenario nicht erforderlich.

Die Abfolge unterschiedlicher Phasen des Materialauswurfs wird durch das thermome-
chanische Gleichgewichtsmodell nicht erfasst, ebenso wenig wie der mechanische Einfluss
der Gewebematrix auf die Ablationsdynamik (Abschnitt 2.2.6). Das Modell vernachlassigt
ebenso den massiven Materialauswurf, der infolge des Riickstol’es der primaren Ablati-
onsprodukte erfolgt. Insgesamt ist die zugrunde liegende Modellvorstellung grundsatzlich in
Frage zu stellen und hat sich als unzutreffend erwiesen, die Ablation mit gutegeschalteten
Er:YAG-Laserpulsen zu erklaren.

2.5.3 Thermomechanisches Mikroexplosionsmodell

Das thermodynamische Mikroexplosionsmodell von Majaron et al. [12] betrachtet das Gewe-
be als Zwei-Komponenten System, bestehend aus Gewebewasser und Gewebematrix. Der
Phasenubergang erfolgt innerhalb des Gewebes und fiihrt zu einem explosiven Materialaus-
wurf, wobei neben den thermodynamischen Eigenschaften des Wassers auch die elastischen
und mechanischen Eigenschaften der Gewebsmatrix berticksichtigt werden. Das Mikroexplo-
sionsmodell wurde fiir die Beschreibung der Ablation von Haut mit freilaufenden Er:YAG
Laserpulsen entwickelt. Die Motivation hierfir lieferte die Beobachtung, dass bei der Ablati-
on mit CO, Lasern bei einer Pulsdauer von 2 us die pro abladierter Masse aufzubringende
Energie geringer ist, als fir die Verdampfung des Probenvolumens erforderlich gewesen wé-
re. Dies deutet auf einen Ablationsbeitrag von explosivem Auswurf von festen und fliissigen
Partikeln hin [107, 108].

Bei der quantitativen Beschreibung wird angenommen, dass die Laserpulsenergie aus-
schlieflich im Gewebewasser absorbiert wird, ohne durch die Temperaturerhéhung die me-
chanischen Eigenschaften der Gewebsmatrix zu verandern [12]. Die Warmeleitung senkrecht
zur Probenoberflache wird dabei berticksichtigt. Des weiteren basiert das Modell auf bereits
existierenden heterogenen Siedekeimen, so dass sich unter der Oberfliche Dampfblasen bil-
den kdnnen, die sich stets im thermodynamischen Gleichgewicht mit dem umliegenden Ge-
webswasser befinden. Die Gewebematrix wirkt der Blasenexpansion entgegen, bis die Reif3-
festigkeit des Materials Uberschritten wird und ein explosiver Auswurf von Dampf und Ge-
websfragmenten einsetzt. Das Modell liefert allerdings keine Erklarung fir den Tropfchen-
auswurf bei der Bestrahlung von reinem Wasser ohne den Einfluss einer Gewebematrix, wie
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er u.a. in dieser Arbeit beobachtet wurde (Kapitel 4). Fir die GréRenverteilung der initialen
Dampfblasen ist keine besondere Annahme erforderlich, das sich deren Verteilung bei der
Herleitung herauskdirzt.

Das Modell sagt korrekt voraus, dass nicht die gesamte Verdampfungsenthalpie flr den
Abtrag eines bestimmten Volumens aufgebracht werden muss und stellt damit einen wichti-
gen Meilenstein bei der Modellierung der laserinduzierten Materialablation dar. Die getroffe-
ne Vorhersage, dass die Ablationsschwelle mit der Reil3festigkeit des Gewebes ansteigt, ent-
spricht ebenfalls den experimentellen Betrachtungen [108]. Es lassen sich die Schwellwerte
der Bestrahlung flr das Einsetzten des Materialabtrags und die zu dem Zeitpunkt herschenden
Temperaturen bestimmen. Bei der Ablation von Haut mit einem Er:YAG-Laser und einer
Pulsdauer von 300 pus ergibt sich eine Abaltionsschwelle von 0,82 + 0,02 J/cm? bei einer
Temperatur an der Gewebeoberflache von 252° C.

Obgleich das thermomechanische Mikroexplosionsmodell einen wichtigen Fortschritt dar-
stellt, erklart es nur die Vorgénge bis zum Einsetzen des Phaseniiberganges. Der bei Wasser
ohne den Einfluss einer Gewebematrix erfolgende Tropfchenauswurf wird ebenso wenig er-
klart. Das Modell berticksichtigt nicht die unterschiedlichen Phasen der Ablation, wie sie im
Rahmen dieser Arbeit beobachtet werden konnten (Abschnitt 2.2 und Kapitel 4). Insbesonde-
re erfolgt keine Erklarung fur die weit hoheren Energiedichten bei sehr hohen Bestrahlungen,
die eine Dampfexplosion bei der Ablation von Wasser, bzw. eine vollstandige thermische
Dissoziation der Gewebematrix zur Folge haben. Diese hohen Energiedichten entstehen in
den tieferen Schichten der Probe erst durch den Riickstol3druck der priméren Phasenexplosion
in der obersten Schicht (Abschnitt 2.2.7). Die Betrachtung der Ablationsdynamik mit gutege-
schalteten Laserpulsen und hoher Bestrahlung kann daher nicht auf die Vorgénge im Bereich
der Ablationsschwelle beschrankt werden. Der groRe Einfluss Beitrag des riickstol3induzierten
Materialauswurfs bei Wasser und auch bei weichem Gewebe (Abschnitt 2.3 und Kapitel 5)
wird auch im Rahmen des Modells nicht erkléart.

Bislang existiert kein schlussiges quantitatives Ablationsmodell, welches die komplexe
Abfolge von Phaseniibergdngen und den Einfluss der Gewebematrix bei der Verwendung
gutegeschalteter Er:YAG Laserpulse schliissig erklart, ebenso wenig wie ein Modell, dass den
Einfluss des rickstoRindizierten Materialauswurfs erklart. Die vorliegende Arbeit liefert einen
wichtigen Beitrag fur die Entwicklung eines solchen fundierten Modells in Form der umfang-
reichen experimentellen Daten und der gelieferten Erklarungen, die eine Vielzahl von Ursa-
chen zu einer einheitlichen Betrachtung vereinen.
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Im Rahmen dieser Arbeit wird die Photoablation mit freilaufenden und giitegeschalteten
Er:YAG Laserpulsen untersucht (Abschnitt 3.1). Die Dokumentation der Ablationsdynamik bei
der Bestrahlung von Wasser, Leber und Haut erfolgt mit unterschiedlichen kurzzeitfotografi-
schen Verfahren (Abschnitt 3.3). Zusétzlich werden der Druckverlauf im Bereich der StoBwelle
und der Ablationswolke mit hoher Zeitauflosung durch optische Deflektometrie untersucht
(Abschnitt 3.4). Die abgestrahlten Schallsignale werden im Hinblick auf eine akustische Mate-
rialdetektion mit unterschiedlichen Sensoren erfasst (Abschnitt 3.5). In diesem Kapitel werden
die hierfiir erforderlichen experimentellen Systeme vorgestellt.

3.1 Laser- und Applikationssysteme

3.1.1 Freilaufender Er:YAG-Laser

Fiir die Untersuchung der Ablation mit freilaufenden Er:YAG Laserpulsen wird ein klinisches
Lasersystem verwendet (Modell Dermablate, Asclepion Laser Technologies, Jena, ehemals
Asclepion Meditec). Es handelt sich hierbei um ein blitzZlampengepumptes System mit einer
maximalen Pulsenergie von 2 J bei einer Repetitionsrate von bis zu 20 Hz. Das Strahlprofil des
Lasers kann im zeitlichen Mittel eines Pulses als homogen betrachtet werden, da es aus der
Uberlagerung einer Vielzahl von Lasermoden besteht. Die Pulslinge variiert in Abhingigkeit
von der Pulsenergie von 120-240us und nimmt dabei mit der Pulsenergie zu (Abbildung 3.2).

Abbildung 3.1. Klinischer Er:YAG Laser, Modell “Dermablate der Fa. Asclepion Laser Technologies. Der
Laser emittiert freilaufende Laserpulse mit einer Dauer von 120 — 240 ps bei einer Pulsenergie von bis zu 2 J.
Die Strahlfithrung erfolgt durch einen Spiegelgelenkarm mit integriertem Handstiick. Quelle: Werbematerial der
Fa. Asclepion.
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Abbildung 3.2. Darstellung der Laserpulsformen des freilaufenden Er:YAG Lasers bei unterschiedlichen Puls-
energien. Die Variation der Pulsenergie erfolgt bei diesem Laser durch unterschiedlich hohe Pumpspannungen
der Blitzlampen und verindert somit gleichzeitig die Pulsform.

Die Ursache hierfiir ist, dass die Variation der Pulsenergie durch die Regelung der Pumpspan-
nung erfolgt, was auch die Pulsldnge beeinflusst [109]. Um den stérenden Einfluss der stark
schwankenden Pulsform fiir die Untersuchungen auszuschlieBen, wird grundsdtzlich mit einer
Pulsenergie von 1 J gearbeitet. Die hieraus resultierenden Laserpulse haben eine Halbwertsbrei-
te von 170 us und eine Gesamtdauer von 250 ps, wobei der zweite Wert fiir die Betrachtung
der Ablationsdynamik von groBerer Bedeutung ist, da wihrend dieses Zeitraums Energie durch
den Laser in der Probe deponiert wird. Die unterschiedlichen verwendeten Bestrahlungen wur-
den durch Variation der FleckgroB3e realisiert (vgl. Abschnitt 3.1.2).

Die emittierten Laserpulse weisen in der Anfangsphase ein deutliches Spiking mit einer
sehr ausgeprigten ersten Intensititsspitze auf, die bei einer Energie des Gesamtpulses von 1 J
eine Dauer von ca. 1 us FWHM hat und etwa 1,4 % von dessen Energie enthilt. Dieses Ein-
schwingverhalten ermdglicht es, mit dem Laser auBBer der Ablationsdynamik bei Pulsldngen im
Bereich von 170 us auch unmittelbar nach dem ersten Spike den Anfangsbereich der von Pul-
sen mit einer Dauer von 1 us verursachten Dynamik zu untersuchen.
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3.1.2 Applikationssystem fiir freilaufende Er:YAG Laserpulse

Das verwendete Lasersystem (Abbildung 3.1), ist mit einem integrierten Strahlfiihrungssystem
fiir den klinischen Einsatz ausgestattet bestehend aus einem Spiegelgelenkarm mit integriertem
Handstiick (Abbildung 3.3), an das eine Absaugvorrichtung fiir die wiahrend der Abtragung
entstehenden Ablationsprodukte angeschlossen werden kann. Innerhalb des Gelenkarmes wird
der Laserstrahl parallel gefiihrt und durch eine Linse im Handstiick (f=110mm) fokussiert, so
dass die Fleckgrof3e des bestrahlten Areals durch Variation des Abstandes zwischen Handstiick
und Probenoberfliache eingestellt werden kann. Im klinischen Einsatz wird der korrekte Ab-
stand durch unterschiedliche Distanzstiicke sichergestellt, die auf das Handstiick aufgesteckt
und mittels eines Metallstiftes direkt auf das behandelte Areal aufgesetzt werden kénnen.

Abbildung 3.3 zeigt das Laserhandstiick mit einem seitlich montierten piezoelektrischen
Schallsensor zur Erfassung der akustischen Signale wahrend des klinischen Einsatzes. Diese
Untersuchungen werden detailliert in Abschnitt 3.5 beschrieben. Die Halterung des Sensors
erfolgt mittels einer selbst entwickelten Halterung aus Aluminium.

Im Laborbetrieb wird das klinische Applikationssystem zwischen Spiegelgelenkarm und
Handstiick aufgetrennt, um weitere Komponenten in den Strahlengang einfiigen zu konnen
(Abbildung 3.4). Fiir die Detektion der zeitlichen Laserpulsform wird 1% der Laserpulsenergie
ausgekoppelt und durch eine Linse (f = 100mm) auf einen diffusen Reflektor (SRM-990
Spectralon, Labsphere, North Sutton, NH) fokussiert. Der reflektierte Laserstrahl wird mit einer
InAs-Fotodiode (J125AP-R02M EG&G Judson, Montgomeryville, PA) unter einem Winkel
von 40° detektiert. Durch die diffuse Reflektion erfolgte eine rdumliche Mittelung iiber das
Strahlprofil. Das Signal der Fotodiode diente neben der Messung der Laserpulsform auch als

Abbildung 3.3. Laserhandstiick des freilaufenden Er:YAG Lasersystesm mit dem integriertem piezoelektrischen
Schallsensor fiir die klinische Anwendung. Das Distanzstiick wird im klinischen Einsatz unmittelbar auf das
behandelte Areal aufgesetzt und gewéhrleistet so einen konstanten Abstand zwischen Gewebe und fokussieren-
der Linse.
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Abbildung 3.4. Applikationssystem des freilaufenden Er:YAG Lasers. Das klinische Applikationssystem wurde
zwischen Spiegelgelenkarm und Handstiick aufgetrennt, um einen Teil der Laserpulsenergie zu Messzwecken
auskoppeln und einen zusétzlichen Verschluss einfiigen zu konnen.

zeitliches Triggersignal fiir die Kurzzeitfotografie (Abschnitt 3.3) sowie die optoakustischen
und akustischen Messverfahren (Abschnitt 3.4 und 3.5).

Um mit dem System FEinzelpulse applizieren zu koénnen, wurde zusitzlich ein
elektromagnetischer Verschluss vor dem Handstlick eingefiigt. Der Laser selbst konnte nur mit
einer konstanten Repetitionsrate betriecben werden und bot keine Moglichkeit fiir die
Auskopplung einzelner Pulse.

Die Einstellung der Bestrahlung auf der Probe erfolgte ausschlieBlich iiber die Fleckgrofe,
wobei aufgrund der energieabhidngigen Laserpulsform mit einer konstanten Pulsenergie von 1 J
gearbeitet wurde (Abschnitt 3.1.1). Die FleckgroBe ergab sich wie auch im klinischen Einsatz
durch den Abstand zwischen der Probenoberfliche und der im Handstiick integrierten fokussie-
renden Linse. Der Fleckdurchmesser betrug bei der Untersuchung der Ablationsdynamik 1,1
bis 8 mm, was bei einer Pulsenergie von 1 J Bestrahlungswerten zwischen 2 und 100 J/cm?
entspricht.

Ein computergesteuerter Linearverschiebetisch (OWIS LIMES 90, OWIS, Staufen) ver-
schob die untersuchten Gewebeproben nach jedem applizierten Laserpuls um das doppelte des
verwendeten Fleckdurchmessers, so dass die einzelnen Abtragungssorte ohne Uberlappung
unabhingig voneinander betrachtet werden konnten. Die Steuerung des Tisches erfolgte dabei
durch eine unter LabVIEW (LabView 5.1, National Instruments Corporation, Austin, TX) er-
stellte Software.

3.1.3 Giitegeschalteter Er:YAG Laser

Die Untersuchung der Ablationsdynamik mit giitegeschalteten Er:YAG Laserpulsen erfolgte
mit einem Blitzlampen-gepumpten Laborlasersystem (LISA Laser Products, Katlenburg). Als
Giiteschalter fungierte der als Drehspiegel (f = 400 Hz) ausgefiihrte hochreflektierende End-
spiegel des Resonators. Die Pulsenergie des Systems betrug maximal 10,6 mJ bei einer Puls-
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Abbildung 3.5. Pulsform des giitegeschalteten Er:YAG Lasers. Die Halbwertsbreite des Pulses betrug etwas 84
ns bei einer Pulsenergie von 10,6 mJ und einer Repetitionsrate von maximal 10 Hz.

linge von 84 ns FWHM (Abbildung 3.5) und einer maximaler Repetitionsrate von 10 Hz. Fiir
die Untersuchung der Ablationsdynmaik ist wie schon bei dem freilaufenden Lasersystem ne-
ben der Halbwertsbreite insbesondere die Gesamtlinge des Laserpulses von Bedeutung, die in
diesem Fall etwa 250 ns betrdgt. Die Applikation einzelner Pulse erfolgte {iber einen resonato-
rinternen Verschluss, durch den der Resonator jeweils fiir die Dauer eines einzelnen Blitzlam-
penpulses gedffnet werden konnte.

3.1.4 Applikationssystem fiir giitegeschaltete Er:YAG Laserpulse

Die Laserpulse des giitegeschalten Er:YAG-Lasers wurden iiber mehrere hochreflektierende
Spiegel auf die Probe gelenkt und durch eine plankonvexe Linse (f = 150 mm) fokussiert
(Abbildung 3.6). Zur Messung der Pulsform fokussierte eine Linse (f = 20 mm) den transmit-
tierten Lichtanteil hinter dem ersten Umlenkspiegel auf einen fotoelektromagnetischen Detek-
tor (PEM-L-3, Vigo Systems, Polen, Anstiegszeit 0,2 ns). Das Detektorsignal diente wie im
Applikationssystem des freilaufenden Er:YAG Lasers (Abschnitt 3.1.2) gleichzeitig als Trig-
gersignal fiir die verwendeten Aufnahme- und Messverfahren. Fiir die Energiemessung der
Laserpulse wurde 1 % der Laserpulsenergie ausgekoppelt und auf einen Energiedetektor (Digi-
rad P-444, Terahertz Technologies, Oriskany, NY) gelenkt, dessen Messwerte zuvor anhand
eines zweiten Messkopfes (Gentec ED-200, Quebec, Kanada) am Ort der Probe auf die tatsich-
lichen Energiewerte kalibriert worden waren.

Die Laserpulsenergie betrug konstant 10,6 mJ, wobei die Pulsenergie am Ort der Probe
durch einen variablen Abschwécher direkt hinter dem Laser stufenlos bis maximal um einen
Faktor 9 verringert werden konnte, ohne dabei die Pulsform zu beeintrachtigen. Der Abschwi-
cher bestand aus zwei mechanisch miteinander gekoppelten gegeneinander drehbaren Quarz-
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Abbildung 3.6. Applikationssystem des giitegeschalteten Er:YAG Lasers. Die Strahlfiihrung bis zur Probe er-
folgte {iber mehrere Umlenkspiegel, wobei anhand der Resttransmission hinter dem ersten Spiegel die Pulsform
gemessen wurde. Ein Teil der Pulsenergie wurde durch einen Strahlteiler ausgekoppelt und diente zur Messung
der Energie. Die drehbaren Quarzplatten ermdglichten die stufenlose Variation der Pulsenergie am Ort der Pro-
be.

platten, an deren Grenzfldchen ein vom Einfallswinkel abhidngiger Anteil der Pulsenergie re-
flektiert wurde. Durch die Kopplung der Platten untereinander waren die Einfallswinkel an den
Grenzflichen jeweils entgegengesetzt gleich gro3 und kompensierten damit den an einzelnen
Platten auftretenden Strahlversatz. Fiir die Einstellung der Bestrahlung wurde neben der Puls-
energie am Ort der Probe auch der Fleckdurchmesser variiert. Bei Pulsenergien zwischen 1 mJ
und 10,6 mJ und Fleckdurchmessern zwischen 0,5 mm und 1 mm ergaben sich Bestrahlungs-
werte zwischen 0,12 und 5,4 J/cm?.

Bei der Untersuchung von Gewebeproben erfolgte nach jedem applizierten Laserpuls eine
Verschiebung der Probe um das Doppelte des jeweiligen Fleckdurchmessers durch den bereits
in Abschnitt 3.1.2 beschriebenen Linearverschiebetisch.

3.2 Untersuchte Proben

3.2.1 Wasser

Wasser ist fiir die verwendete Wellenldnge von 2,94 um der Hauptabsorber in Gewebe (Ab-
schnitt 1.1.3) und ist deshalb fiir das Verstindnis der grundlegenden Prozesse bei der Gewe-
beablation von gréfiter Bedeutung. Es bietet somit die Moglichkeit, den Ablationsprozess iso-
liert vom Einfluss einer Gewebematrix zu untersuchen.

Es wurde destilliertes Wasser verwendet und in eine geeignete Kiivette gefiillt. Bei der Di-
mensionierung der Kiivette war im Hinblick auf die kurzeitfotogratische Dokumentation (Ab-
schnitt 3.3) des Geschehens ober- und unterhalb der Wasseroberflache zu beachten, dass eine
lange Wegstrecke im Wasser eine deutliche Abweichung der optischen Abbildungsebenen iiber
und unter Wasser und somit eine starke Unschirfe in einem der beiden Bereiche bedeutet hitte.
Daher betrug die Dicke der Wasserschicht bei der Untersuchung der Verwendung giitegeschal-
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teter Laserpulse lediglich 5 mm. Dadurch wurde eine hinreichende Ubereinstimmung der opti-
schen Abbildungsebenen erreicht und gleichzeitig gewihrleistet, dass bei den verwendeten
FleckgroBen von bis zu 1 mm die Abtragungsdynamik nicht durch die Wénde der Kiivette be-
einflusst wurde. Bei freilaufenden Laserpulsen mit deutlich gréeren Fleckdurchmessern von
bis zu 8 mm wurde eine entsprechend grofere Kiivette mit einer Wasserschichtdicke von 10
mm verwendet. Die Wassertiefe betrug bei allen Messungen 20 mm, die Breite 45 mm.

Der Einsatz der fotografischen Verfahren erforderte ebenfalls eine zu den Seiten exakt
senkrechte Ausfiihrung der oberen Kanten der Kiivette ohne jede Abschrigung, da andernfalls
durch die dort auftretende Lichtablenkung eine Abschattung im Bild hervorgerufen worden
wire. Kéuflich erhéltliche Kiivetten weisen im allgemeinen abgeschriagte Kanten auf, so dass
ein Eigenbau bestehend aus einem gabelformig ausgefristen Aluminiumblock mit seitlich auf-
geklebten Objekttragerdeckplittchen verwendet wurde. Dieser wurde mit einer Pipette exakt
bis zum Rand gefiillt, da ein konkaver oder konvexer Meniskus ebenfalls eine Abschattung im
Bild hervorgerufen hitte.

3.2.2 Leber

Fiir die Analyse des Einflusses der Gewebematrix ist es erforderlich, Gewebe mit unterschied-
licher mechanischer Festigkeit zu untersuchen. Es wurden daher Experimente mit Leber und
Haut durchgefiihrt. Die Leberproben ermdglichten es, ein Gewebe mit einer im Vergleich zu
Haut wesentlich schwicheren Gewebsmatrix zu analysieren und stellten daher einen wichtigen
Zwischenschritt dar. Die maximale Belastungsgrenze von Leber wird bereits bei einer Zug-
spannung von 23 kPa und einer Ausdehnung von 40 % erreicht (Abschnitt 1.1.2).

Als Probenmaterial diente Schweineleber, die am jeweiligen Versuchstag frisch aus dem
ortlichen Schlachthof bezogen und in verschlossenen Gefdalen bei 7° C im Kiihlschrank gela-
gert wurde. Der maximale Zeitraum zwischen Schlachtung und Verwendung der Proben betrug
dabei wenige Stunden. Unmittelbar vor der Bestrahlung wurden etwa 5 mm dicke und je nach
verwendeter Fleckgrofle 3-10 mm breite Streifen mit einem Skalpell zugeschnitten und nach
der Entnahme aus dem Kiihlschrank innerhalb weniger Minuten verbraucht.

3.2.3 Haut

Haut zeichnet sich durch eine sehr stabile Gewebsmatrix aus und liefert damit neben Leber
weitere wichtige Erkenntnisse liber den Einfluss der mechanischen Festigkeit auf den Ablati-
onsvorgang. Haut reif3t erst bei einer Ausdehnung von 60 % und einer Zugspannung von 10
MPa, was der 434fachen Festigkeit von Leber entspricht (Abschnitt 1.1.2).

Die Hautproben stammten von Schweineohren aus dem ortlichen Schlachthof. Wie schon
bei Leber erfolgte die Lagerung bis zur Verwendung der Proben wenige Stunden nach der
Schlachtung in einem geschlossenen Gefal3 bei 7° C im Kiihlschrank. Wenige Minuten vor der
Bestrahlung wurden Hautstreifen mit einer Dicke von ca. 1 mm und einer Breite in Abhingig-
keit von der FleckgroBBe von 3 — 10 mm mit einem Skalpell zugeschnitten.
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3.3 Fotografische Aufnahmeverfahren

Kurzzeitfotografische Verfahren sind sehr gut geeignet, um einen umfassenden Gesamtiiber-
blick iiber die komplexen und sehr schnell ablaufenden Prozesse wihrend der Photoablation zu
erlangen. Fiir detaillierte Untersuchungen der Form und Amplitude des Schallsignals werden
hingegen die weiter unten in den Abschnitten 3.4 und 3.5 beschriebenen Deflektometrie- und
Mikrofonmessungen eingesetzt.

Die bei der Ablation ausgeworfenen Gewebepartikel oder Tropfchen sind auf normalen, im
Durchlicht beleuchteten fotografischen Autnahmen (Hellfeldverfahren, Abschnitt 3.3.2) gut zu
erkennen. Ein Grofteil der Ablationsprodukte wie Wasserdampf, gasformiges zersetztes Ge-
webe oder die auftretenden StoBwellen weisen jedoch gar keine oder nur eine sehr geringe opti-
sche Absorption auf und sind daher fiir gewohnliche Aufnahmeverfahren unsichtbar. Bei diesen
Objekten handelt es sich um sogenannte Phasenobjekte, die kein Licht absorbieren, aber eine
Phasenénderung und durch Brechungsindexgradienten auch eine Lichtablenkung hervorrufen.
Um diese Objekte sichtbar zu machen, sind spezielle Verfahren der optischen Raumfrequenzfil-
terung erforderlich, sogenannte Schlierenverfahren, bei denen durch gezielte Ausblendung ei-
nes Teils des Raumfrequenzspektrums die Phasendnderung in der Objektebene in eine Intensi-
titsdnderung in der Bildebene umgesetzt wird.

Die Schnelligkeit des Ablationsprozesses erfordert bei der fotografischen Dokumentation
extrem kurze Belichtungszeiten. Eine Gemeinsamkeit vieler verwendeter Verfahren besteht
darin, dass nicht die Verschlusszeit der Kamera die Belichtungszeit bestimmt, sondern dass
diese allein durch die Dauer des Belichtungsblitzes bestimmt wird. Bei dieser Methode wird
der Verschluss der Kamera in einem abgedunkelten Raum fiir eine relativ lange Zeit von typi-
scherweise 1 s gedffnet, wihrend der Ablations-Laserpuls und der dazu zeitverzogerte Belich-
tungspuls appliziert werden. Durch die Verwendung eines giitegeschalteten Lasers und unter-
schiedlicher Funkenblitzlampen, die in den folgenden Abschnitten im Detail beschrieben wer-
den, wurden so Belichtungszeiten von 12 — 150 ns erzielt und damit die Expansion der Ablati-
onsprodukte im Bild eingefroren. Durch die Variation der Zeitverzogerung zwischen abladie-
rendem Laserpuls und dem Belichtungspuls konnte so der gesamte Ablationsprozess zeitaufge-
16st mit extrem kurzen Belichtungszeiten dargestellt werden.

Die Aufnahmen erfolgten mit digitalen Spiegelreflexkameras (Fuji S1 Pro, Fuji Photo Eu-
ipment, Japan und Nikon D100, Nikon, Japan) mit einer Aufldsung von jeweils 6 Millionen
Bildpunkten (Chipgrofle 23 x 15 mm). Bei den verwendeten Kameras konnten die Objektive
abgenommen und das Gehéuse in den kurzzeitfotografischen Aufbau auf einer optischen Bank
integriert werden. Die aufgenommenen Fotos wurden direkt in einen PC ausgelesen und dort
gespeichert, so dass die Qualitét jedes einzelnen Bildes direkt nach der Aufnahme beurteilt
werden konnte. Diese unmittelbare Qualititskontrolle stellt insbesondere wéahrend der Optimie-
rungsphase der einzelnen Aufnahmeaufbauten einen groBen Fortschritt gegeniiber analogen
Fototechniken dar, bei denen die Ergebnisse erst nach der Entwicklung des Filmmaterials mit
groflem zeitlichen Abstand beurteilt werden kdnnen.
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In den folgenden Abschnitten wird das Prinzip der Raumfrequenzfilterung beschrieben so-
wie die verwendeten kurzzeitfotografischen Verfahren vorgestellt und miteinander verglichen.

Besonders hervorzuheben ist dabei das in Abschnitt 3.3.5 beschriebene Hoffmansche Kon-
trastverfahren, welches im Rahmen dieser Arbeit fiir die Darstellung der Ablationsdynamik
optimiert und zu einer Kombination aus Messerschneiden- und Hoffmanverfahren weiterentwi-
ckelt wurde. Diese Technik sowie der Vergleich mit herkommlichen Schlierenverfahren wurde
bereits in der Zeitschrift Optics Letters vorgestellt [110].

3.3.1 Das Prinzip der Raumfrequenzfilterung

Wenn bei einem herkdmmlichen optischen Aufnahmeverfahren das Licht, von dem das Objekt
durchdrungen wird, nur in seiner Richtung abgelenkt, nicht aber in seiner Amplitude ge-
schwicht wird, so hat dies keine Intensititsdnderung in der Bildebene zur Folge. Das gesamte
von einem Objektpunkt ausgehende Licht wird unabhidngig von seiner Richtung durch das ab-
bildende Linsensystem wieder in einem Bildpunkt vereinigt wird. Wenn aber durch einen ge-
eigneten Filter eine Lichtablenkung dazu fiihrt, dass mehr oder weniger Licht zu der Entste-
hung des Bildpunktes beitrdgt, so wird die durch ein Phasenobjekt hervorgerufene Richtungs-
dnderung in eine Intensititsdnderung in der Bildebene transformiert. Dies ist das Prinzip der
Raumfrequenzfilterung, wie es in Abbildung 3.7 exemplarisch am Beispiel des Messerschnei-
denverfahrens dargestellt ist.

Das Phasenobjekt wird mit einer aus der Mikroskopie entlehnten Khlerschen Anordnung
aus Kollimator und Kondensor gleichmiBig und lichtstark beleuchtet. Durch Blenden (z. B.
einen Spalt) im Bild der Lichtquelle zwischen Kollimator und Kondensor kann man die Gestalt
der Lichtquelle beeinflussen und an den verwendeten Filter anpassen. Die Abbildung des
Phasenobjektes erfolgt durch ein optisches System, bestehend aus einer oder zwei Linsen, wie
in Abbildung 3.7 dargestellt. In der hinteren Ebene der ersten Abbildungslinse befindet sich das
Bild der Lichtquelle und gleichzeitig das Beugungsbild des Phasenobjektes, welches in der
Terminologie der Fourieroptik als Raumfrequenzspektrum bezeichnet wird [111]. Absorbie-
rende Strukturen werden dabei ebenfalls abgebildet und fithren zu einer Verdunklung im Bild.

Die Raumfrequenzfilterung besteht darin, durch den Schlierenfilter Teile des Beugungsbil-
des auszublenden. Im Fall des Messerschneidenverfahrens besteht dieser Filter aus einer Mes-
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objekt filter
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Abbildung 3.7. Das Prinzip der Raumfrequenzfilterung am Beispiel der Messerschneidentechnik. Das Phasen-
objekt wird mit einer Kohlerschen Anordnung von Kollimator und Kondensor beleuchtet. Ein Teil des Raumfre-
quenzspektrums zwischen Linse 1 und 2 wird durch den Schlierenfilter in Form einer Messerschneide ausge-
blendet. Eine Lichtablenkung nach oben durch das Phasenobjekt bewirkt, dass mehr Licht zur Entstehung des
Bildpunktes beitragen kann und dieser heller erscheint. Eine Ablenkung nach unten bewirkt entsprechend einen

dunkleren Bildpunkt Quelle: [110].
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serschneide, mit der ein Teil des Bildes der Lichtquelle und damit auch des Raumfrequenz-
spektrums ausgeblendet wird, woraus sich zundchst eine verringerte Hintergrundhelligkeit er-
gibt. Wird nun durch das Phasenobjekt Licht nach oben abgelenkt, so gelangt zusitzliches
Licht an der Messerschneide vorbei und tragt in der Bildebene zur Bildentstehung bei: Das Ob-
jekt erscheint hell vor einem dunkleren Hintergrund. Bei einer Ablenkung nach unten gelangt
entsprechend weniger Licht auf die Bildebene und das Objekt erscheint dunkler als der Hinter-
grund. Der Grad der Helligkeitsverdnderung ist dabei proportional zum Ablenkungswinkel,
weshalb die entstehenden Bilder sehr plastisch wirken und leicht interpretierbar sind.

Uber die Ausdehnung der Lichtquelle lassen sich der Messbereich und die Empfindlichkeit
des Verfahrens an die experimentellen Anforderungen anpassen. Eine ausgedehnte Lichtquelle
ermdglicht einen groBen Messbereich, in dem unterschiedlich starke Brechungsindexgradienten
zu unterschiedlichen Helligkeitswerten im Bild fiihren. Eine kleine Lichtquelle (schmaler Spalt
zwischen Kollimator und Kondensor) bewirkt hingegen eine hohe Empfindlichkeit, denn nun
filhren bereits geringe Lichtablenkungen zu groB3en Helligkeitsunterschieden im Bild. Aller-
dings werden nun die Sattigungswerte maximaler Helligkeit oder Dunkelheit, bei denen das
Bild der Lichtquelle vollstindig am Schlierenfilter vorbei gelenkt oder von ihm abgeblockt
werden, bereits bei kleinen Ablenkungen erreicht. Daher ist der Messbereich entsprechend
klein.

Ein Nachteil des Messerschneidenverfahrens ist der Konflikt zwischen einer moglichst kon-
trastreichen Darstellung und einem hohen Auflosungsvermogen. Weil das Auge und fotografi-
sche Aufnahmemedien eine logarithmische Kennlinie haben, stellen sich Hell- und Dunkelvari-
ationen im Bild am kontrastreichsten dar, wenn der Schlierenfilter nicht die Hélfte, sondern
etwa 85 % des Bildes der Lichtquelle ausblendet. Allerdings gehen diese Vorteile damit einher,
dass auch ein GroBteil des Beugungsbildes mit bildrelevanter Information ausgeblendet wird
und dadurch das Auflosungsvermdgen verringert wird. Dieser Nachteil wird durch das in Ab-
schnitt 3.3.5 beschriebene und in dieser Arbeit zur Darstellung der Ablationsdynamik verwen-
dete Hoffmansche-Kontrastverfahren umgangen.

Messer- Hoffman
Hellfeld Dunkelfeld | Dunkelfeld schneide Kontrast
Bild der
Lichtquelle
in der
Filterebene
Form des
filters

Abbildung 3.8. Unterschiedliche Kombinationen von Filtern mit den dazugehdrigen Lichtquellen. Die Form der
Lichtquelle muss durch geeignete Mainahmen wie z.B. eine Blende an den verwendeten Schlierenfilter ange-
passt werden.



3 Experimentelle Methoden 60

Die verschiedenen Schlierenverfahren unterscheiden sich durch die Art der Raumfrequenz-
filterung, wobei die Gestalt der Lichtquelle jeweils an die Form des Schlierenverfahrens ange-
passt werden muss. In Abbildung 3.8 sind Paare von Lichtquellen und Filtern fiir diverse
Schlierenverfahren dargestellt. In den folgenden Abschnitten werden die zur Darstellung der
Ablationsdynamik verwendeten Verfahren der Raumfrequenzfilterung beschrieben.

3.3.2 Hellfeld-Verfahren

Normale Fotografie l4sst sich als Hellfeld-Schlierenverfahren betrachten. Die Blende der abbil-
denden Linse fungiert dabei als Schlierenfilter und blendet die Lichtanteile aus, die vom Pha-
senobjekt aus der Apertur heraus abgelenkt werden, so dass diese Strukturen dunkel vor einem
hellen Hintergrund erscheinen. Der verwendete Aufbau ist in Abbildung 3.9 dargestellt.

Das Hellfeldverfahren eignet sich bei der Untersuchung der Ablation in erster Linie zur
Darstellung von Amplitudenobjekten wie Wassertropfen oder Gewebefragmenten, weist aber
bei der Darstellung von Phasenobjekten nur eine geringe Empfindlichkeit auf. Fiir die Abbil-
dung von schwach lichtbrechenden Strukturen wire ein starkes Abblenden des Objektivs L;
notwendig, was gleichzeitig eine massive Verschlechterung des beugungsbedingten Auflo-
sungsvermogens bedeuten wiirde. Im Rahmen der Untersuchung der Ablationsdynamik wurde
das Verfahren daher in erster Linie zur Visualisierung des Partikelauswurfs eingesetzt.

Als Lichtquelle diente eine Funkenblitzlampe (Nanolite KL-M, High-Speed Photo-Systeme,
Wedel) mit einer Blitzdauer von 12 ns FWHM. Diese Lampen eignen sich gut fiir den Einsatz
in Schlierenverfahren, bei denen eine endliche Ausdehnung der Lichtquelle fiir die Realisierung
eines gewissen Messbereiches erforderlich ist, in dem Helligkeitsunterschiede im Bild dem
Brechungsindexgradienten proportional sind. Die grof3e spektrale Bandbreite erlaubt zudem die
Erfassung von Farbinformationen, wie sie durch die wellenldngenabhéngige Streuung an Parti-
keln auftreten kann, die kleiner sind als die Wellenldnge des verwendeten Lichts. Dies erlaubt
in einigen Féllen Riickschliisse auf die GroBe der ausgeworfenen Teilchen. Ein weiterer Vorteil
gegeniiber Laserlichtquellen besteht darin, dass aufgrund des inkohérenten Lichtes keine sto-
renden Interferenzeffekte auftreten konnen.

Das Beleuchtungssystem bestand aus einem lichtstarken Fotoobjektiv (Nikor 50 / 1,2, Ni-
kon, Japan) als Kollimator und einem Achromaten (f = 200 mm). Die Abbildung erfolgte mit
einem einzigen Objektiv (G-Claron 150/9-64, Schneider-Kreuznach, Bad Kreuznach), dessen
variable Blenden6ffnung bis zur Blendenzahl 64 verkleinert werden konnte. Die Fotoserien
wurden mit der Blendenstufe 11 durchgefiihrt, mit der es bereits moglich war, stark lichtbre-
chende Strukturen abzubilden, wohingegen bei einer Blendenzahl von 16 bereits eine deutliche
Verschlechterung des beugungsbedingten Auflosungsvermogens auftrat. Die Wahl einer mog-
lichst kleinen Blende hat neben der stirkeren Filterwirkung auch noch den Vorteil einer gréB3e-
ren Tiefenschirfe. Dies zeigt sich besonders bei der gleichzeitigen Aufnahme der Dynamik
iiber und unter Wasser, bei denen die Ebenen maximaler Bildschirfe tiber und unter Wasser
aufgrund der unterschiedlich langen optischen Wegldngen nicht tibereinstimmen.
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Er:YAG Laser

Blitz- Linse 1 mit
lampe Kollimator Kondensor Probe var. Blende Kamera

Abbildung 3.9. Verwendeter Hellfeldaufbau fiir die Untersuchung der Ablationsdynamik. Die Abbildung erfolg-
te mit einer Linse, deren variable Blende die Einstellung der Empfindlichkeit des Verfahrens ermdglichte. Dabei
bedeutet eine kleine Blendendffnung eine hohe Empfindlichkeit, bedingt aber gleichzeitig ein geringes beu-
gungsbedingtes Auflosungsvermdgen.

Der Widerspruch zwischen hoher Empfindlichkeit der Schlierenfilterung und geringem
Auflosungsvermdgen im Bild ist besonders ausgeprigt, wenn kleine CCD-Chips als Aufnah-
memedium verwendet werden. In diesem Fall muss das Bild zur Betrachtung nachvergrofert
werden, wobei die beugungsbegrenzte Unschirfe mit vergroBert wird. Bei Verwendung von
groflen Aufnahmemedien, die keine Nachvergroferung erfordern, lasst sich mit Blende 64 eine
hohe Empfindlichkeit des Schlierenverfahrens mit ausreichender Auflosung und exzellenter
Tiefenschirfe kombinieren. Hinreichend groBe CCD-Chips standen aber fiir diese Arbeit nicht
zur Verfligung.

3.3.3 Hellfeldverfahren mit diffuser Beleuchtung

Einen Sonderfall des Hellfeldverfahrens stellt die Verwendung einer diffusen anstelle der tibli-
chen kollinearen Beleuchtung dar (Abbildung 3.10). Diese Art der Beleuchtung ermdglicht es,
zu einem gewissen Grad das Innere von lichtablenkenden sphérischen Strukturen sichtbar zu
machen, die insbesondere unterhalb der Wasseroberflidche als Folge des RiickstoBBes der Ablati-
onsprodukte auftreten. Bei einer kollinearen Beleuchtung wird das Licht an den Réndern dieser
Strukturen so stark abgelenkt, dass sie im Bild komplett schwarz erscheinen. Bei einer diffusen
Beleuchtung hingegen wird die Probe aus einem groflen Raumwinkelbereich heraus beleuchtet,
so dass trotz der Ablenkung an den Réndern immer noch ein gewisser Lichtanteil durch die
Blendendffnung gelangen und so zur Bildentstehung beitragen kann. Die Unempfindlichkeit
des Verfahrens gegeniiber Lichtablenkungen bedingt dabei gleichzeitig, dass Phasenobjekte
geringer und mittlerer Stirke nicht mehr dargestellt werden.

Die Beleuchtung erfolgte durch eine Xenon Blitzlampe (High-Speed Photo-Systeme, We-
del), die im Vergleich zu einer Nanolite Blitzlampe (Abschnitt 3.3.2) eine hohere Blitzenergie
und eine ldngere Blitzdauer von 150 ns aufweist. Die hohere Blitzenergie war erforderlich, da
die diffuse Beleuchtung einen erhohten Lichtverlust zur Folge hatte. Gleichzeitig war die
Verlidngerung der Blitzdauer um eine Grofenordnung akzeptabel, weil dieser Aufbau lediglich
fiir die Darstellung der deutlich langsamer ablaufenden Spitphase der Ablationsdynamik
verwendet wurde.



3 Experimentelle Methoden 62

Er:YAG Laser
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lampe Kollimator scheibe  Probe Linse 1 Kamera

Abbildung 3.10. Modifizierter Hellfeldaufbau mit diffuser Beleuchtung fiir die Darstellung der Spéatphase der
Ablationsdynamik. Die diffuse Beleuchtung wird durch eine Streuscheibe vor der Probe realisiert und ermdglicht
es, bis zu einem gewissen Grad das Innere von Licht ablenkenden sphérischen Strukturen sichtbar zu machen.

Das emittierte Licht der BlitzZlampe wurde von einem Fotoobjektiv (Nikor 50 / 1,2, Nikon,
Japan) kollimiert und beleuchtete groBfldchig eine vor der Kiivette platzierte Streuscheibe.
Hierdurch entstand im Bereich der Probe die beschriebene diffuse Beleuchtung. Die Abbildung
erfolgte wie beim herkdmmlichen Hellfeldverfahren mit einem einzigen Objektiv (G-Claron
150/9-64, Schneider-Kreuznach, Bad Kreuznach) und einer Blendenzahl von 11. Die geringe
Blendendffnung diente in diesem Fall nicht dazu, das Verfahren fiir Phasenobjekte sichtbar zu
machen, was mit einer diffusen Beleuchtung nicht moglich ist, sondern sorgte fiir die erforder-
liche Tiefenschirfe.

3.3.4 Dunkelfeld-Verfahren

Die Abbildungsverhiltnisse des Dunkelfeldverfahrens sind entgegengesetzt zu denen des Hell-
feldverfahrens. Die nicht abgelenkten Lichtanteile werden durch den Schlierenfilter vollstindig
abgeblockt, so dass der Bildhintergrund schwarz erscheint. Die Lichtablenkung durch ein Pha-
senobjekt fiihrt dazu, das Licht den Filter passieren und zur Bildentstehung beitragen kann. Die
abgebildeten Strukturen erscheinen damit hell vor einem dunklen Hintergrund. Das Bild enthélt
aber bei einem kreisformigen Filter keinerlei Information tliber die Richtung der Ablenkung, da
jede Ablenkungsrichtung eine Authellung des Bildpunktes hervorruft (Abbildung 3.8).

Im Idealfall besteht ein Dunkelfeldaufbau aus einer kreisformigen Lichtquelle und einer
kreisformigen Blende als Schlierenfilter. Die Empfindlichkeit des Verfahrens ist dabei umso
groBer, je kleiner der Schlierenfilter im Verhiltnis zur GroB3e des Beugungsbildes ist. Hieraus
folgt, dass eine lange Brennweite der abbildenden Linse L; (Abbildung 3.7) und eine moglichst
kleine Lichtquelle eine maximale Empfindlichkeit zur Folge haben [112]. In der praktischen
Umsetzung ldsst sich eine hohere Lichtausbeute ohne EinbuBle an Empfindlichkeit erzielen,
indem man statt einer punktférmigen eine ausgedehnte ldngliche Lichtquelle verwendet und
mit einem Draht filtert. In diesem Fall werden nur Komponenten des Brechungsindexgradien-
ten senkrecht zum Filterdraht abgebildet, die parallelen Komponenten bewirken lediglich eine
Ablenkung entlang des Drahtes.
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Die Amplitudenverteilung E(x) am Ort des Bildes in horizontaler x-Richtung ergibt sich aus
der Verteilung in der Objektebene O(x) und der Faltung mit der Spaltfunktion sinc(ax), wobei a
die Breite des Drahtes angibt:

E(x)=0(X)—-0(X)*sinc(a)x (3.1

Die Spaltfunktion sinc(ax) bewirkt, dass auch beliebig scharfe Strukturen des Objektes im
Bild eine endliche Breite aufweisen und zusdtzliche durch die Nebenmaxima verursachte
Strukturen seitlich des Hauptmaximums auftreten. Da diese keinen realen Ursprung haben,
werden sie bei der spiteren Diskussion der Bildserien als ,,Geisterbilder bezeichnet werden.
Die Nebenmaxima sind zwar bedeutend schwicher als das Hauptmaximum und damit das pri-
mare Bild, bei stark ablenkenden Objekten konnen aber auch die Nebenmaxima deutlich in den
Aufnahmen hervortreten [113].

Das Dunkelfeldverfahren ermoglicht eine sehr hohe Empfindlichkeit ohne Einschriankung
des Auflosungsvermdgens, da die hohen Anteile des Raumfrequenzspektrums vollstindig zur
Bildentstehung beitragen. Allerdings erschwert die von der Ablenkungsrichtung unabhéingige
Darstellung von Phasenstrukturen die Interpretierbarkeit der Aufnahmen. Dartiiber hinaus eignet
sich das Verfahren nur schlecht zur Darstellung von absorbierenden Strukturen. Diese werden
nur dann abgebildet, wenn sie zusdtzlich irgendeine Form einer Lichtablenkung hervorrufen.
Dies ist zwar durch die Randbeugung im allgemeinen der Fall, bewirkt aber eine schlechte
Sichtbarkeit vor allem von grof3en Teilen.

Im Rahmen der durchgefiihrten Untersuchungen wurde ein Dunkelfeldaufbau mit einer
langlichen Lichtquelle in Form eines beleuchteten horizontalen Spalts und einem Draht als
Schlierenfilter gewihlt (Abbildung 3.11). Vergleichsaufnahmen mit einer vertikalen Kombina-
tion von Spalt und Draht ergaben, dass durch die gewéhlte Beschriankung der Darstellung auf
die vertikale Ablenkungsrichtung keine signifikanten Bildinformationen verloren gehen.

Die Beleuchtung erfolgte mit einem giitegeschalteten frequenzverdoppelten Nd:YAG Laser,
der Pulse mir einer Dauer von 6 ns emittierte (Continuum YG 671-10, Santa Clara, CA). Ein

Er:YAG Laser

Laserfaser Spalt

Kollimator Kondensor Probe Linse 1 Draht Kamera

Abbildung 3.11. Darstellung des Dunkelfeldaufbaus. Als Lichtquelle diente ein frequenzverdoppelter giitege-
schalteter Nd:YAG Laser. Ohne Lichtablenkung im Bereich der Probe wird alles Licht von einem Draht mit
einer Dicke von 100 um abgeblockt, nur abgelenktes Licht kann diesen passieren und trigt zur Bildentstehung
bei..
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Laser hat gegeniiber einer Weillichtquelle den Vorteil, dass er in einem sehr kleinen Raumbe-
reich fokussiert werden kann. Dadurch kann eine sehr helle Lichtquelle erzeugt werden und
damit die Empfindlichkeit des Dunkelfeldverfahrens maximiert werden. Die bei kohérenter
Beleuchtung auftretenden statistischen Interferenzerscheinungen, die sogenannten Speckles,
wurden durch die Einkopplung des Lasers in eine 300 m lange Multimode-Glasfaser (UV
160/170 A, Quarz / Quarz, NA = 0,22, Ceram Optec, Bonn) vermieden. Die grof3e Faserlidnge
fitlhrte zu optischen Wegldngenunterschieden von 4,7 m zwischen den Lichtwellen auf der opti-
schen Achse und den unter dem Grenzwinkel der Totalreflexion verlaufenden Wellen. Damit
war gewihrleistet, das der Wegldangenunterschied zwischen einem Grofteil der Fasermoden
grofler ist als die rdumliche Lange des Laserpulses von 1,2 m, so dass der Kohdrenzgrad des
Lichts stark vermindert wurde. Die gleichzeitig auftretende zeitliche Streckung des Laserpulses
von 6 ns vor der Einkopplung auf ca. 20 ns am Ende der Faser stellte dabei keine Einschrén-
kung fiir die Bildqualitdt dar.

Das Ende der Faser wurde durch zwei Achromaten (f = 40 mm) im Abbildungsverhiltnis
1:1 auf einen horizontal orientierten Spalt mit variabler Breite abgebildet. Dieser beleuchtete
Spalt stellt die eigentliche Lichtquelle des Dunkelfeldverfahrens dar und kann durch seine vari-
able Breite an den verwendeten Filterdraht angepasst werden. Hinter dem Spalt wurde das
Licht durch ein Diaobjektiv (Super-Colorplan-P2 90 / 2,5, Leica, Solms) kollimiert. Die Abbil-
dung erfolgte mit einem einzigen Objektiv (G-Claron 150/9-64, Schneider-Kreuznach, Bad
Kreuznach), dessen Blende maximal gedffnet wurde. Das Objektiv bildete die Lichtquelle auf
einen horizontal orientierten Draht mit einer Dicke von 100 um ab, durch den die komplette
Abdeckung der nicht abgelenkten Lichtanteile erfolgte.

3.3.5 Hoffman-Kontrastverfahren

Das Hoffmansche Kontrastverfahren ist eine Weiterentwicklung des in Abschnitt 3.3.1 be-
schriebenen Messerschneidenverfahrens. Wie in Abschnitt 3.3.1 erldutert wurde, ist fiir einen
optimalen Kontrastverlauf im Bild eine Resthelligkeit des ohne Ablenkung transmittierten
Lichts von etwa 15 % erforderlich. Dies wird beim Hoffmann-Verfahren nicht durch den Grad
der Verdeckung der Lichtquelle, sondern durch die Transmission des Filters selber erreicht.
Auf diese Weise konnen wesentlich groflere Anteile des Beugungsbildes zur Bildentstehung
beitragen, wodurch das Auflésungsvermdgen deutlich erhoht wird. Gleichzeitig bleibt die rich-
tungsabhingige Darstellungsweise erhalten, bei der die Phasenobjekte je nach Richtung des
Brechungsindexgradienten heller oder dunkler als der Hintergrund erscheinen.

Die praktische Umsetzung des Verfahrens geschieht dadurch, dass ein schmaler Graufilter
mit einer Transmission von 15 %, der auf den lichtundurchléssigen Teil des Filters aufgebracht
ist, mit dem Bild der Lichtquelle zur Deckung gebracht wird. Die Empfindlichkeit des Verfah-
rens hdngt von der Breite des Grauteils des Filters und der Ausdehnung der Lichtquelle ab. Im
Grenzfall sehr hoher Empfindlichkeit entspricht das Verfahren wieder dem Messerschneiden-
verfahren. Hierdurch geht jedoch der entscheidende Vorteil verloren, dass der gesamte Zentral-
bereich des Beugungsbildes zur Bildentstehung beitragen kann. Das Hoffman-Verfahren eignet
sich damit vor allem fiir solche Fille, wo es nicht auf maximale Empfindlichkeit, sondern auf
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Abbildung 3.12. Filterjustage des Hoffmann-Filters als Kombination aus Messerschneiden- und Hoffman-
Technik. Die Aufnahme zeigt den Filter zusammen mit dem Bild des Spaltes in der Fourierebene. Die schwarzen
Kanten sind die Rander des Spaltes, der graue Teil stellt den Graukeil des Filters dar. In der Weiterentwicklung
des Verfahrens verdeckt der Filter das Bild des Spalts nicht vollstindig, sondern lésst ca. 13 % unbedeckt.

grofBen Detailreichtum und einfache Interpretierbarkeit bei der Darstellung von Phasenobjekten
ankommt.

Fiir die kurzzeitfotografischen Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit wurde das be-
schriebene Hoffman-Verfahren modifiziert, um die Empfindlichkeit des Verfahrens fiir schwa-
che Lichtablenkungen zu erhéhen, ohne dabei den Messbereich einzuschrinken. Dazu wurde
der Grauteil des Hoffman-Filters (IMC, Leica, Solms), wie in Abbildung 3.12 dargestellt, nicht
komplett, sondern nur zu 87% in das Bild der Lichtquelle gefahren, wobei der lichtundurchlés-
sige oberhalb des transparenten Teils angeordnet war.

Die Unterkante des Hoffman-Filters wirkt in dieser Konfiguration als Messerschneide, der
Unterteil wie ein normaler Hoffman-Filter. Man erhélt eine Kombination aus Hoffman- und
Messerschneidenverfahren, bei der die Anteile der Hintergrundhelligkeit im Bild aus beiden
Verfahren gleich grof3 sind. Aufgrund der 15 %-igen Transmission des Grauteils werden bei
dieser Filterjustage 13 % des Lichtes durch den Grauteil und 13% direkt transmittiert.

Der direkt transmittierte Teil des Bildes der Lichtquelle ist sehr schmal und entspricht damit
einem Messerschneidenverfahren hoher Empfindlichkeit, bei dem bereits sehr schwache Bre-
chungsindexgradienten ausreichen, um entweder alles Licht auf den Grauteil des Filters zu len-
ken oder aber die transmittierte Lichtmenge zu verdoppeln. Gleichzeitig behélt der Grauteil des
Filters seine normale Breite bei und wird komplett ausgeleuchtet, so dass der Messbereich e-
benso grof} ist wie beim normalen Hoffman-Verfahren. Die Beziehung zwischen Lichtablen-
kung im Phasenobjekt und Helligkeitsdnderung im Bild ist nun nicht mehr linear, sondern stér-
ker bei kleinen und schwicher bei grolen Ablenkungen. Das Auflosungsvermogen wird aber
nicht beeintrichtigt, da ein noch gréferer Teil des Beugungsbildes zur Bildentstehung beitrégt
als im normalen Hoffman-Verfahren.

Die exakte Justage des Schlierenfilters ist insbesondere beim modifizierten Hoffman-
Verfahren von groer Bedeutung und sollte unter visueller Kontrolle erfolgen. Hierzu wurde
die Ebene der Raumfrequenzfilterung vergroBert in die Kameraebene abgebildet und die Lage
des Filters relativ zum Bild der Lichtquelle justiert (Abbildung 3.12).
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Abbildung 3.13. Aufbau des Hoffman-Kontrastverfahrens. Das Verfahren stellt eine Weiterentwicklung der
Messerschneidentechnik dar. Die fiir einen optimalen Kontrast erforderliche Hintergrundhelligkeit wird durch
einen Graukeil erzielt, ohne dabei das optische Auflosungsvermdgen zu verschlechtern. In den durchgefiihrten
Aufnahmeserien blieben ca. 13 % des Bildes der Lichtquelle vom Filter unbedeckt. Auf diese Weise wurde eine
hohe Empfindlichkeit ohne EinbuBlen an Aufldsungsvermogen erzielt.

Die praktische Umsetzung des modifizierten Hoffman-Verfahrens ist in Abbildung 3.13
dargestellt. Die Beleuchtung erfolgte analog zum Hellfeldverfahren (Abschnitt 3.3.2) mit einer
Funkenblitzlampe (Nanolite KL.-M, High-Speed Photo-Systeme, Wedel) mit 12 ns Pulsdauer.
Die Beleuchtung entsprach einer Kohlerschen Anordnung mit zwei Fotoobjektiven als Kolli-
mator (Nikor 50 / 1,2, Nikon, Japan) und Kondensor (Pentax 50 / 1,8, Japan), wobei die Grof3e
der Lichtquelle durch einen Spalt mit variabler Breite am Ort des Bildes des Blitzfunkens zwi-
schen Kollimator und Kondensor an die Breite des Schlierenfilters angepasst werden konnte.
Die Abbildung erfolgte mit einem System aus einem Fotoobjektiv L; (Nikor 105 / 2,8, Nikon,
Japan) und einem Achromaten L, (f = 400 mm). Der Schlierenfilter befand sich in der oben
beschriebenen Justage in der Fourierebene zwischen L; und L, und reichte von oben in den
Strahlengang hinein. Es hat sich gezeigt, dass diese Anordnung fiir den Gesamteindruck des
Bildes vorteilhaft ist (Abbildung 3.15).

3.3.6 Fotografie in Aufsicht

Ein weiteres verwendetes Aufnahmeverfahren ist die Fotografie in Aufsicht, bei der die Kame-
ra das an der Wasseroberfliche reflektierte Licht erfasst. Eine Verdunklung des Bildes erfolgt,
wenn an der Oberfldche eine hinreichend starke Verformung auftritt und das Licht aus der A-
pertur des abbildenden Objektivs heraus abgelenkt wird. Die Deformierung der Oberfliche
spielt hier die gleiche Rolle, wie der Brechungsindex beim Hellfeldverfahren (Abschnitt 3.3.2).
Diese Aufnahmetechnik eignet sich zur Bestimmung des Zeitpunktes des Ablationsbeginns.
Das Einsetzen der Phasenexplosion hat eine Verformung der Wasseroberfliche auf mikrosko-
pischer Skala mit starker Zunahme von diffuser Streuung zur Folge, die zu einer Verdunkelung
im Bild fiihrt. Durch dieses Verfahren lédsst sich der Ablationsbeginn mit einer grofleren Si-
cherheit nachweisen als mit Aufnahmen von der Seite.

Der Aufbau ist in Abbildung 3.14 dargestellt. Als Lichtquelle diente der bereits in Abschnitt
3.3.4 beschriebene Nd:YAG Laser. Nach dem Austritt aus der Faser wurde das Licht mit einem
Achromaten (f = 35 mm) kollimiert und beleuchtete die Probenoberflaiche unter einem Winkel
von 35° zur Achse des abladierenden Lasers. Die Abbildung erfolgte unter dem gleichen Win-
kel mit einem Lupenobjektiv (Luminar 63 / 4,5, Carl Zeiss, Oberkochen) und einem Tubus vor
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Abbildung 3.14. Auflichtfotografie der Laserablation. Paralleles Licht fallt auf die Probenoberfliche und ge-
langt nach der Reflektion in die Kameraoptik. Eine Verformung der Oberfliche lenkt das reflektierte Licht ab
und bei hinreichender Stédrke aus der abbildenden Optik heraus.

der Kamera, so dass das reflektierte Licht in das Objektiv fiel. Um eine gewisse Tiefenschirfe
und eine groBere Empfindlichkeit fiir Lichtablenkungen zu erzielen wurde mit einem Blenden-
wert von 8 gearbeitet.

3.3.7 Empfindlichkeitsvergleich der Schlierenverfahren

Die vorgestellten Schlierenverfahren weisen unterschiedliche Empfindlichkeiten und Darstel-
lungscharakteristika auf und sind deshalb fiir die Darstellung der einzelnen Ablationsbestand-
teile unterschiedlich gut geeignet. In Abbildung 3.15 sind die mit den verschiedenen Schlieren-
verfahren erzielten Bildergebnisse zusammengestellt. Bei den Bildern handelt es sich um Auf-
nahmen der Ablation von Wasser mit einem giitegeschalteten Er:YAG Laserpuls bei einer Be-
strahlung von 5,4 J/cm?, aufgenommen 1,5 us nach Beginn des Laserpulses.

Die Bilder zeigen die Dampfwolke, die in Folge der Phasenexplosion des Wassers entstan-
den ist. Die rasche Expansion des Dampfes fiihrte zur Abstrahlung einer dulleren StoBBwelle, die
am Rand der Bilder sichtbar ist. Die Kollision der expandierenden Wolke mit der Umgebungs-
luft hat eine innere StoBBwelle erzeugt, die sich innerhalb der Dampfwolke in Richtung der O-
berflache zuriick bewegt. Die drei genannten Bestandteile, Dampfwolke, dulere und innere
StoBwellen, sind Phasenobjekte und absorbieren kein Licht. Die feinen Wassertropfchen im
unteren Teil der Ablationswolke sowie die direkt oberhalb der Wasserlinie beginnende Auf-
wolbung der Wasseroberfliche, die durch den Riickstof3 der Ablationsprodukte hervorgerufen
wurde, stellen besonders stark ablenkende Phasenobjekte dar, die auch ohne spezielle Schlie-
rentechnik sichtbar sind. Auf die einzelnen Bestandteile der Ablationswolke und der Ablations-
dynamik wird in Kapitel 4 detaillierter eingegangen.

Abbildungsteil a) zeigt eine Hellfeldaufnahme, aufgenommen mit einer Blenden6ffnung
von 16. Trotz des starken Abblendens ist die Empfindlichkeit des Verfahrens fiir die auftreten-
den Phasenobjekte nur gering. Selbst stark lichtbrechende Objekte wie die externe StoBwelle
werden nur undeutlich abgebildet. Eine weitere Verkleinerung der Apertur hétte bereits eine im
Bild sichtbare Unschérfe durch die Verschlechterung des beugungsbedingten Auflosungsver-
mdgens zur Folge.
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Abbildung 3.15. Visualisierung von Ablationswolke und StoBwellen bei der Wasserablation mit Hilfe unter-
schiedlicher Schlierenverfahren. a) Hellfeldverfahren, aufgenommen mit Blende 16. b) Dunkelfeldverfahren,
aufgenommen mit horizontal angeordneter spaltférmiger Lichtquelle und Filterdraht. c) Messerschneidentechnik,
bei der die Schneide den unteren Teil des Raumfrequenzspektrumsverdeckt zu 70 % verdeckt d) Messerschnei-
dentechnik, bei der die Schneide den oberen Teil des Raumfrequenzspektrumsverdeckt zu 70 % verdeckt. e)
Hoffman-Kontrastverfahren, bei dem der Grauteil des Filters das Bild der Lichtquelle vollstindig bedeckt. f)
Hoffman-Kontrastverfahren, bei der 13 % des Bildes der Lichtquelle unbedeckt bleiben.

Eine Dunkelfeldaufnahme ist im Abbildungsteil b) dargestellt. Es ist deutlich zu sehen, dass
dieses Aufnahmeverfahren empfindlicher fiir Phasenobjekte ist als alle anderen. So ist der
Wasserdampf im Inneren der Ablationswolke in dieser Auftnahme am deutlichsten zu erkennen,
die Wassertopfchen lassen sich hier allerdings nur erahnen. Dariiber hinaus sind die Strukturen
in diesem Bild weniger leicht interpretierbar als bei den anderen Aufnahmen. So erscheint in
Bildteil b die externe StoBwelle als Abfolge aus drei Linien, ndmlich einer dunkler Line im
Maximum der StoBwelle, wo der Brechungsindexgradient gleich Null ist, gesdumt von zwei
hellen Linien an der ansteigenden und abfallenden Flanke. Dieses Gebilde ist daher nur schwer
als einheitliche physikalische Struktur erkennbar. Die Erkennung der einzelnen Strukturen fallt
bei den mit dem Messerschneiden- und Hoffman-Verfahren gewonnen Bildern in Bildteil d —
viel leichter, weil die externe StoBwelle dort ein plastisches Erscheinungsbild mit heller Front
und dunkler abfallender Flanke aufweist.

Sowohl das Messerschneidenverfahren (Bildteil ¢ und d) als auch das Hoffmann-Verfahren
(Bildteil e und f) liefern Bilder mit einem plastischen Erscheinungsbild. Die Suggestivkraft
dieser Bilder hingt dabei stark davon ab, ob der Filter von oben (c) oder von unten (d) in das
Beugungsbild hineingefahren. Diese Anordnung muss daher jeweils an die konkrete Aufgaben-
stellung angepasst werden. Bei den durchgefiihrten Aufnahmeserien wurde der Filter von oben
in das Bild der Lichtquelle gefiihrt. Die Betrachtung von Bildteil f) zeigt, dass das modifizierte
Hoffman-Kontrastverfahren, bei dem 20 % des Bildes der Lichtwelle unbedeckt bleiben, insbe-
sondere fiir relativ kleine Brechungsindexgradienten wie den Wasserdampf im oberen Teil der
Ablationswolke wesentlich empfindlicher ist als das Messerschneidenverfahren (Bildteil d)
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oder das normale Hoffman-Verfahren (Bildteil e), bei dem der Filter das Bild der Lichtquelle
verdeckt.

Abbildung 3.16 zeigt den Vergleich des Auflésungsvermogens des Messerschneiden- und
des Hoffman-Verfahrens in Abhédngigkeit vom Grad der Bedeckung des Lichtquellenbildes in
der Fourierebene. Die Grofle der minimal auflsbaren Strukturen wurde anhand von Fotos einer
Auflésungstestplatte in horizontaler und vertikaler Richtung bestimmt.

Das Auflosungsvermogen des Messerschneidenverfahrens betrdgt anfénglich in beiden Ori-
entierungen etwa 2,5 um und verschlechtert sich auf etwa 11 pm bei einer Bedeckung von 85
%, wie sie fir einen maximalen Bildkontrast erforderlich ist (Abschnitt 3.3.1). Im Gegensatz
dazu zeigt das Hoffman-Verfahren ein von der Bedeckung nahezu unabhingiges Auflosungs-
vermogen, dass sich nur geringfiigig von anfinglich 2,5 um auf etwa 4 pm bei der kompletten
Uberdeckung verschlechtert. Der Hoffman-Filter blendet im Gegensatz zur Messerschneide
keine bildrelevanten Informationen aus, sondern schwicht sie ab und verschlechtert dadurch
das Auflésungsvermdgen nur geringfiigig.

Insgesamt gesehen ergénzen sich die vorgestellten Verfahren bei der vollstdndigen Darstel-
lung der Ablationsdynamik gegenseitig. Die maximale Empfindlichkeit bei der Darstellung von
Phasenobjekten wird mit dem Dunkelfeldverfahren erreicht, der beste Detailreichtum mit dem
modifizierten Hoffman-Verfahren, wihrend das Hellfeldverfahren gut fiir die Darstellung von
Amplitudenobjekten geeignet ist und das Deflektionsverfahren Auskunft {iber den Zeitpunkt
des Materialauswurfs gibt. Erst die Gesamtheit der unterschiedlichen Aufnahmetechniken er-
gibt die vollstdndige Visualisierung des Ablationsvorgangs.
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Abbildung 3.16. Vergleich des Auflosungsvermogen des Messerschneiden- und des Hoffman-
Kontrastverfahrens in Abhingigkeit vom Grad der Verdeckung der Lichtquelle. Das Auflésungsvermogen des
Messerschneidenverfahrens nimmt ab einer Verdeckung von 70 % deutlich ab, wéhrend das Hoffman-
Kontrastverfahren ein nahezu konstantes Auflosungsvermogen aufweist.
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3.4 Optische Deflektometrie

Die optische Deflektometrie ist ein optoakustisches Verfahren zur Messung von Brechungsin-
dexgradienten, bei dem die Ablenkung eines parallel zur Probenoberfliche gefiihrten Test-
strahls durch die unterschiedliche langen optischen Wegldngen innerhalb des Gradienten mit-
hilfe eines positionsempfindlichen Detektors gemessen werden kann [114]. Der Brechungsin-
dex eines Gases hdngt dabei sowohl von der Dichte, als auch vom Druck und der Temperatur
ab [115]. Da der Brechungsindex im Bereich der StoBBwelle proportional zum Druck ist, eignet
sich das Verfahren insbesondere zu deren Untersuchung, aber auch fiir Betrachtungen des Bre-
chungsindexgradienten im Bereich von Kontaktfront und Ablationswolke. Die Vorteile der
Deflektometrie sind eine hohe Bandbereite, die vom Durchmesser des Teststrahls und der
Bandbreite des Positionssensors abhéngt, sowie die Moglichkeit, in nahezu beliebig geringem
Abstand den Druckverlauf messen zu konnen, was mit einem herkdmmlichen akustischen Sen-
sor aufgrund dessen endlicher Abmessungen nicht moglich wire.

Damit stand ein Messsystem zur Verfiigung, mit dem der Druckverlauf im Bereich der
StoBwelle und innerhalb der Ablationswolke beriihrungslos erfasst werden konnte, so dass in
Erginzung zu den kurzzeitfotografischen Bildserien quantitative Aussagen iiber die Ablations-
dynamik mdglich wurden. Dies umfasste insbesondere die hohen Frequenzanteile des akusti-
schen Spektrums, die mit herkdmmlichen piezoelektrischen Sensoren nicht zuginglich gewesen
wiren. Fiir die Anwendung in Luft liegt die maximale Bandbreite dieser Gerdte bei 1 MHz
(Abschnitt 3.5), wohingegen die Bandbreite der optischen Deflektometrie durch die Durchlauf-
zeit der zu untersuchenden Struktur durch den Messfokus und die verwendete Fotodiode be-
stimmt wird und somit fiir um bis zu zwei GroBenordnungen hohere Frequenzbereiche an-
wendbar ist (siche unten).

Abbildung 3.17 zeigt den verwendeten Deflektometrie-Aufbau fiir die Untersuchung der
Laserablation. Wird der Teststrahl im Bereich der Probe abgelenkt, so verschiebt sich seine
Position auf der Quadrantenfotodiode und das Signal des einen Quadranten steigt, wéihrend das
Signal des zweiten bestrahlten Quadranten um den gleichen Teil abnimmt [116]. Die gleichzei-
tige Verwendung von zwei Quadranten hat den Vorteil, dass Gleichtaktstérungen, z.B. durch
Intensitidtsschwankungen des Lasers, durch einfache Differenzbildung eliminiert werden kon-
nen. Ein positionsempfindliches Messsystem ldsst sich auch durch eine normale Fotodiode und

Er:YAG Laser

i b
HeNe- Moden- L, L, L; L, Quadranten
Laser filter Probe Fotodiode

Abbildung 3.17. Messaufbau fiir optische Deflektometrie. Der Strahl des HeNe Lasers wird nach der Modenfil-
terung aufgeweitet und oberhalb der Probe fokussiert. AnschlieBend wird der Strahl wieder kollimiert und auf
die Quadrantenfotodiode gelenkt. Die gleichzeitige Verwendung von zwei Quadranten ermoglicht die Unterdrii-
ckung von Gleichtaktstérungen.
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Abbildung 3.18. Messprinzip der optischen Deflektometrie. Der Druck nimmt proportional zum Schwérzungs-
grad zu. Ein hoherer Brechungsindexgradient n hat eine grofere optische Weglange zur Folge, und damit eine
Strahlablenkung in Richtung des Druckanstiegs.

eine Messerschneide im Bereich der parallelen Strahlfithrung hinter der Probe realisieren, so
dass die Schneide die Hélfte des Strahles abblockt und bei einer Ablenkung mehr oder weniger
Licht passieren ldsst, bietet aber nicht den Vorteil der Gleichtaktunterdriickung [74].

Bei einer idealisierten Betrachtung des Zusammenhanges zwischen Brechungsindexgradient
am Beispiel einer Druckwelle und Fotodiodensignal wie in [114] wird der Teststrahl im Be-
reich der Interaktion mit der Schallwelle als parallel angenommen und von einer ebenen Welle
ausgegangen, deren Wellenldnge deutlich groBer ist als der Strahldurchmesser (Abbildung
3.18). Aufgrund der Druckabhingigkeit des Brechungsindexgradienten ist die optische Weg-
lange im Bereich hoheren Drucks grof3er als bei niedrigem und es kommt zu einer Strahlablen-
kung in Richtung des Druckanstiegs. In diesem Fall gilt fiir die Anderung AV des Fotodioden-
signals eines Quadranten in Abhéngigkeit vom Druck p [114]:

AV Ocd_p (3.2)

dt
Die Umrechnung der Intensitét in den Druck erfordert also eine Integration des Signals.

Die Forderung nach einem im Verhéltnis zur Schallwellenlinge kleinen Strahlradius bei
gleichzeitiger Kollinearitét, also groer Rayleighlinge, bedingt allerdings stets einen Kompro-
miss, da ein kleiner Laserfokus, wie er fiir eine hohe Bandbreite erforderlich ist, mit einer ge-
ringen Rayleighldnge verbunden ist. Eine weitere Abweichung vom idealisierten Fall ergibt
sich durch die bei der Ablation auftretenden sphérischen Stowellen im Gegensatz zu den bei
obiger Betrachtung geforderten ebenen Wellen. Beide Abweichungen erschweren es, Aussagen
iiber die Lange und den Winkel der Interaktion zwischen Teststrahl und StoBwelle zu treffen.

Der hierdurch entstehende Fehler ldsst sich minimieren, wenn sichergestellt ist, dass der
erste Kontakt zwischen sphérischer Stowelle und dem Teststrahl am Ort der Strahltaille er-
folgt. In diesem Fall tragen die &uBleren Bereiche der StoBwelle noch nicht zur Ablenkung bei
und der Zusammenhang zwischen Fotodiodensignal und Druckgradient bleibt ndherungsweise
bestehen. Die Bedingung ist erfiillt, wenn der Radius der Einhiillenden des Teststrahls am Ort
der Strahltaille groBer ist als der Kriimmungsradius der Sto3welle [117]:
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" =%(4f*3 +f*) (3.3)

mit f = f/D
Hierbei bezeichnet ry StoBwellenradius, f ist die Brennweite des fokussierenden Objektivs (L,
in Abbildung 3.17) und D den Strahlradius vor der Fokussierung.

Aus der Forderung, StoBwellen bis zu einem Abstand von 3 mm von einer als punktformig
angenommenen Schallquelle untersuchen zu konnen, ergab sich ein maximales f von 14,5. Die
Fokussierung des kollimierten Strahls mit D = 15 mm durch eine Linse mit f = 200mm fiihrt zu
einem f von 13,3, was bis zu einem Stowellenradius von 3,8 mm die Bedingung erfiillt. Der
Fokusdurchmesser betrigt dann 2wy = 10,7 um und die Rayleighlinge 2z = 286 um. Aus den
zuvor angefertigten Fotoserien im Dunkelfeldverfahren lie sich abschitzen, dass die Breite der
StoBfront im Bereich von einigen 10 pm liegt und damit hinreichend viel grofer ist als der Fo-
kusdurchmesser.

Die Anstiegszeit des Systems folgt aus der Durchgangszeit der Stof3front durch den Mess-
fokus. Bei einer maximalen StoBwellengeschwindigkeit von 3200 m/s betrdgt diese 3,3 ns und
ist liegt damit deutlich unter der Anstiegszeit der Fotodiode von 10 ns. Damit war eine hinrei-
chende Dimensionierung des Systems fiir die Untersuchung der Ablationsdynamik gewihrleis-
tet. Damit ist die Bandbreite des hier verwendeten optoakustischen Verfahrens um 2 GrofBen-
ordnungen hoher als die Bandbreite der besten piezoelektrischen Schallsensoren, die eine An-
stiegszeit von 0,5 — 1 pus aufweisen (siehe Abschnitt 3.5). Fiir eine exaktere Untersuchung wére
eine numerische Simulation mittels Raytracing-Verfahrens erforderlich gewesen, die im Rah-
men dieser Arbeit nicht durchgefiihrt wurde.

Mit dem Fortschreiten der StoBwelle durch den Teststrahl verstirkt sich die Wechselwir-
kung der Randbereiche mit dem Teststrahl und die Abweichungen von den idealisierten Bedin-
gungen vergroflern sich, insbesondere wenn die Dampfwolke den Messbereich erreicht hat.
Sehr starke Brechungsindexgradienten wie die interne Stowelle (Abschnitt 1.4.5) lassen sich
allerdings auch innerhalb der Wolke noch zumindest qualitativ erfassen (Kapitel 6).

Als Lichtquelle fiir die optische Deflektometrie (Abbildung 3.17) diente ein HeNe-Laser
mit einer Wellenlidnge von 632 nm und einer Leistung von 12 mW. Der Laserstrahl wurde mit
einem System bestehend aus Mikroskopobjektiv, Modenfilter und Diaprojektionsobjektiv L;
(90 mm / 2,5, Super-Colorplan-P2, Leica, Solms) auf einen Durchmesser von 15 mm aufgewei-
tet und anschlieend mit einem weiteren Diaprojektionsobjektiv L, (200 mm / 3,4, Elmaron-P2,
Leica, Solms) auf einen beugungsbegrenzten Durchmesser von 10,7 pm oberhalb der Probe
fokussiert. Im Gegensatz zu den fotografischen Untersuchungen wurde die Kiivette mit einer
Wasserschichtdicke von 5 mm in diesem Fall mit einem konvexen Meniskus befiillt, um
vignettierungsfrei einen moglichst geringeren Messabstand zwischen Wasseroberfldche und
fokussiertem Probenstrahl realisieren zu konnen. Hinter der Probe wurde der Strahl mit einem
weiteren Diaprojektionsobjektiv Ly (150 mm / 2,8, Elmarit-P2, Leica, Solms) kollimiert und
anschliefend wieder mit einem Diaprojektionsobjektiv (150 mm / 2,5, Hektor, Leica, Solms)
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fokussiert. Diaprojektionsobjektive sind kostengiinstige hochwertige Optiken mit langer
Brennweite sowie grolem Arbeitsabstand und daher fiir diese Anwendungen besonders geeig-
net. Vor dem Fokus befand sich als positionsempfindlicher Detektor eine Quadrantenfotodiode
(YAG-444A-4, Perkin Elmer, Wellesley, MA) mit einer Vorspannung von 100 V, bei der der
Laserstrahl zu gleichen Teilen auf zwei iibereinander angeordneten Sektoren auftraf, so dass
Ablenkungen senkrecht zur Probenoberfliche betragsmiBig gleiche Signale mit entgegenge-
setzten Vorzeichen zur Folge hatten. Die Spotgrofe auf dem Detektor betrug dabei ca. 3 mm.
Die Signale der Messsignale wurden mittels eines Spannungsverstirkers (DHPVA 100 MHz,
FEMTO Messtechnik, Berlin) vorverstirkt und mit einem digitalen Speicheroszilloskop (TDS
224, Tektronix Inc., Richardson, TX) aufgenommen. Die Daten wurden mittels eines PCs iiber
eine mit LabVIEW (LabView 5.1, National Instruments Corporation, Austin, TX) geschriebe-
ne Software ausgelesen und gespeichert.

Die optische Deflektometrie ermdglicht Riickschliisse auf den Druckverlauf der Sto3welle
und innerhalb der Ablationswolke mit hoher Zeitauflosung, wie sie mit keinem anderen Ver-
fahren zu erzielen gewesen wiren. Sie liefert damit wichtige Erkenntnisse, die iiber die Aussa-
gen der kurzzeitfotografischen Bildserien hinausgehen.

3.5 Akustische Messtechnik

Mikrofonmessungen ermoglichen eine direkte Aufzeichnung des Druckverlaufs und eliminie-
ren damit die in Abschnitt 3.4 beschriebenen Unsicherheiten beziiglich des Zusammenhangs
zwischen Deflektometriesignal und lokalem Druckverlauf. Ein weiterer Vorteil ist, dass piezo-
elektrische Druckaufnehmer kleine Abmessungen aufweisen und damit schridg von oben an den
Ablationsort herangefiihrt werden konnen. Sie eignen sich daher fiir einen klinischen Einsatz
zur akustischen Online-Kontrolle der Ablation, wéihrend die optische Deflektometrie, die paral-
lel zur abladierten Oberflache erfolgen muss, klinisch nicht so leicht zu realisieren ist. Ein
Nachteil von Mikrofonmessungen gegeniiber der Laserdeflektometrie ist allerdings ihre gerin-
gere Zeitauflosung.

Frithere Untersuchungen der Photoablation mit freilaufenden Er:YAG-Laserpulsen haben
gezeigt, dass eine Materialdifferenzierung anhand der bei der Ablation entstechenden akusti-
schen Signale mdglich ist, die sogar die Unterscheidung unterschiedlicher Schichten bei der
Abtragung von Gewebe erlaubt [2]. Die dort gewonnenen Erkenntnisse wurden im Rahmen
dieser Arbeit weiterentwickelt und erstmals unter in-vivo Bedingungen erprobt (Kapitel 8).

Dartiiber hinaus wurden die entstehenden akustischen Signale ebenfalls bei der Ablation mit
giitegeschalteten Er:YAG Laserpulsen untersucht und im Hinblick auf eine Erweiterung der
akustischen Online-Kontrolle auf Laserpulse mit einer Dauer von unter 100 ns ausgewertet.

3.5.1 Schallmessungen in Luft

Die Signale in Luft wurden mit einem piezoelektrischen Luftschallaufnehmer (PCB-132A42,
PCB Piezotronics, Depew, NY) mit einer Bandbreite von 1 MHz (Sensordurchmesser 3,8 mm)
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sowie mit einem Hydrofon (TNU100A, NTR Systems Inc. Seattle, WA) mit einer Bandbreite
von 2 MHz (Sensordurchmesser von 1,6 mm) detektiert.

Der Messabstand zwischen dem piezoelektrischen Sensor und der Probe betrug 30 mm bei
einem Winkel von 30° zur Strahlachse. Ein geringerer Abstand war mit diesem Sensor auf-
grund der relativ groBen Abmessungen nicht moglich. Die Signale wurden mit einem Span-
nungsverstirker (DHPVA 100 MHz, Femto Messtechnik, Berlin) vorverstiarkt und durch einen
PC aufgenommen und gespeichert. Die Analog-Digitalwandlung der Signale erfolgte mit einer
12bit Transientenrekoderkarte mit einer Bandbreite von 30 MHz (TR30, FAST ComTec, O-
berhaching). Die Signalaufzeichnung wurde iiber eine Software gesteuert, die unter der
Programmierumgebung LabVIEW (LabVIEW 5.1, National Instruments Corporation, Austin,
TX) entwickelt wurde.

Das Hydrofon war aufgrund seiner geringeren Baugro3e und hoheren Bandbreite dazu ge-
eignet, bis zu einem Mindestabstand von 2,5 mm eingesetzt zu werden, wobei der Winkel zur
Strahlachse ebenfalls 30° betrug. Mit diesem Sensor wurde insbesondere die Abstandabhéngig-
keit der akustischen Signale untersucht, indem der Messabstand von 2,5 bis 10 mm variiert
wurde. Die schlechte Impedanzanpassung zwischen Luft und Sensorfliche bewirkten eine deut-
lich geringere Empfindlichkeit des Hydrofons als bei der Schallmessung in Wasser. Angesichts
der hohen Druckwerte bei der Ablation erzeugter Schallsignale erwies sich dies jedoch nicht als
nachteilig. Die Signalaufzeichnung erfolgte mit einem digitalen Speicheroszilloskop (TDS 224,
Tektronix Inc., Richardson, TX), das mit einer unter LabVIEW (LabView 5.1, National In-
struments Corporation, Austin, TX) entwickelten Software durch eine PC ausgelesen wurde.

Messungen des StoBwellendrucks in geringem Abstand von der Oberflache erfolgten iiber
die Ermittlung der StoBwellengeschwindigkeit aus den kurzzeitfotografischen Aufnahmen und
anschliefender Berechnung des zugehorigen Drucks mittels Gleichung 2.13.

3.5.2 Analyse der Signalparameter

Im Hinblick auf eine mogliche Gewebedifferenzierung anhand des akustischen Signals wurden
unterschiedliche Verfahren der Signalanalyse erprobt. Die Analyse erfolgte dabei mit der Soft-
ware Origin (Origin 6.0, Microcal Software Inc., Northhampton, MA) sowie mit einer unter der
Programmiersprache IDL (IDL 5.1, Research Systems, Voulder, CO) im Rahmen der Arbeit
von Nahen [2] entwickelten Programmbibliothek.

3.5.2.1 Akustische Energie

Die akustische Energie E, ist ein integraler Signalparameter, der insbesondere bei der Ver-
wendung freilaufender Laserpulse den Vorteil hat, in nur geringem MaBe durch die statisti-
schen Schwankungen der Laserpulsform beeinflusst zu werden. Sie berechnet sich als Integral
iiber das Quadrat des Drucks p wihrend des gewédhlten Zeitraumes:

I 2
E, =|ple) at (3.4)
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3.5.2.2 Median der akustischen Energie

Aufbauend auf der Auswertung der akustischen Energie wurde ebenfalls der Median der akus-
tischen Energie bestimmt. Dieser ist definiert als der Zeitpunkt tyeq, zu der die Hélfte der ge-
samten akustischen Energie E, ocs abgestrahlt wurde:

~E g = | plt) dt (3.5)

3.5.2.3 Fourieranalyse

Die Fourieranalyse des akustischen Spektrums wurde fiir die Analyse der akustischen Signale
eingesetzt, die bei der Ablation mit giitegeschalteten Laserpulsen auftreten. Hingegen ist die
spektrale Analyse weniger gut dafiir geeignet, die akustischen Signale bei der Verwendung von
freilaufenden Laserpulsen zu untersuchen, da in diesem Fall die auftretenden Puls zu Puls
Schwankungen das Ergebnis in zu starkem Mal3e beeinflussen.

Das Spektrum des Ablationsgerdusches wurde mit der Zeitfenster-FFT-Methode (FFT =
Fast Fourier Transform) iiber unterschiedliche Zeitfraume berechnet [2].



4 Primarer Materialauswurf

Dieses Kapitel umfasst die Untersuchung des primadren Materialauswurfs, der bei der Bestrah-
lung von Wasser, Leber und Haut durch einen explosiven Phaseniibergang hervorgerufen
wird. Eine qualitative Darstellung der Prozesse erfolgt mit den in Kapitel 3 beschriebenen
kurzzeitfotografischen Schlierenverfahren. Zusatzlich wurden durch Auswertung der fotogra-
fischen Bildserien die Expansionsbewegungen der einzelnen Ablationsbestandteile mit bis-
lang einmaliger Genauigkeit quantitativ erfasst.

Die Energiedeponierung mit freilaufenden Laserpulsen erfolgt gegeniiber giitegeschalteten
Pulsen in einem sehr viel ldngeren Zeitraum und ohne thermischen Einschluss, so dass die
erreichten volumetrischen Leistungsdichten deutlich geringer ausfallen. Neben dem Einfluss
der Wiarmeleitung ist ebenso der komplexe zeitliche Verlauf der Pulsform zu beachten. In der
Einschwingphase treten eine Reihe von Intensitétsspitzen mit einer Dauer von etwa 1 us auf,
sogenannte Spikes, die bei hinreichend hoher Bestrahlung bereits einen Phaseniibergang her-
vorrufen konnen (Abschnitt 3.1.1). Aufgrund dieser Unterschiede erfolgt die Betrachtung der
Ablation mit freilaufenden Laserpulsen in den Abschnitten 4.1 und 4.2 getrennt von der Dar-
stellung und Diskussion der Ablation mit giitegeschalteten Pulsen in den Abschnitten 4.3 und
4.4 Die schnelle Expansion der primdren Ablationsprodukte bewirkt einen Riickstof3druck in
der Probe und als Folge davon einen sekundiren Materialauswurf, der auf einer deutlich lin-
geren Zeitskala ablduft. Die zugrunde liegenden Mechanismen dieser komplexen Dynamik
sind gédnzlich anderer Natur als bei dem primédren Materialauswurf und werden in Kapitel 5
betrachtet.

Die Erkenntnisse liber den primédren Materialauswurf bei der Ablation von Wasser, Leber
und Haut mit giitegeschalteten Er:YAG Laserpulsen wurden bereits in der Zeitschrift Applied
Physics A publiziert [118].

4.1 Kurzzeitfotografische Darstellung der Ablationsdynamik mit freilau-
fenden Laserpulsen

Bei den kurzzeitfotografischen Aufnahmen der Ablation mit freilaufenden Er:YAG Laserpul-
sen betrug der fritheste mogliche Aufnahmezeitpunkt 2,6 ps nach Beginn des Ablationspulses.
Diese Beschriankung ist durch die internen Laufzeiten der verwendeten Ansteuerungselektro-
nik fiir die Belichtungspulse gegeben und konnte aus technischen Griinden nicht umgangen
werden.

Die gezeigten Bildserien wurden im Hellfeld- und im Dunkelfeldverfahren aufgenommen,
um sowohl Amplituden- als auch Phasenobjekte sichtbar machen zu konnen. Die verwendeten
Bestrahlungen betrugen 2 J/cm? bis 100 J/cm? mit einer konstanten Pulsenergie von 1 J und
FleckgroBen von 1,2 bis 8 mm. Die Variation der Bestrahlung wurde iiber die FleckgroB3e bei
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konstanter Energie vorgenommen, da die Laserpulsform in Abhéngigkeit von der Pulsenergie
variierte (Abschnitt 3.1.1).

4.1.1 Ablation von Wasser bei Bestrahlungen von 2,0 — 100 J/cm?
Bestrahlung von Wasser mit 2,0 J/cm*

Die Aufnahmen in Abbildung 4.1 bis 4.3 zeigen die Ablation von Wasser mit einer Bestrah-
lung von 2,0 J/cm? und einer FleckgroBBe von 8 mm, was einem Wert knapp oberhalb der
Schwelle fiir den Materialauswurf entspricht.

In den Hellfeldaufnahmen in Abbildung 4.1 erkennt man, dass der Auswurf in Form von
Wassertropfchen nach 100 ps einsetzt. Der Auswurf tritt nicht homogen {iber die gesamte
Querschnittsflache des bestrahlten Areals auf, sondern beginnt zunichst in den Bereichen der
grofften Laserintensitit. Dies ist insbesondere in den Aufnahmen nach 100 und 120 s sicht-
bar. Erst nach 180 us und damit im letzten Drittel der Laserpulsdauer von insgesamt 250 ps
(Abschnitt 3.1.1) hat der Tropfchenauswurf iiber die gesamte Querschnittsfliche eingesetzt
und ist nach 300 ps bereits nahezu komplett zum Erliegen gekommen.

Der Riickstofdruck der Ablationsprodukte bewirkt eine Eindellung der Oberfldche, die
sich nach 300 ps als deutlicher schwarzer Streifen unterhalb der Wasseroberfliache zeigt und
nach 1800 ps eine Tiefe von etwa 1 mm erreicht hat. Zu diesem Zeitpunkt wird kein Tropf-
chenauswurf mehr beobachtet. Die Eindellung erfolgt dabei nicht gleichmiBig, sondern tritt

— 1 mm
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80 s 100 s 120 us 140 us

180 ps 300 ps 600 us 1800 ps
Abbildung 4.1. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 2 J/cm? und einer Fleckgrofe von 8 mm, darge-

stellt im Hellfeldverfahren. Der Materialauswurf setzt nach etwa 100 ps zundchst in den Bereichen der hochsten
Energiedichte ein und breitet sich nach etwa 180 us iiber den ganzen Strahlquerschnitt auf.
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Abbildung 4.2. Anfangsphase der Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 2 J/cm?, dargestellt im Dun-
kelfeldverfahren. Gezeigt wird die Anfangsphase der Ablation vor dem Einsetzen des Materialauswurfs. Bereits
nach dem ersten Spike des Laserpulses wird eine akustische Transiente abgestrahlt, die sich als ebene Welle von
der Oberfldche entfernt.

insbesondere nach 600 uns 1800 um verstirkt in den Randbereichen des bestrahlten Areals
auf.

Betrachtet man den Zeitraum vor dem Materialauswurf im Dunkelfeldverfahren
(Abbildung 4.2), so zeigt sich bereits nach dem ersten Spike des Laserpulses zum Zeitpunkt
von 2,5 us eine akustische Transiente, die sich als ebene Welle von der Probenoberflache ent-
fernt, wohingegen die Dampfbildung erst deutlich spéter nach etwa 20 ps einsetzt und im
weiteren Verlauf des Laserpulses stark zunimmt. Dies tritt insbesondere in den Aufnahmen
nach 40 und 80 ps hervor (Abbildung 4.3). An der Front der Wolke zeigt sich dabei ein heller
Streifen, der auf eine Zone hoher Dampfdichte hindeutet. Nach etwa 300 ps lidsst die Dampf-
bildung deutlich nach und innerhalb der Wolke treten Ansétze einer Ringwirbelbildung im
oberen Teil der Ablationswolke auf, wihrend nach 500 ps eine Einschniirung der Wolke im
unteren Teil zu beobachten ist

Der Vergleich der Hellfeldaufnahme (Abbildung 4.1) mit den Dunkelfeldaufhahmen
(Abbildung 4.2 und 4.3) zeigt insbesondere, dass bereits vor dem Tropfchenauswurf nach 100
us eine starke Dampfbildung auftritt, die im Hellfeldverfahren nicht dargestellt werden kann.
Umgekehrt deutet der Tropfchenauswurf auf einen explosiven Ablationsvorgang hin, der von
konventionellen Ablationsmodellen nicht erfasst wird (Abschnitt 2.5).



4 Primdrer Materialauswurf 79

220 us 300 us

Abbildung 4.3. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 2 J/cm?, dargestellt im Dunkelfeldverfahren.
Nach 40 ps tritt eine deutliche Dampfbildung auf, die nach etwa 300 ps abklingt. Der helle Streifen an der Front
der Wolke deutet auf eine Zone hoher Dampfdichte hin.

Bestrahlung von Wasser mit 4,6 J/cm?

Bei der Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 4,6 J/cm? (Fleckgrof3e 5 mm) setzt der
Materialauswurf bereits nach 40-50 ps an einzelnen Orten mit punktuell erhdhter Bestrahlung
ein und hat nach etwa 60 ps das gesamte bestrahlte Areal erfasst (Abbildung 4.4). Nach 70 ps
erscheint der Tropfchenauswurf als vollstindig schwarze Zone oberhalb der Wasseroberfli-
che. AnschlieBend nimmt die Rate des Tropfchenauswurfs kontinuierlich ab und endet nach
etwa 180 ps. Zu diesem Zeitpunkt nimmt die Intensitdt des Laserpulses bereits wieder ab
(Abschnitt 3.1.1). Die abnehmende Tropfchendichte innerhalb der Wolke noch wéhrend der
Laserpulsdauer ist zum einen durch die Ausdehnung der Wolke selber zu erkliren. Dariiber
hinaus wird durch die andauernde Lasereinstrahlung ein Teil der Wassertropfchen in der Luft
verdampft.

Der RiickstoBeffekt tritt in dieser Bildserie deutlich stirker auf als bei einer Bestrahlung
von 2 J/cm? in Abbildung 4.1. Bei einer Bestrahlung von 4,6 J/cm? zeigt sich die Eindellung
in Abbildung 4.4 bereits nach etwa 120 ps und erreicht nach 1200 ps eine Tiefe von 1,3 mm,
wobei wiederum eine rdumlich ungleichméBige Auspriagung auftritt. Neben der Eindellung
wolbt sich die Fliissigkeit an den Randern des bestrahlten Areals auf. Dieser Vorgang beginnt
nach 180 pus und steigert sich nach 1200 pm zu einer Hohe von etwa 1,2 mm. Nach 400 ps
werden die ersten Wassertropfen ausgeworfen, die deutlich groer sind als die Tropfen des
primdren Materialauswurfs. Diese groen Tropfen entstehen durch RiickstoBeffekte in einzel-
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Abbildung 4.4. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 4,6 J/cm?, dargestellt im Hellfeldverfahren. Der
Tropfchenauswurf setzt nach etwa 60 us ein. Die RiickstoBeffekte sind bei dieser Bestrahlung bereits deutlich
ausgeprigt und beinhalten das Aufwdlben der Oberfliche und den Auswurf von grolen Wassertropfen.

nen ,,Hot Spots* im Bereich des bestrahlten Areals, in denen sich infolge des Riickschwingens
der Eindellung Tropfen ablosen konnen. Dieses Phanomen wird ausfiihrlich in Kapitel 5 be-
schrieben und diskutiert. Die infolge des RiickstoBes ausgeworfenen Tropfen haben sich nach
1200 pus komplett abgelost und finden sich im Abstand von mehreren Millimetern zur Was-
seroberflache.

Die Dunkelfeldaufnahmen in Abbildung 4.5 zeigen, dass bei einer Bestrahlung von 4,6
J/em? bereits nach 10 ps eine deutliche Dampfbildung einsetzt, die mit Beginn des Material-
auswurfs nach 40-50 ps deutlich ansteigt und nach etwa 120 ps ihr Maximum erreicht. Zu
diesem Zeitpunkt sind auch erste Ansitze einer Ringwirbelbildung in der Ablationswolke zu
erkennen. Die Dampfentstehung an der Wasseroberflache setzt sich auch nach dem Ende des
Laserpulses nach 200 ps noch fort und kommt nach 900 ps vollstdndig zum Erliegen.

Die Aufnahmen zeigen auch eine Reihe akustischer Transienten, deren Entstehung mit
den einzelnen Spikes in der Anfangsphase des Laserpulses korrelieren. Die durch den ersten
Spike erzeugte Transiente hat sich nach 10 ps bereits etwa 3 mm von der Oberflache entfernt,
wohingegen die Aufnahme nach 22 ps vier Transienten unterschiedlicher Intensitét zeigt, die
durch die nachfolgenden Spikes erzeugt worden sind.
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Abbildung 4.5. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 4,6 J/cm?, dargestellt im Dunkelfeldverfahren.
Bereits nach 10 ps ist eine deutliche Dampfschicht an der Oberfliche sichtbar. In der expandierenden Ablati-
onswolke sind nach 120 ps erste Ansétze der Ringwirbelbildung zu erkennen.

Bestrahlung von Wasser mit 20 J/cm*

Bei der Bestrahlung von Wasser mit 20 J/cm? (Fleckgrofle 2,5 mm) wird die Schwelle flir den
Materialauswurf bereits durch die Energiedeponierung wihrend des ersten Spikes des Laser-
pulses iiberschritten. Die Hellfeldaufnahmen in Abbildung 4.6 zeigen daher bereits nach 2,6
us eine hohe Wassertropfchendichte sowie eine Druckwelle im Abstand von etwa 1,5 mm zur
Oberfldache. Die Tatsache, dass diese Druckwelle bereits in dem fiir Phasenobjekte relativ
unempfindlichen Hellfeldverfahren dargestellt wird, deutet auf einen sehr hohen Brechungs-
indexgradienten und dementsprechend auf einen hohen Druckanstieg hin. Nach 12 ps ist
kurzzeitig der Ansatz eines Ringwirbels innerhalb der Partikelwolke erkennbar. Anschlie3end
setzt sich der Tropfchenauswurf kontinuierlich fort. Das Ende des primédren Tropfchenaus-
wurfs ist durch die Uberlagerung mit den sehr starken RiickstoBeffekten nur schwer zu
bestimmen.

Die RiickstoBeffekte setzen bereits nach 12 ps ein und zeigen sich durch eine leichte Ein-
dellung der Oberfliche. Insbesondere an den Aufnahmen nach 28 und 55 ps ist zu erkennen,
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Abbildung 4.6. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 20 J/cm?, dargestellt im Hellfeldverfahren. Der
Materialauswurf setzt bereits nach dem ersten Spike des Laserpulses ein und ist nach 2,6 ps deutlich sichtbar. Im
weiteren Verlauf der Ablation tritt ein sehr heftiger riicksto8induzierter Materialauswurf ein.

dass die Verformung nicht vollstindig homogen auftritt, sondern den unterschiedlich starken
Riickstof3druck aufgrund der leicht inhomogenen Bestrahlung durch den Laser wiederspiegelt.
Die Eindellung bewegt sich anschlieBend weiter fort, wobei der untere Rand zwischen 100
und 140 ps aus dem Bildfeld verschwindet. Es entsteht anschlieend eine innen hohle Was-
sersdule mit einer Hohe von vier Millimetern, an deren Rindern sehr grole Wassertropfen
herausgeschleudert werden. Gleichzeitig vergroert sich nach 500 ps die laterale Ausdehnung
der Wassersédule auf mehr als 6 mm, was gegeniiber dem Durchmesser des bestrahlten Areals
von 2,5 mm mehr als einer Verdoppelung entspricht. Das Ausmal3 der riickstoBinduzierten
Effekte ldsst sich in dieser Darstellung nur erahnen und wird in Kapitel 5 ausfiihrlich behan-
delt.

Abbildung 4.7 zeigt die im Dunkelfeldverfahren aufgenommene Anfangphase der Ablati-
on bis 8,5 us nach Beginn des Laserpulses. Bereits die erste Aufnahme nach 1,6 pus zeigt die
Entstehung der ersten Druckwelle als hellen Streifen im Bild. Bei den beiden nach 3 ps deut-
lich sichtbaren sphéirischen Wellen handelt es sich um Relaxationswellen, die aus Griinden
der Impulserhaltung an den Randern des bestrahlten Areals entstehen. [13, 119]. Nach 7 us
beginnt die Entstehung einer zweiten Druckwelle, hervorgerufen durch den zweiten Spike des
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Abbildung 4.7. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 20 J/cm?, dargestellt im Dunkelfeldverfahren.
An den Rindern des bestrahlten Areals werden sphirische Relaxationswellen abgestrahlt, die sich im Zentrum
iiberlagern.

Laserpulses. Diese Welle hat sich nach 8,5 pus bereits etwa 1 mm von der Oberfldche entfernt
und man erkennt dort eine deutliche Dampfbildung.
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Bestrahlung von Wasser mit 50 J/cm?

Der primire Materialauswurf bei der Bestrahlung von Wasser mit 50 J/cm? (FleckgrofBe 1,6
mm), dargestellt in Abbildung 4.8, dhnelt dem Auswurf bei einer Bestrahlung von 20 J/cm?.
Der Tropfchenauswurf beginnt wihrend des ersten Spikes des Laserpulses und setzt sich an-
schlieBend kontinuierlich fort. Das Ende des priméren Tropfchenauswurfs ist wegen der star-
ken riickstoBinduzierten Effekte nur schwer zu identifizieren und diirfte zwischen 160 und
300 ps liegen.

Im Vergleich zu einer Bestrahlung von 20 J/cm? sind bei 50 J/cm? die RiickstoBeffekte we-
sentlich stirker ausgeprigt. Bereits die erste Aufnahme nach 2,8 ps zeigt eine Verformung der
Oberfliache durch die vom ersten Spike verursachte Ablation. Nach 55 ps beginnt der Aus-
wurf groer Wassertropfen. Zu diesem Zeitpunkt hat die innen hohle Wassersdule in der Luft
bereits eine Hohe von 2 mm und wichst weiter bis zu einer Hohe von etwa 8 mm nach 500
us. Hier zeigen sich zwei neue Phanomene: Der Durchmesser der Wassersdule hat von maxi-
mal fiinf auf jetzt nur noch zwei Millimeter deutlich abgenommen und unterhalb der Wasser-
oberfldche hat sich der durch den RiickstoB3 hervorgerufene Hohlraum geschlossen und von
der Oberflache abgeldst. Beides sind Anzeichen des Kollapses der Wasserséule, der in Kapitel
5 ausfiihrlich diskutiert wird.

— 1 mm

100 us 160 ps 300 ps 500 ps

Abbildung 4.8. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 50 J/cm?, dargestellt im Hellfeldverfahren. Bei
dieser Bestrahlung beginnt das Ablosen des Hohlraumes unterhalb der Wasseroberfldche, welches mit dem Kol-
laps der Wassersédule in Luft zusammenfillt.
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Abbildung 4.9. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 50 J/cm?, dargestellt im Dunkelfeldverfahren. In
der Anfangsphase tritt eine Vielzahl akustischer Transienten auf, an die sich eine massive Dampfbildung an-
schlief3t.

Die Dunkelfeldaufnahmen der ersten 70 us der Wasserablation in Abbildung 4.9 zeigen zu
Beginn des Laserpulses eine Reihe von akustischen Transienten, die durch die einzelnen Spi-
kes des Laserpulses ausgelost werden. Gleichzeitig entsteht wéihrend des gesamten Zeitraums
parallel zum Tropfchenauswurf in groler Menge Dampf, der sich mit hoher Geschwindigkeit
von der Oberfliache weg bewegt.
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Bestrahlung von Wasser mit 100 J/cm?
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70 us | 140 s 300 ps 600 s

Abbildung 4.10. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 100 J/cm?, dargestellt im Hellfeldverfahren

Bei der Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 100 J/cm? (Fleckgrofe 1,2 mm) in
Abbildung 4.10 treten die RiickstoBeffekte noch deutlicher und friither auf als bei 50 J/cm?.
Der riickstoBBbedingte Auswurf groler Wassertropfen beginnt nach etwa 35 ps. Auf dem letz-
ten gezeigten Bild nach 600 ps sieht man, dass der Kollaps der hohlen Wassersdule weiter
vorangeschritten ist als bei einer Bestrahlung von 50 J/cm?. Von der abgelosten Blase unter
der Wasseroberfliache ist bereits nichts mehr zu sehen, sie ist aus dem Blickfeld verschwun-
den.
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4.1.2 Ablation von Leber bei einer Bestrahlung von 4,6 — 100 J/cm?
Bestrahlung von Leber mit 4,6 J/cm?

Bei der Bestrahlung von Leber mit 4,6 J/cm? (FleckgroBBe 5 mm) zeigen sich die ersten Anzei-
chen eines Materialauswurfs wie bei Wasser nach 40 ps (Abbildung 4.11) in Form eines
Aufwdlbens der Oberflache. AnschlieBend werden nach 90 ps lange Gewebefdden herausge-
schleudert, die nach 160 us eine Lange von bis zu 4 mm aufweisen. Zum gleichen Zeitpunkt
treten erstmals auch ansatzweise kleinere Partikel auf, die von &hnlicher GroBe wie die Tropf-
chen bei der Wasserablation sind. Die Partikel sind nach 240 ps noch deutlich sichtbar und
finden sich hier bereits im Abstand von einigen Millimetern zur Probenoberfldche. Nach 300
us nimmt die Partikeldichte an der Oberflédche deutlich ab, aber auch nach 400 ps und damit
200 ps nach Pulsende werden noch in geringem Umfange Teilchen ausgeworfen.

Die auftretenden Gewebefdden entstehen durch das ZerreiBen der Gewebematrix infolge
des Dampfdrucks im Gewebeinneren und sind somit Teil des primiren Materialauswurfs. Sie
sind daher zu unterscheiden von den Wassertropfen, die infolge des RiickstoBes bei der Abla-
tion von Wasser und Leber bei hoheren Bestrahlungen auftreten. Bei der Ablation von Wasser

1" mm '

160 pis 240 ps 300 ps 400 ps

Abbildung 4.11. Ablation von Leber mit einer Bestrahlung von 4,6 J/cm?, dargestellt im Hellfeldverfahren.
Nach 40 ps tritt bereits eine Verdnderung der Probenoberfliche auf. Diese besteht in dem Aufwdlben einer
Schicht ausgetrockneten Materials. Kleinere Partikel werden erst nach 160 us bis 240 ps sichtbar, zeitgleich mit
dem Wegschleudern der Faden ausgetrockneten Gewebes.
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treten erst bei Bestrahlungen ab 20 J/cm? deutliche riickstoBinduzierte Effekte auf (Abbildung
4.6). Die dabei ausgeworfenen Wassertropfen unterscheiden sich in ihrer Form deutlich von
den Gewebefdden in Abbildung 4.11, die eine Linge von mehreren Millimetern aufweisen.

Bestrahlung von Leber mit 20 J/cm?

Bei der in Abbildung 4.12 dargestellten Ablation von Leber mit 20 J/cm? (FleckgroBe 2,5
mm) erfolgt der Materialauswurf wie bei Wasser bereits wahrend des ersten Laserspikes.
Nach 2,6 us beobachtet man eine Wolke relativ geringer Dichte aus Partikeln oder Wasser-
tropfen, sowie eine Druckwelle im Abstand von etwa einem Millimeter zur Probenoberfliche,
die allerdings weniger ausgeprigt erscheint als bei der Bestrahlung von Wasser.

Der Auswurf kleiner Partikel setzt sich nicht kontinuierlich fort, sondern stoppt bereits
nach 8,6 us. Wie bei der Bestrahlung mit 4,6 J/cm? sicht man nun auch hier Gewebefdden, die
aber deutlich kiirzer sind als bei der geringeren Bestrahlung. Nach 80 us zeigen sich erneut
feine Gewebepartikel, die kleiner sind als die durch den ersten Spike ausgeworfenen Frag-
mente. Dieser Auswurf dauert bis etwa 240 pus an und ist wahrend der gesamten Dauer mit
groBeren Partikeln vermischt. Nach 500 ps ist der Materialauswurf schlieBlich beendet.

B
= 1 mm

80 ps 140 ps 240 ps 500 pus

Abbildung 4.12. Ablation von Leber mit einer Bestrahlung von 20 J/cm?, dargestellt im Hellfeldverfahren. Wie
bei Wasser setzt der Materialauswurf bereits nach dem ersten Spike ein, kommt aber im Anschluss daran vorii-
bergehend zum Erliegen und wird durch den Auswurf der ausgetrockneten Gewebefdden iiberlagert. Erst nach
80 us sind wieder feine Partikel sichtbar. Erstmals treten auch riickstoBinduzierte Effekte auf.
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Nach 20 us zeigt sich ein leichtes Aufwolben der Rander des bestrahlten Areals, das nach
140 ps stark an Ausprigung zugenommen hat. Im Gegensatz zu den Gewebefdden zu Beginn
des Laserpulses ist das Aufwolben analog zu Wasser auf den Riickstof3 der primiren Ablati-
onsprodukte zurilick zu fithren. Dies fiihrt zum Auswurf einiger groBer Gewebeteilchen, die
auf den Aufnahmen nach 140 und 500 ps zu sehen sind.

Bestrahlung von Leber mit 50 J/cm’

Bei der Bestrahlung von Leber mit 50 J/cm? (Fleckgrofe 1,6 mm) beginnt der Materialaus-
wurf in Form von relativ groen Partikeln ebenfalls wiahrend des ersten Spikes (Abbildung
4.13). Nach dem Ende des Spikes kommt der Auswurf kurzzeitig zum Erliegen und wird
durch die Energiedeponierung durch den darauffolgenden Laserspike wieder in Gang gesetzt.
In der Hellfeldaufnahme nach 8 pus in Abbildung 4.13 zeigt sich diese Unterbrechung durch
einen Streifen geringer Partikeldichte. AnschlieBend setzt sich der Materialauswurf kontinu-
ierlich fort, wobei nach 16 us auch groflere Gewebefragmente auftreten. Nach etwa 30 ps
werden zusitzlich sehr feine Gewebepartikel als feiner Schleier sichtbar. Bis zum Ende des
Laserpulses ist der Auswurf kleiner Partikel mit groBeren vermengt.

g ' B

60 ps 120 us 180 ps 500 ps

Abbildung 4.13. Ablation von Leber mit einer Bestrahlung von 50 J/cm?, dargestellt im Hellfeldverfahren. Der
Teilchenauswurf kommt im Gegensatz zu einer Bestrahlung von 20 J/cm? nur kurzzeitig zum Erliegen. Dariiber
hinaus treten massive RiickstoBeffekte ein.
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Bei dieser Bestrahlung treten deutliche riickstolinduzierte Effekte auf, die allerdings auf-
grund der stabilisierenden Wirkung der Gewebematrix nach wie vor weniger stark ausgepragt
sind als bei der Ablation von Wasser mit gleicher Bestrahlung. Erste Anséitze von
riickstolinduzierten Effekten zeigen sich bereit nach dem ersten Spike in der Aufnahme nach
2,6 ps und sind nach 8 und 16 ps deutlich zu erkennen. Die Oberflidche der Probe biumt sich
nach 120 pus am Rande des bestrahlten Areals bis zu einer Hohe von 1 mm auf, bevor nach
180 ps ein riickstoBinduzierter Materialauswurf einsetzt und sehr groBe Gewebeteile
weggeschleudert werden, deren nicht vollstindig von der Probe gelosten Reste noch nach 500
us sichtbar sind.

Bestrahlung von Leber mit 100 J/cm’

Bei einer Bestrahlung von 100 J/cm? setzt sich der durch den ersten Laserspike ausgelOste
Materialauswurf kontinuierlich fort, wobei kaum noch grofere Gewebefragmente auftreten
und der Auswurf sehr feiner Partikel nach etwa 20 ps einsetzt (Abbildung 4.14). Der Partikel-
auswurf endet nach etwa 200 pus zusammen mit dem Laserpuls.

Die riickstoBinduzierten Effekte sind gegeniiber der Bestrahlung mit 50 J/cm? nochmals
deutlich verstirkt. Bereits die Aufnahme nach 2,6 ps zeigt deutlich die Auswirkungen des

— 1 mm

60 us 120 ps 200 ps 500 ps

Abbildung 4.14. Ablation von Leber mit einer Bestrahlung von 100 J/cm?, dargestellt im Hellfeldverfahren. Im
Gegensatz zu geringeren Bestrahlungen treten hier keine Gewebefdden mehr auf und es kommt zu einem sehr
deutlichen riickstoBinduzierten Materialauswurf.
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RiickstoB3es in Form einer ringformigen Aufwolbung der Oberfliche am Rande des bestrahl-
ten Areals. Nach etwa 20 pus werden durch den Riickstofldruck kleinere Gewebefragmente
herausgeschleudert, wohingegen nach etwa 120 ps deutlich groBBere Fragmente auftreten. Da-
bei baumt sich die Oberflache ringférmig bis zu einer Hohe von etwa 2 mm auf. Auch nach
500 ps ist der Prozess noch nicht beendet, sondern es werden nach wie vor Gewebeteile aus-
geworfen.

4.1.3 Ablation von Haut bei Bestrahlungen von 4,6 — 100 J/cm?
Bestrahlung von Haut mit 4,6 J/cm*

Abbildung 4.15 zeigt die Ablation von Haut bei einer Bestrahlung von 4,6 J/cm? (Fleckgrof3e
5 mm). Der Materialauswurf beginnt nach etwa 40 ps wie bei Wasser und Leber in Form von
sehr kleinen Partikeln oder Tropfchen. Wahrend der ersten 100 ps ist die Dichte der Wolke
nur sehr gering und es zeigt sich in ihrem oberen Teil der Ansatz eines Ringwirbels. Im An-
schluss daran treten nach etwa 100 us erstmals auch groBBere Partikel in der Ablationswolke
auf. Nach 160 ps nimmt die Teilchendichte im Bereich der Oberfliche deutlich zu. Die in
dieser Phase ausgeworfenen Partikel bewegen sich sehr schnell und fiillen bereits 60 pus spa-
ter, also nach 220 ps, die gesamte Partikelwolke aus. Unmittelbar danach verringert sich der
Partikelaussto3 und die Aufnahme nach 300 ps zeigt nur noch eine geringe Partikeldichte,
F

— 1 mm
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Abbildung 4.15. Ablation von Haut mit einer Bestrahlung von 4,6 J/cm?, dargestellt im Hellfeldverfahren. Der
Materialauswurf setzt nach 40 us in Form von feinen Partikeln oder Tropfchen ein und erreicht sein Maximum
gegen Ende des Laserpulses nach 220 ps.
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wobei sich insbesondere unmittelbar an der Oberflédche nur noch sehr wenige Teilchen finden.
Nach 400 ps ist die Partikeldichte weiter zurlick gegangen und es treten keine Teilchen mehr
an der Oberfliche auf. Der Materialauswurf ist zu diesem Zeitpunkt also vollstindig zum
Erliegen gekommen.

Aufgrund der hohen mechanischen Festigkeit des Gewebes gibt es keinerlei Anzeichen fiir
riickstolinduzierte Effekte bei der hier verwendeten Bestrahlung von 4,6 J/cm?.

Bestrahlung von Haut mit 20 J/cm*

Bei der Ablation von Haut mit 20 J/cm? (FleckgroBe 2,5 mm), deren Ablauf in Abbildung
4.16 dargestellt ist, setzt der Materialabtrag wie bei Wasser und Leber bereits wéahrend des
ersten Laserspikes ein und zeigt sich in Form von Gewebepartikeln und einer abgestrahlten
Druckwelle in der Aufnahme nach 2,6 ps. Allerdings wird bei der Ablation von Haut bei einer
Bestrahlung von 20 J/cm? gerade erst die Schwelle fiir den Materialauswurf wéhrend des ers-
ten Spikes erreicht, wiahrend bei Wasser und Leber eine Bestrahlung von etwa 14 J/cm? aus-
reichend ist.

=— 1T'mm

55 ps 140 ps 260 ps 400 us

Abbildung 4.16. Ablation von Haut mit einer Bestrahlung von 20 J/cm?, dargestellt im Hellfeldverfahren. Der
Partikelauswurf kommt setzt nach 2,6 us ein, kommt dann aber wieder zum Erliegen und beginnt erneut nach 45
us. RiickstoBeffekte treten nicht auf.
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Nach 8,6 us nimmt die Partikeldichte zunéchst wieder ab, und nach 32 ps finden sich Par-
tikel nur noch im Abstand von einigen Millimetern zur Oberfldche. Der Materialauswurf setzt
erst nach 45 ps wieder ein. Die ausgeworfenen Partikel sind zu diesem Zeitpunkt deutlich
kleiner als zu Beginn des Pulses und es treten lediglich vereinzelt groBere Gewebefragmente
auf. Die grofite Partikeldichte wird nach 140 ps erreicht und klingt anschlieBend ab, wobei
auch nach dem Ende des Laserpulses in der Aufnahme nach 260 ps noch ein deutlicher Mate-
rialauswurf sichtbar ist und dieser erst nach etwa 400 us zum Erliegen kommt.

Auch bei einer Bestrahlung von 20 J/cm? sind keinerlei Anzeichen riickstoBinduzierter Ef-
fekte sichtbar, wohingegen bei der Ablation von Leber mit dieser Bestrahlung bereits ein Ma-
terialauswurf durch Riickstofl beobachtet wurde (Abbildung 4.12).
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Bestrahlung von Haut mit 50 J/cm?

Abbildung 4.17 zeigt, dass bei einer Bestrahlung von 50 J/cm? (FleckgroBe 1,6 mm) der wih-
rend des ersten Spikes begonnene Materialauswurf zwar nicht zum Erliegen kommt, nach
etwa 10 ps aber eine Phase mit deutlich geringerer Partikeldichte auftritt. AnschlieBend setzt
nach 22 ps die zweite Phase des Materialauswurfs mit einer Wolke aus deutlich kleineren
Partikeln ein, die von wenigen grofleren Partikeln durchsetzt ist. Die Dichte dieser Wolke
nimmt weiter zu und erreicht nach 100 ps thr Maximum. Am Ende des Laserpulses nach 200
us werden bereits deutlich weniger Teilchen ausgeworfen und nach 300 ps findet fast kein
Auswurf mehr statt. Somit endet der Materialauswurf etwas friiher als bei einer Bestrahlung
von 20 J/cm?, bei der erst nach 400 s ein dhnliches Bild auftritt.

Auch bei dieser Bestrahlung reicht der Riicksto3 der Ablationsprodukte nicht aus, in der
Probe einen zusitzlichen Materialauswurf oder auch nur eine Aufwoélbung am Rande der
Ablationszone hervorzurufen.

55 ps 100 ps 200 ps 300 ps

Abbildung 4.17. Ablation von Haut mit einer Bestrahlung von 50 J/cm?, dargestellt im Hellfeldverfahren. Es
treten zwei unterschiedliche Teilchengrofen auf, grof3e zu Beginn und kleinere nach 22 pus
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Abbildung 4.18. Ablation von Haut mit einer Bestrahlung von 50 J/cm?, dargestellt im Dunkelfeldverfahren.
Man erkennt deutlich die in der Anfangsphase entstehenden Drucktransienten, die durch die Spikes des Lasers
hervorgerufen werden. Zusétzlich ist eine massive Dampfbildung zu sehen, die in den Hellfeldaufnahmen nicht
dargestellt wird.

Um zusitzlich zum Partikelauswurf auch die bei der Hautablation entstehenden Phasenob-
jekte zu visualisieren, wurde bei der Bestrahlung von 50 J/cm? sie Ablationsdynamik exem-
plarisch auch im Dunkelfeldverfahren dargestellt. Bei der Betrachtung der Dunkelfeldauf-
nahmen in Abbildung 4.18 erkennt man, dass auch bei der Ablation von Haut wihrend der
ersten 22 pus eine Reihe von Druckwellen entsteht, die zeitgleich mit den einzelnen Spikes des
Laserpulses auftreten. Wiahrend des gesamten Zeitraums tritt an der Hautoberflache eine deut-
liche Dampfbildung auf. Die Ablationswolke expandiert dabei bevorzugt senkrecht zur Ober-
fliche, ohne dass eine Ringwirbelbildung zu erkennen wire. Die Dampfwolke bewegt sich
zwischen den Aufnahmen nach 40 ps und 50 ps um eine deutlich grofBere Wegstrecke fort als
zwischen 30 ps und 40 ps. Damit tritt in etwa zeitgleich zum deutlichen Anstieg des Partikel-
auswurfs, der in der Hellfeldaufnahme nach 36 ps zu sehen ist (Abbildung 4.17), auch eine
verstirkte Dampfentwicklung ein.
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Bestrahlung von Haut mit 100 J/cm*

Die Hellfeldaufnahmen der Bestrahlung von Haut mit 100 J/cm? in Abbildung 4.19 zeigen
einen kontinuierlichen Partikelauswurf, bei dem, wie auch schon bei den geringeren Bestrah-
lungen, wihrend des ersten Spikes zunéchst relativ grofle Teilchen ausgeworfen werden und
anschliefend in einer zweiten Phase nach etwa 10 ps der Auswurf deutlich feinerer Partikel
beginnt. Es tritt keine sichtbare Unterbrechung oder Abschwéchung des Materialauswurf auf,
die beiden Phasen gehen nahezu nahtlos in einander iiber. Das Maximum der Partikelemission
wird bereits nach 60 ps erreicht, anschlieend nimmt die Rate des Materialauswurf kontinu-
ierlich ab und kommt bereits nach 280 us zum Erliegen.

Nach 200 ps zeigt sich einmalig ein Aufwolben der Oberfliche, was moglicher Weise auf
den Riicksto3 der Ablationsprodukte zuriickzufiihren ist. Allerdings tritt eine derartige
Oberflachenverformung bei der Ablation von Haut auch bei hohen Bestrahlungen nur sehr
selten auf.

— 1 mm
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Abbildung 4.19. Hellfeldaufnahmen an Haut bei 100 J/cm?, aufgenommen im Hellfeldverfahren. Die Aufwol-
bung in der Aufnahme nach 200 ps ist moglicherweise auf den RiickstoBdruck zuriick zu fithren. Dieses Phino-
men tritt allerdings bei der Ablation von Haut nur sehr selten auf und wird moglicherweise durch eine lokale
Materialschwéche begiinstigt.
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4.2 Diskussion der Ablationsdynamik mit freilaufenden Laserpulsen

Der Ablauf der Ablationsdynamik kann in mehrere Phasen unterteilt werden. Bei niedrigen
Bestrahlungen beginnt die Ablation mit der subablativen Phase, in der akustische Transienten
ohne den Einfluss eines Phaseniibergangs allein durch Ausdehnung der erwdrmten Luft nahe
der beobachteten Probenoberfldche entstehen. Danach beginnt die erste Form des Phasen-
tibergangs, die durch Oberflachenverdampfung und, in geringem Mal3e, auch durch normales
Kochen gekennzeichnet ist. Aufgrund der hohen Rate der Energiedeponierung durch den La-
serpuls erfolgt eine Uberhitzung des Gewebewassers, die anschlieBend in eine Phasenexplosi-
on miindet und einen Materialauswurf in Form von Wassertropfchen oder Gewebepartikeln
hervorruft. Aus der Phasenexplosion resultiert eine rasche Expansion der aus Partikeln und
Dampf bestehenden Ablationswolke, die wiederum eine Stowelle erzeugt. Bei Wasser und
Leber fiihrt der RiickstoB3 der primédren Ablationsprodukte zu einem zweiten riickstoinduzier-
ten Materialauswurf, der neben der Darstellung in diesem Abschnitt ausfiihrlich in Kapitel 5
behandelt wird.

Die einzelnen Phasen der Ablationsdynamik und der dabei erzeugten akustischen Tran-
sienten werden im folgenden fiir die verschiedenen Probenmaterialien diskutiert.

4.2.1 Subablative Phase

Bei der Ablation von Wasser mit 2 J/cm? zeigen die Dunkelfeldaufnahmen in Abbildung 4.1
nach 2,6 us eine akustische Transiente, die sich im weiteren Verlauf mit konstanter Ge-
schwindigkeit von der Oberfliche weg bewegt. Diese Transiente wird durch den in Abschnitt
2.4.1 behandelten Effekt des thermischen Kolbens hervorgerufen. Die Energiedeponierung
durch den ersten Spike des Laserpulses flihrt zu einer rapiden Erwérmung einer diinnen
Schicht an der Probenoberfliche und iibertrdgt sich durch Wérmeleitung teilweise auf die
dartiber liegende Luftschicht. Der schnelle Temperaturanstieg bewirkt eine rasche Expansion
der erwdrmten Luft, die sich anschliefend als Druckwelle in die Umgebung ausbreitet. Ein
Phaseniibergang kann als Ursache fiir diese Druckwelle ausgeschlossen werden, da zum Zeit-
punkt der Transientenentstehung weder eine signifikante Dampfbildung noch der Auswurf
von Wassertropfchen stattgefunden hat (Abbildung 4.2).

Auch die nachfolgenden Spikes des Laserpulses vermdgen bei hinreichend starker und
schneller Energiedeponierung akustische Transienten durch den thermischen Kolben auszul6-
sen. Die Aufnahmen bei einer Bestrahlung von 4,6 J/cm? in Abbildung 4.5 zeigen nach 10 ps
und 20 us zwei Transienten, die durch die ersten beiden Spikes des Laserpulses entstanden
sind und sich zum Aufnahmezeitpunkt bereits einige Millimeter von der Oberfléche entfernt
haben. Bei noch hoheren Bestrahlungen (20 — 100 J/cm?) treten zwar ebenfalls eine oder meh-
rere Druckwellen auf (z.B. Abbildung 4.9), doch werden diese nicht durch den Effekt des
thermischen Kolbens verursacht, da hier der Materialauswurf bereits wahrend des ersten Spi-
kes des Laserpulses einsetzt.

Bei Bestrahlungen von 2 und 4,6 J/cm? entfernen sich die beobachteten akustischen Tran-
sienten mit normaler Schallgeschwindigkeit von der Wasseroberfliche. Hieraus ldsst sich
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schlieBen, dass der Maximaldruck der Transienten nur geringfiligig hoher ist als der Umge-
bungsdruck, da andernfalls eine erhohte Ausbreitungsgeschwindigkeit durch nichtlineare Ef-
fekte der Schallausbreitung auftreten wiirde (Abschnitt 2.4.2).

4.2.2 Oberflichenverdampfung

Bei allen Bestrahlungen wird die Bildung von Dampf an der Probenoberfliche beobachtet,
bevor der Materialauswurf einsetzt. Die Dampfbildung beruht vorwiegend auf Ungleichge-
wichts-Oberflachenverdampfung (Abschnitt 2.2.3). Da sich aufgrund der raschen Auftheizung
der Probenoberfliche kein Gleichgewicht zwischen Oberflichentemperatur und Dampfdruck
oberhalb der Probe ausbilden kann, erfolgt der Phaseniibergang durch Oberflichenverdamp-
fung sehr rasch und bezieht eine erheblich groflere Probenmasse mit ein als dies im thermo-
dynamischen Gleichgewicht moglich wére [52].

Die Dunkelfeldaufnahmen in Abbildung 4.2 und 4.3 zeigen, dass die Dampfbildung bei
der Bestrahlung von Wasser mit 2 J/cm? nach etwa 30 us einsetzt und sich zum Zeitpunkt des
Materialauswurfs nach 100 ps (Abbildung 4.2) bereits eine Dampfwolke mit einer Schichtdi-
cke von 2 mm gebildet hat. Bei einer erhdhten Bestrahlung von 4,6 J/cm? tritt bereits nach 10
us an der Oberfliche eine deutliche Dampfschicht auf (Abbildung 4.5), bevor nach 40 ps die
ersten Wassertropfchen auftreten (Abbildung 4.4).

Zum Zeitpunkt der einsetzenden Dampfbildung nach 10 ps hat die Temperatur bei dieser
Bestrahlung nach Berechnungen von Nahen [2] gerade die 100° C {iberschritten, so dass so-
wohl Oberflichenverdampfung als auch normales Kochen zur Dampfbildung beitragen kon-
nen. Unterhalb von 100° C ist die Oberflichenverdampfung der einzig mogliche Prozess, der
zur Dampfentstehung fithren kann, aber auch bei hoheren Temperaturen tiberwiegt zunichst
die Verdampfung gegeniiber dem normalem Kochen. Die Ursache hierfiir ist eine Erhohung
des Siedepunktes durch die geringe Grofe der heterogenen Siedekeime, die den Anteil des
Kochens an der Dampfentstehung herabsetzt. Zur Verdampfung der Fliissigkeit in dieses Sie-
dekeime hinein muss neben dem Atmosphirendruck auch die Oberflichenspannung der Gas-
blischen tiberwunden werden. Unter der Annahme, dass der maximale anfdngliche Blasenra-
dius der optischen Eindringtiefe in der Fliissigkeit entspricht, ergibt sich eine Siedepunkter-
héhung auf 143° C [2]. Daraus folgt, dass bei einer Temperatur von 100° C, wie sie nach 10
us erreicht ist, nur eine verschwindend geringe Dampfmenge durch normales Kochen entste-
hen kann und somit die beobachtete Dampfwolke durch Oberflichenverdampfung entstehen
muss.

Weil die Oberflaichenverdampfung bei Er:YAG Laserpulsen auflerhalb des thermischen
Gleichgewichts ablauft, ruft sie durch den Riickstofl der Molekiile eine Druckerhhung her-
vor, die ebenfalls die Siedetemperatur heraufsetzt und den Beitrag des Kochens an der
Dampfentstehung verringert (Abschnitt 2.2.4). Bei freilaufenden Laserpulsen besteht dieses
Ungleichgewicht, solange die Oberflichenverdampfung dominiert. Erst nach dem Einsetzen
der Phasenexplosion gibt es ein ungefdhres Gleichgewicht zwischen Energiezufuhr und Ener-
gieabfuhr.
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4.2.3 Primirer Materialauswurf

4.2.3.1 Einsetzen der Phasenexplosion

Wenn die Energiezufuhr durch die Laserbestrahlung rascher erfolgt als die Energieabfuhr
durch Oberflachenverdampfung, wird das Probenmaterial bis an die spinodale Grenze iiber-
hitzt und es setzt eine Phasenexplosion ein (Abschnitt 2.2.5), die aus schlagartiger Verdamp-
fung der Fliissigkeit bei gleichzeitigem Auswurf kondensierter Materie besteht. Dieser priméa-
re Materialauswurf wird durch den Phaseniibergang des Gewebewassers hervorgerufen und
erfolgt in Form von kleinen Gewebepartikeln, bzw. in Form von Wassertropfchen bei der Be-
strahlung von reinem Wasser. Das Auftreten eines Materialauswurfs ist ein eindeutiges Zei-
chen fiir eine Phasenexplosion, da die beiden anderen mdglichen Phaseniibergéinge, Oberfli-
chenverdampfung und normales Kochen, lediglich zu einer Verdampfung der Fliissigkeit und
nicht zum Auftreten von Gewebepartikeln oder Wassertropfchen fiihren. Bei allen in Ab-
schnitt 4.1 dargestellten Bildserien mit Bestrahlungen von 2 bis 100 J/cm? findet sowohl bei
Wasser als auch bei Leber und Haut ein Materialauswurf und somit auch eine Phasenexplosi-
on statt, die bei Bestrahlungen oberhalb von 20 J/cm? bereits durch die Energiedeponierung
wihrend des ersten Laserspikes ausgelost wird.

Eine Phasenexplosion erfordert das Autheizen der Gewebefliissigkeit bis zur spinodalen
Grenze, die bei Normaldruck bei einer Temperatur von 305° C erreicht wird (Abschnitt
2.2.5). Dies ist, wie bereits erwdhnt, nur dann mdoglich, wenn die Rate der Energiedeponie-
rung durch den Laser die Energieabfuhr durch Oberflaichenverdampfung und normales Ko-
chen iibersteigt. Bei freilaufenden Laserpulsen muss dariiber hinaus noch der Einfluss der
Wirmeleitung beriicksichtigt werden, die dem Aufbau eines Temperaturgradienten entgegen-
wirkt.

Die minimale Bestrahlung, die fiir das Auftreten einer Phasenexplosion erforderlich ist,
wurde bei der Ablation von reinem Wasser mit freilaufenden Er:YAG Laserpulsen anhand der
Bildserien zu 2 J/cm? bestimmt. Die Hellfeldaufnahmen in Abbildung 4.2 zeigen, dass bei
dieser Bestrahlung der Auswurf von Tropfchen nach 100 ps zunichst an einzelnen Stellen des
bestrahlten Areals auftritt und nach etwa 180 ps die gesamte Fliache erfasst. Die Ursache fiir
diese Inhomogenitit liegt in den zeitlichen und rdaumlichen Schwankungen des Laserstrahl-
profils, welches eine leicht ungleichméBige Erwarmung der Fliissigkeit bewirkt.

Wird die Bestrahlung von Wasser auf 4,6 J/cm? erhoht, so setzt der Tropfchenauswurf be-
reits nach 40 us ein (Abbildung 4.4). Der theoretische Zeitpunkt fiir das Erreichen der spino-
dalen Grenze (T = 305° C bei p = 0,1 MPa) liegt bei dieser Bestrahlung unter Beriicksichti-
gung der Warmeleitung nach Berechnungen von Nahen [2] bei 21,5 ps. Die Diskrepanz zwi-
schen dem berechneten und dem experimentell ermittelten Zeitpunkt ldsst sich dadurch erklé-
ren, dass bei den Berechnungen die Energieabfuhr durch Oberflichenverdampfung und nor-
males Kochen sowie die riickstoBinduzierte Druckerhdhung in der Probe nicht beriicksichtigt
wurden.

Bei Bestrahlungswerten ab 20 J/cm? setzt der Materialauswurf bei Wasser, Leber und Haut
bereits nach dem ersten Spike des Laserpulses ein, der bei einer Halbwertsbreite von 1 ps
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etwa 1,4 % der gesamten Pulsenergie enthdlt (Abschnitt 3.1.1). Somit erfolgt die Ablation zu
Beginn des gesamten Laserpulses quasi mit Pulsdauern von 1 ps und damit unter thermi-
schem Einschluss. Der auf den gesamten Laserpuls bezogene Schwellwert fiir den Material-
auswurf nach dem ersten Spike bei der Bestrahlung von Wasser wurde experimentell zu 14
J/em? bestimmt und entspricht damit einer effektiven Bestrahlung von 0,2 J/cm? wihrend des
ersten Spikes. Berechnet man die Energiedichte infolge der Laserbestrahlung, so kann die
Wiarmeleitung aufgrund des thermischen Einschlusses vernachléssigt werden. Die Dicke der
erwiarmten Schicht erhoht sich allerdings infolge des Ausbleichens des Wassers von 0,8 um
bei Normalbedingungen auf jetzt 1,5 um (Abschnitt 2.1.4). Unter diesen Umsténden ergibt
sich in der erwdrmten Schicht eine mittlere Energiedichte von 1,33 kJ/cm? Dieser Wert
stimmt sehr gut mit der Energiedichte von 1,27 kJ/cm? iiberein, die erforderlich ist, um die
Fliissigkeit von der Raumtemperatur bis zur spinodalen Grenze aufzuheizen (Abschnitt 2.2.5).
Diese Uberlegung bestitigt die Interpretation, dass der wihrend des ersten Spike bei Bestrah-
lungen oberhalb von 14 J/cm? auftretende Materialauswurf auf eine Phasenexplosion zuriick-
zufiihren ist.

Die Abnahme der Energiedichte in der Tiefe entspricht unter normalen Umstdnden einem
exponentiellen Verlauf (Abschnitt 2.1.3). Hieraus folgt, dass die Energiedichte in der obersten
Schicht hoher ist als der durchschnittliche Wert von 1,27 kJ/cm?, so dass in der angestellten
Betrachtung die Temperatur hier bereits die spinodale Grenze iiberschritten haben muss, ohne
dass eine Phasenexplosion stattgefunden hat. Der explosive Phaseniibergang in der obersten
Schicht wird moglicherweise durch die Kiithlung infolge der Oberflichenverdampfung und
der riickstoBbedingten Druckerhohung verzogert (Abschnitt 2.2.7). Dieser Effekt bewirkt,
dass die maximale Temperatur erst in einer gewissen Tiefe erreicht wird, in der auch die Pha-
senexplosion zuerst einsetzt.

4.2.3.2 Ablationsdynamik nach Beginn der Phasenexplosion

In allen hier betrachteten Féllen endet die Energiezufuhr durch den Laser nicht mit dem Ein-
setzen der Phasenexplosion, sondern dauert noch bis zu 200 ps lang weiter an. Der Fortgang
der Ablationsdynamik wird dabei weiterhin von der Rate der Energiedeponierung beeinflusst.
Es fdllt auf, dass bei der Ablation von Wasser mit Bestrahlungen von 20 — 100 J/cm? die
Wolke kurz nach dem Einsetzen der Phasenexplosion im oberen Teil transparent wird, was
darauf schlieBen ldsst, dass diese vollstindig aus Dampf besteht. (Abbildung 4.6, 4,8 und
4.10). Allerdings kann die hohe Rate der Energiezufuhr wihrend der Laserbestrahlung nicht
allein durch Oberflachenverdampfung, sondern nur durch einen Phaseniibergang ausgeglichen
werden. Es stellt sich also die Frage, auf welche Weise im Probenvolumen Energiedichten
erreicht werden, die eine vollstindige Verdampfung ohne Teilchenauswurf ermoglichen. Bei
Normaldruck erfolgt eine Phasenexplosion spitestens bei T = 305° C und erfordert eine Ener-
giedichte von 1,27 kJ/cm®. Die vollstaindige Verdampfungsenthalpie von Wasser dagegen
betrdgt 2,53 kJ/cm® und ist im Wasser erst dann enthalten, wenn es auf 587° C erhitzt wird.
Das Erreichen solch hoher Uberhitzungsgrade erfordert eine Druckerhéhung in der Probe auf
Werte oberhalb des kritischen Druck (p = 22 MPa). Solch hohe Druckwerte konnen im Ver-
lauf des Ablationsprozesses erreicht werden, weil die Phasenexplosion an der Probenoberfla-
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che mit einem betrdchtlichen Druckanstieg verbunden ist (Abschnitt 2.2.7), der zu einem An-
stieg der druckabhéngigen spinodalen Temperatur in den darunter liegenden Schichten fiihrt,
so dass hier eine hohere Energiedichte erforderlich ist, um eine Phasenexplosion hervorzuru-
fen. Die bei erhohter Energiedichte ablaufende Phasenexplosion bewirkt einen erheblichen
Riickstofldruck, der seinerseits zu einer weiteren Erhhung der Energiedichte in der Probe
fithrt. Dieser Vorgang setzt sich solange fort, wie die Leistung des Laserpulses ansteigt. Er
erklart die Transparenz der Ablationswolke bei Wasserablation mit freilaufenden Er:YAG
Laserpulsen bei hohen Bestrahlungen, ist aber bei Ablation mit giitegeschalteten Laserpulsen
noch weitaus ausgepragter (Abschnitt 4.4).

4.2.4 Einfluss der Gewebematrix

Bei der Bestrahlung von Leber mit 4,6 J/cm? setzt der Materialauswurf wie bei Wasser nach
etwa 40 us ein (Abbildung 4.11). Die Abschitzung der Energiedichte bei der Ablation von
Wasser in Abschnitt 4.2.3 hat ergeben, dass zu diesem Zeitpunkt das Gewebewasser bereits
bis zur spinodalen Grenze erhitzt worden ist, so dass eine Phasenexplosion in der Probe auf-
tritt. Die Reif3festigkeit von Leber betrigt lediglich 24 kPa (Abschnitt 2.2.1) und reit durch
den Druckanstieg bei der Phasenexplosion sofort auf.

Der Materialauswurf beginnt in Form von langen Gewebefdden, die zwischen 40 und 90
us an der Probenoberfldche auftreten. Nach 160 ps sind auf den Aufnahmen deutlich feinere
Partikel zu sehen, deren groBte Dichte erst nach 230 ps, also am Ende des Laserpulses und
damit in einer Phase geringer Energiedeponierung erreicht wird (Abbildung 4.11). Die zu
Beginn der Ablation ausgeworfenen Gewebefdden bestehen aus einer Schicht ausgetrockneten
Gewebes, das durch die Verdampfung des Wassers in der obersten Gewebeschicht entsteht,
bevor die Phasenexplosion in den tieferen Schichten stattfindet. Die Reste dieser Schicht sind
auf der Makroaufnahme in Abbildung 4.20 zu sehen, die ein mit 4,6 J/cm? bestrahltes Leber-
areal nach der Ablation zeigt. Die Fliache ist mit einer an vielen Stellen unterbrochen weiflen
Schicht iiberzogen, die aus den Resten des ausgetrockneten Materials besteht. Mit dem Was-
sergehalt sinkt auch das Absorptionsvermogen, so dass in der obersten Schicht nach der Aus-
trocknung keine Laserenergie mehr deponiert wird und demnach auch kein Phaseniibergang
stattfinden kann. Diese Schicht schiitzt die darunter liegenden Schichten vor Austrocknung
und wird schlieBlich durch die Phasenexplosion der darunter liegenden Schichten mitgerissen.
Sie erscheint daher auf den Aufnahmen, bevor die nachfolgenden feineren Gewebepartikel
sichtbar werden.
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Abbildung 4.20. Makroaufnahme eines Ablationsortes von Leber mit einer Bestrahlung von 4,6 J/cm?, aufge-
nommen nach der Bestrahlung.

Die Bestrahlungsschwelle flir den Materialauswurf nach dem ersten Spike des Laserpulses
liegt bei Leber bei etwa 14 J/cm? und stimmt damit mit der entsprechenden Schwelle fiir den
Materialauswurf bei Wasser iiberein. Die Hellfeldauthahme nach 2,6 ps in Abbildung 4.12
(20 J/em?) zeigt den Auswurf feiner Gewebepartikel unmittelbar nach dem ersten Spike. Es
treten dabei keine groBen Gewebefidden auf, wie sie bei einer Bestrahlung von 4,6 J/cm? in-
folge der Austrocknung der obersten Gewebeschicht entstanden sind (Abbildung 4.11). Die
spinodale Grenze wird hier so schnell erreicht, dass keine signifikante Gewebemenge vor dem
Einsetzen der Phasenexplosion austrocknen kann. Die anschlieBende Unterbrechung des Ma-
terialauswurfs nach dem ersten Spike ist auf die geringere Energiedeponierungsrate in diesem
Teil des Laserpulses zuriickzufiihren. Nach 8,6 ps tritt eine erneute Phasenexplosion infolge
des zweiten Spikes des Laserpulses auf und schleudert die zwischen erstem und zweiten Pha-
seniibergang ausgetrocknete oberste Gewebeschicht weg. Die Dicke dieser Schicht ist hier
aufgrund des kurzen Zeitraums zwischen den beiden Spikes deutlich geringer als bei einer
Bestrahlung von 4,6 J/cm?, bei der die Austrocknung wihrend einer deutlich ldngeren Zeit-
spanne erfolgt. Bei einer Bestrahlung von 50 J/cm? erfolgt nur noch eine sehr kurze Unterbre-
chung des Materialauswurfs nach dem ersten Spike und dementsprechend wird eine sehr ge-
ringe Menge ausgetrockneten Materials erzeugt, wohingegen bei 100 J/cm? eine kontinuier-
lich Ablation ohne Austrocknung der oberen Schicht auftritt.

Bei der Bestrahlung von Haut mit 4,6 J/cm? erfolgt ein schneller Materialauswurf nach
etwa 100 us (Abbildung 4.15) und damit deutlich spéter als bei Wasser und Leber. Nach 40
us wird aber bereits eine sich langsam bewegende Tropfchenwolke beobachtet. Zu diesem
Zeitpunkt ist nach den oben angestellten Uberlegungen die spinodale Temperatur bereits ii-
berschritten, der Druckanstieg auf den zugehorigen Gleichgewichtsdruck von 9,3 MPa reicht
aber im Gegensatz zur Ablation von Leber nicht aus, um die Gewebematrix der Haut zu zer-
reilen. Die Reillfestigkeit von Haut liegt unter quasi-stationdren Bedingungen im Bereich von
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10 MPa (Abschnitt 2.1.2 und bei schneller Ablation noch héher, so dass ein weiterer Druck-
anstieg durch Kochen unter mechanischem Einschluss erforderlich ist, um einen Material-
auswurf hervorzurufen (Abschnitt 2.2.6). Erst nach 100 ps ist der erforderliche Druck erreicht
und der Materialauswurf beginnt aufgrund des hohen Drucks in Form von sehr kleinen Parti-
keln, die mit groBer Geschwindigkeit ausgeworfen werden. Nach etwa 300 pus kommt dieser
Prozess zum Erliegen. Der erhohte Druckaufbau bis zum Einsetzen des Materialauswurf
macht sich auch in der erforderlichen Bestrahlungsschwelle bemerkbar, die fiir Ablation
durch den Gesamtpuls etwa 3 J/cm? betrigt. Sie ist damit gegeniiber dem Wert fiir reines
Wasser von 2 J/cm? um 50 % erhoht.

Die Schwelle fiir den Materialauswurf durch den ersten Spike ist mit 20 J/cm? ebenfalls
etwa 50 % hoher als bei Wasser (14 J/cm?). Die Bildserie in Abbildung 4.16 zeigt einen
Ablationsvorgang unmittelbar an der Schwelle fiir den Materialauswurf nach dem ersten
Spike. Der Materialauswurf endet unmittelbar nach dem ersten Spike, da die Energiedichte in
der Probe nicht mehr groB3 genug ist, um die Gewebematrix zu zerreilen. Der zweite Spike
des Laserpulses ist nicht so intensiv und hat anders als bei der Ablation von Leber aufgrund
der hoheren Materialfestigkeit von Haut keinen erneuten Materialauswurf zur Folge. Erst
nach 45 ps wird die zum Zerreilen der Gewebsmatrix erforderliche Energiedichte wieder
tiberschritten und es erfolgt der Auswurf sehr feiner Gewebepartikel. Bei einer Bestrahlung
von 50 J/cm? tritt aufgrund der hoheren Energiedichten in der Probe lediglich ein Minimum
des Partikelauswurf im Bereich von 10 ps auf (Abbildung 4.16), wohingegen bei 100 J/cm?
ein kontinuierlicher Verlauf auftritt (Abbildung 4.18).

Wihrend des Partikelauswurfs entsteht auch bei der Ablation von Haut Wasserdampf in-
folge des durch ZerreiBung der Gewebematrix moglich gewordenen explosionsartigen Pha-
seniibergangs des Gewebewassers. Dies zeigt die Dunkelfeldaufnahme bei einer Bestrahlung
von 50 J/em? in Abbildung 4.18. Dariiber hinaus erkennt man in dieser Aufnahme die Abfolge
von Druckwellen, die infolge des schubweisen Materialauswurfs durch die einzelnen Spikes
des Laserpulses entstehen.

Im Gegensatz zur Ablation von Wasser erfolgt bei der Ablation von Leber und Haut auch
bei hohen Bestrahlungen keine vollstindige Verdampfung des Probenmaterials, sondern man
beobachtet lediglich eine geringere Partikeldichte innerhalb der Wolke bei hohen Bestrahlun-
gen. Die Ursache hierfiir ist, dass fiir die vollstindige thermische Zersetzung des Gewebes
deutlich hohere Temperaturen erforderlich sind als fiir die Verdampfung von reinem Wasser.
Diese werden bei der Bestrahlung mit freilaufenden Laserpulsen nicht erreicht, sondern treten
erst bei der Verwendung von giitegeschalteten Laserpulsen auf (Abschnitt 4.3 ).

4.2.5 Dynamik der Ablationswolke

Die Ablationswolke wird bei Bestrahlungen unterhalb von 20 J/cm? zundchst durch Oberfli-
chenverdampfung der Probe und dann durch eine Phasenexplosion erzeugt. Der Ubergang
zwischen den beiden Phasen zeigt sich an der Ausbreitungskurve der Ablationswolke, die in
Abbildung 4.21 fiir die Bestrahlung von Wasser mit 4,6 J/cm? dargestellt ist.
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Die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Wolke steigt in der Anfangsphase rasch auf etwa 40
m/s an und ist nach 25 ps bereits wieder auf 30 m/s gesunken, bevor zwischen 30 und 45 ps
eine sprungartige Beschleunigung auf 120 m/s einsetzt. Nach 70 ps ist die Geschwindigkeit
auf 55 m/s abgesunken und geht innerhalb des dargestellten Zeitfensters bis 170 ps auf 45 m/s
zurtick.

Die Aufnahmen in Abbildung 4.4 und die in Abschnitt 4.2.3 angestellten Uberlegungen
zum Temperaturverlauf in der Fliissigkeit zeigen, dass nach etwa 40 pus eine Phasenexplosion
einsetzt. Das entstechende Gemisch aus Tropfchen expandiert mit hoher Geschwindigkeit, so
dass die gesamte Ablationswolke beschleunigt wird. Anschliefend wird die Wolke durch Rei-
bung mit der Umgebungsluft und aufgrund der lateralen Expansion abgebremst, bevor sich
nach etwa 70 pus nahezu ein Gleichgewicht zwischen den Verlusten und der Energiezufuhr
durch den an der Oberfldche neu entstehenden Dampf eingestellt hat und die Ausbreitungsge-
schwindigkeit bis zum Ende des Laserpulses nur noch geringfiigig absinkt.

Die Expansion der Dampfwolke erfolgt aufgrund des hohen Druckgradienten vorwiegend
senkrecht zur Wasseroberfldche. Die Stromung innerhalb der Wolke ist dabei von Anfang an
turbulent, da die initiale Ausbreitungsgeschwindigkeit von 40 m/s bei einem Durchmesser des
bestrahlten Areals von 8 mm eine Reynoldszahl von 13400 ergibt und damit deutlich iiber
dem kritischen Wert von 6000 fiir eine freie Stromung liegt [77].

Auf den Dunkelfeldautnahmen der Bestrahlung von Wasser mit 2 und 4,6 J/cm? in
Abbildung 4.3 und 4.5 erkennt man nach 300 ps, bzw. 120 ps den Beginn einer Ringwirbel-
bildung der Ablationswolke. Die Ursache hierfiir liegt in der hohen Expansionsgeschwindig-
keit der Wolke, die nach der Bernoullie-Gleichung (p,,, + p,, =const.) [77] einen

verringerten statischen Druck zur Folge hat und so eine parallel zur Oberfldche verlaufende
radiale Stromung in Richtung des Ablationsortes hervorruft und die Wolke oberhalb des
Abtragungsortes einschniirt. Weiter entfernt von der von der Oberfliche erfolgt eine Riick-
stromung der Ablationsprodukte in die Zone niedrigeren Drucks am Rande der Wolke. aus
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Abbildung 4.21. Ausbreitung der Dampfwolke bei der Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 4,6 J/cm?
von Wasser. a): Ortskurve der Dampffront b) Geschwindigkeit der Dampffront, ermittelt durch Ableitung der
gefitteten Kurve in a). Man erkennt in beiden Darstellungen sehr deutlich, dass zum Zeitpunkt der Phasenexplo-
sion nach 40 ps eine starke Beschleunigung der Dampffront erfolgt.
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Ablationsprodukte in die Zone niedrigeren Drucks am Rande der Wolke, aus der sich der
Ringwirbels entwickelt [13].

4.2.6 Ausbreitung der Partikel

Abbildung 4.22a zeigt die Ausbreitung der Wassertropfchen bei der Ablation von Wasser fiir
alle betrachteten Bestrahlungswerte. Die Kurven verdeutlichen noch einmal, dass bei Bestrah-
lungen ab 20 J/cm? der Materialauswurf bereits durch den ersten Laserspike hervorgerufen
wird und bei 4,6 und 2 J/cm? erst deutlich spéter auftritt. Neben dem Zeitpunkt unterscheiden
sich die Kurven aber auch in der Geschwindigkeit des Materialauswurfs.

Um die Geschwindigkeiten zu ermitteln, wurden mathematische Funktionen an die unter-
schiedlichen Ortskurven angepasst und deren Ableitung bestimmt. Die maximalen Ausbrei-
tungsgeschwindigkeiten treten dabei jeweils unmittelbar nach dem Materialauswurf auf und
sind in Abbildung 4.22b dargestellt. Es zeigt sich, dass die Maximalgeschwindigkeit in ho-
hem Malle von der gewéhlten Bestrahlung abhédngig ist, wobei der bei 2 J/cm? auftretende
niedrigsten Wert von 40 m/s um eine Grofenordnung kleiner ist als der Maximalwert von 400
m/s bei einer Bestrahlung von 100 J/cm?.

Die Ursache fiir diese grole Bandbreite liegt in der Energiedichte, die in der Fliissigkeit
bis zum Moment des Phaseniibergangs erreicht wird. Mit der Bestrahlung steigt dabei auch
die Energiedichte in der Probe. Fiir Bestrahlungen ab 20 J/cm? erfolgt der Materialauswurf
bereits wihrend des ersten Spikes. Aus diesem Grund treten bei diesen Bestrahlungen mit 280
— 400 m/s deutlich hohere Partikelgeschwindigkeiten auf als bei 2,0 und 4,6 J/cm? mit 40 und
100 m/s. Der Anstieg der Geschwindigkeit ist zwischen 4,6 und 20 J/cm? deutlich groer als
zwischen 20 und 100 J/cm?, obgleich in beiden Fillen die Bestrahlung in etwa um den glei-
chen Faktor ansteigt. Die Ursache hierfiir ist, dass bei 50 J/cm? und 100 J/cm? der oberste Teil
der Ablationswolke bereits ausschlie8lich aus Dampf besteht, weil die durch den ersten Spike
in der obersten Wasserschicht erzeugte Energiedichte die Verdampfungsenthalpie von Wasser

Q
N
N

12 T T T T T T T T 450 T T T T T
. e 100 Jicm?
. ! * 50 Jiem? 400+ o 4
10 1 . - 20 Jiom? A K .
4,6 Jiem? £ 350 i
. 2 Jlem? ~
| . i = i 4
8 - 'S 300 .
. 2
€ 5 250 1
E 6_ L) . - E
;’ .. E 2004 4
(9] . . 8
2 4 - - p 8, 150+ y
R . L 2 1004 o .
2 . .l R 'z
O . g soq, J
0 T +—t— —— T T T 0 . : . . ;
0 20 40 60 80 100 120 140 160 0 20 40 60 80 100
Zeit / ys Bestrahlung / J/cm?

Abbildung 4.22. a) Ausbreitung der Wassertropfchen bei der Bestrahlung von Wasser. b) Maximalgeschwindig-
keit der Tropfchen unmittelbar nach dem Einsetzen des Materialauswurfs.
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tibersteigt. Der Partikelauswurf setzt erst ein, wenn im weiteren Verlauf der Ablation die
Schwelle fiir die vollstindige Verdampfung von Wasser (2,53 kJ/cm?) unterschritten wird.
Dies ist der Grund fiir die annédhernde Konstanz der oberhalb von 20 J/cm? gemessenen Parti-
kelgeschwindigkeiten. Wenn man fiir 50 und 100 J/cm? statt der Partikelgeschwindigeit die
Geschwindigkeit der Kontaktfrontfront ermittelt, so ergeben sich Materialwerte von 785 und
950 m/s, was einem Faktor von 1,21 bei einer Verdoppelung der Bestrahlung entspricht. Un-
ter Beriicksichtigung der groBeren optischen Eindringtiefe bei erhdhter Bestrahlung (Ab-
schnitt 2.1.4) ergeben sich nach dem ersten Spike Energiedichten von 2,9 kJ/cm? bei einer
Bestrahlung von 50 J/cm? und 4,3 kJ/cm? bei einer Bestrahlung von 100 J/cm?. Die Energie-
dichte steigt damit um den Faktor 1,48, was anndhernd dem Anstieg der Ausbreitungsge-
schwindigkeiten (Faktor 1,21) der Kontaktfront entspricht. Im Gegensatz dazu steigt die Aus-
breitungsgeschwindigkeit der Tropfchen aus den genannten Griinden nur um den Faktor 1,05
an.

4.2.7 Druckwellenabstrahlung

Die Dunkelfeldauthahmen in den Abbildung 4.2, 4.5, 4.7 und 4.9 zeigen eine Reihe von
Druckwellen, die durch den Ablationsvorgang entstehen. Neben herkdmmlichen Druckwel-
len, deren Amplitude gegeniiber dem Umgebungsdruck nur geringfiigig erhoht ist, treten ins-
besondere bei hohen Bestrahlungsstirken ab 20 J/cm? Drucktransienten mit einem deutlich
hoheren Druckmaximum auf. Diese entstehen infolge der extrem schnellen Expansion der
Ablationswolke bei hohen Bestrahlungsstérken, bei der die Wolke wie ein Kolben wirkt und
die umgebende Luft stark komprimiert. Nichtlineare Effekte bei der Druckwellenausbeitung
konnen zur Entstehung einer StoBfront fiihren, in der die ZustandsgroBen wir Druck und
Temperatur einen sprunghaften Anstieg aufweisen (Abschnitt 2.4.2). Im Extremfall kann der
Druck der StoBwelle den Gleichgewichtsdruck der Temperatur des Phaseniibergangs errei-
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Abbildung 4.23. a) Ausbreitung der Druckwelle hinter dem ersten Spike des Laserpulses bei der Ablation von
Wasser mit Bestrahlungen von 2,0 — 100J/cm?. Die Druckwellen bei 2,0 und 4,6 J/cm? breiten sich mit normaler
Schallgeschwindigkeit von 344 m/s aus (b), wohingegen die maximale Ausbreitungsgeschwindigkeit bei Be-
strahlungen ab 20 J/cm? deutlich hdher liegt und erst nach 16 ps auf die normale Schallgeschwindigkeit zuriick-
gefallen ist.
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chen, der sich infolge der Phasenexplosion zum Startzeitpunkt der Ablationswolkenexpansion
einstellt. Die druckabhéngige Ausbreitungsgeschwindigkeit kann dabei zur Bestimmung des
Maximaldrucks herangezogen werden (Abschnitt 2.4.2).

Abbildung 4.23 zeigt die Ausbreitung der Druckwelle sowie deren Geschwindigkeit un-
mittelbar nach dem ersten Spike des Laserpulses bei der Bestrahlung von Wasser mit 2 bis
100 J/ecm?. Unterhalb einer Bestrahlung von 20 J/cm?, also unterhalb der Schwelle fiir eine
Phasenexplosion wihrend des ersten Spikes, entstehen die Druckwellen durch den Effekt des
thermischen Kolbens (Abschnitt 4.2.1) und bewegen sich aufgrund der geringen Druckampli-
tude mit normaler Schallgeschwindigkeit von 344 m/s. Bei hoheren Bestrahlungen erfolgt
aufgrund der Phasenexplosion eine sehr viel stirkere Komprimierung der Umgebungsluft, aus
der sich Transienten mit Ausbreitungsgeschwindigkeiten von bis zu 700 m/s bei einer Be-
strahlung von 100 J/cm? entwickeln. Die auftretenden Maximalgeschwindigkeiten bei der
Wasserablation sind zusammen mit dem nach Formel 2.14 ermittelten Druck fiir alle betrach-
teten Bestrahlungen in Tabelle 4.1 zusammengefasst. Wie man sieht, steigt mit zunehmender
Bestrahlung oberhalb von 20 J/cm? die Maximalgeschwindigkeit und damit auch der Druck
an, obgleich in keinem Fall Werte im Bereich des Gleichgewichtsdrucks der spinodalen Tem-
peratur von 9,3 MPa erreicht werden. Die Ursache hierfiir ist, dass Druck und Temperatur
bereits wiahrend des Phaseniibergangs aufgrund des Verbrauchs an latenter Warme absinken
und der Druck im Verlauf der Phasenexplosion auf den Atmosphéirendruck abfillt [89]. Die
StoBBwelle ist aber das Resultat der gesamten Phasenexpolsion und ihr Druck deshalb eine Art
Durchschnittswert. Erwartungsgemil steigt mit der Bestrahlung durch die hoheren Energie-
dichten in der Probe auch der Maximaldruck an.

Die Maximalgeschwindigkeit der Druckwelle wird noch wihrend des ersten Spikes er-
reicht (Abbildung 4.23), und zwar mit zunehmender Bestrahlung aufgrund des eher einset-
zenden Materialauswurfs immer frither. Aufgrund der sphirischen Expansion der StoBwelle
und Dissipationseffekten (Abschnitt 2.4.2) sinkt der Druck mit fortschreitender Ausbreitung
ab und damit auch die Ausbreitungsgeschwindigkeit, bis nach etwa 16 us bei allen untersuch-
ten Bestrahlungen die normale Schallgeschwindigkeit erreicht wird.

Bestrahlung [J/cm?] Vinax [M/5] Druck [MPa]
2 350 0,1
4,6 350 0,1
20 530 0,25
50 620 0,35
100 700 0,45

Tabelle 4.1. Maximale Ausbreitungsgeschwindigkeit der Druckwellen sowie die zugehdrige Druckamplitude.
Die Druckwellen bei einer Bestrahlung von 2 und 4,6 J/cm? breiten sich mit normaler Schallgeschwindigkeit aus,
wohingegen bei Bestrahlungen ab 20 J/cm? Ausbreitungsgeschwindigkeit und Druck deutlich erhoht sind.
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Die Dunkelfeldaufnahme bei einer Bestrahlung von 50 J/cm? in Abbildung 4.9 zeigt, dass
durch die Spikes zu Beginn des Pulses eine Reihe von Druckwellen mit immer geringerer
werdender Intensitit entstechen. Die Ausbreitungsgeschwindigkeit der zweiten Druckwelle,
die durch den zweiten Spike des Laserpulses nach etwa 9 us hervorgerufen wird betrdgt nur
noch 400 m/s, was einem Druck von 0,14 MPa entspricht, im Unterschied zu 0,35 MPa fiir
die StoBBwelle nach dem ersten Spike.

Der Entstehung und Ausbreitung der Druckwellen erfolgt bei der Ablation von Leber und
Haut auf die gleiche Art und Weise, wie der Vergleich mit den Dunkelfeldaufnahmen der
Ablation von Haut bei 50 J/cm? in Abbildung 4.18 zeigt. Wahrend des ersten Spikes entsteht
eine primdre Stofwelle, der mehrere Druckwellen geringerer Intensitét durch die nachfolgen-
den Spikes folgen.

4.2.8 Riickstoflinduzierter Materialauswurf

Die Expansion der Ablationsprodukte bewirkt einen Riickstodruck in der Probe, der bei hin-
reichender Stirke einen riickstoinduzierten Materialauswurf zur Folge hat (Abschnitt 2.3).
Bei hohen Bestrahlungen betrdgt die Dauer dieses sekunddren Materialauswurfes mehr als
100 ms. Er fiihrt zu einem starken Anstieg der Ablationseffizenz, da sehr viel mehr Material
ausgeworfen wird als primir von der Phasenexplosion erfasst wurde. Der gesamte Ablauf ist
dabei sehr komplex und dhnelt der Dynamik eines auf die Wasseroberfliche auftreffenden
Tropfens. Dieser Abschnitt liefert einen Uberblick iiber den riickstoBinduzierten Materialaus-
wurf bei der Bestrahlung mit freilaufenden Er:Y AG-Laserpulsen. Eine detaillierte Diskussion
erfolgt im Zusammenhang mit giitegeschalteten Laserpulsen in Abschnitt 4.2.8, und in Kapi-
tel 5 wird die lang andauernde Spatphase der riickstoinduzierten Effekte nach dem Ende des
eigentlichen Materialauswurf dargestellt.

Der Riickstodruck bewirkt eine Eindellung der Wasseroberflache, die bereits bei der Be-
strahlung von Wasser mit 2,0 J/cm? beobachtet wird (Abbildung 4.2). Das verdrangte Wasser
flieBt radial nach auBen und wird von der umgebenden Fliissigkeit nach oben abgelenkt, wo
es bei einem hinreichend hohen Riickstodruck einen zylindrischen Wasserfilm an den Rén-
dern des Ablationsortes bildet (Abschnitt 2.3). Dieses Phdnomen tritt erstmals bei einer Be-
strahlung von 4,6 J/cm? in Abbildung 4.4 auf.

Bei hoheren Bestrahlungen ab 20 J/cm? treten sehr viel deutlichere riickstoBinduzierte Ef-
fekte auf, da hier der Riicksto8druck hoher ist und eine entsprechend schnellere Eindellung
der Oberfliche erfolgt. Hierdurch entsteht ein sehr tiefer Hohlraum unter der Wasseroberfli-
che und eine hohe, hohle Wassersidule wird ausgeworfen, an deren Oberkante sich eine Viel-
zahl von groBen Wassertropfen abldst (Abbildung 4.6). Bei einer Bestrahlung von 50 J/cm?
(Abbildung 4.8) und 100 J/cm? (Abbildung 4.10) wird der Hohlraum so stark nach unten be-
schleunigt, das er sich von der Wasseroberfldche ablost und sich hinter ihm schlie3t. Gleich-
zeitig deutet sich oberhalb der Wasseroberfliche eine radiale Kontraktion der hohlen der
Wassersdule an, aus der sich ein geschlossener Jet entwickelt. Diese Vorginge werden detail-
liert in Kapitel 5 diskutiert.



4 Primdrer Materialauswurf 109

Bei der Ablation von Gewebe beeinflusst die extrazelluldre Matrix das Ausmal der riick-
stoBinduzierten Materialauswurfs. Erste Anzeichen fiir einen sekunddren Auswurf treten bei
der Ablation von Leber bei einer Bestrahlung von 20 J/cm? auf. Hier ist nach 140 us eine seit-
liche Aufwolbung des Ablationskraters zu sehen, und anschlieBend nach 500 us werden eini-
ge grolle Gewebestiicke infolge des RiickstoBes ausgeworfen werden (Abbildung 4.12). Die
Reiffestigkeitsgrenze des Gewebes (24kPa) [22] ist hier offensichtlich geringer als der Riick-
stodruck in der Probe. Bei hoheren Bestrahlungen von 50 J/cm? (Abbildung 4.13) und 100
J/em? (Abbildung 4.14) treten aufgrund des erhohten Riickstodrucks wie schon bei Wasser
noch sehr viel deutlichere Effekte auf, die mit einer stirkeren Aufwolbung und dem Auswurf
sehr grofler Gewebeteile verbunden sind.

Haut zeigt bei keiner der untersuchten Bestrahlung deutliche Riickstofeffekte, da die
ReiBfestigkeitsgrenze mit 10 MPa [22] deutlich hoher liegt als die von Leber und dariiber
hinaus die dynamische ZerreiBfestigkeit von Haut bei kurzer Belastung grof3er ist als die unter
quasi-statischen Bedingungen ermittelten Reillfestigkeitsgrenzen (Abschnitt 2.1.2). Das heifit,
dass auch bei Uberschreiten der Festigkeitsgrenze durch den RiickstoBdruck ein Materialaus-
wurf nicht zwingend erfolgen muss. Lediglich bei einer Bestrahlung mit 100 J/cm? bildet sich
auf einer Aufnahme nach 200 ps eine Aufwdlbung, die man als Riickstofeffekt interpretieren
konnte. Zu diesem Zeitpunkt sollte das Druckmaximum in der Probe bereits lange tiberschrit-
ten sein, allerdings bedingt die lang anhaltende Erwarmung moglicher Weise eine Schwé-
chung des Gewebes durch thermische Effekte, so dass die extrazelluldre Matrix erst sehr spét
aufreiflt. Einschrénkend ist zu sagen, dass das Auftreten nicht reproduzierbar ist und stellt
einen Sonderfall darstellt. Moglicherweise ist die Reillfestigkeit des Gewebes dieser einen
Probe an dieser Stelle aufgrund von mechanischen Einfliissen zu Lebzeiten des Schweins ge-
schwécht worden.

Auch wenn der RiickstoBdruck die ReiBfestigkeitsgrenze des Gewebes deutlich iibersteigt,
erfolgt nicht zwingend ein Aufreilen der Probe. Diese Thematik wird zusammen mit einer
Abschitzung des Riickstodrucks in der Probe in Abschnitt 4.4.4 diskutiert.

4.2.9 Zusammenfassung der Ablationsdynamik mit freilaufenden Er:YAG Laserpul-
sen

Die vorgenommenen Untersuchungen haben gezeigt, dass sich die Ablationsdynamik mit frei-
laufenden Er:YAG-Laserpulsen in mehrere Phasen unterteilt, wobei eine Phasenexplosion
beim Erreichen der spinodalen Grenze der dominierende Mechanismus ist. Eine Phasenexplo-
sion ist im Vergleich zu Oberflaichenverdampfung oder normalem Kochen ein wesentlich ef-
fizienterer Ablationsmechanismus, da nicht die vollstindige Verdampfungenenthalpie des
abgetragenen Materials aufgebracht werden muss. Bei Wasser und weichem Gewebe wie Le-
ber erfolgt zusitzlich bei hinreichend hohen Bestrahlungen ein riickstoinduzierter Material-
auswurf, der die Ablationseffizienz deutlich erhoht. Dieser komplexe Ablauf wird von keinem
der bestehenden Ablationsmodelle vollstindig erfasst.

In der ersten Phase der Ablation erfolgt eine  Nichtgleichgewichts-
Oberflichenverdampfung, die durch den RiickstoBdruck der Molekiile den Beitrag des Ko-
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chens an der Dampfentstehung verringert (Abschnitt 4.2.2). Wenn die Energiezufuhr durch
den Laser schneller erfolgt als die Energieabfuhr, wird das Probenmaterial bis an die spinoda-
le Grenze erhitzt und es setzt eine Phasenexplosion ein (Abschnitt 4.2.3.1). Dies ist sowohl
fiir Wasser als auch bei Leber und Haut bereits bei der geringsten untersuchten Bestrahlung
von 2,0 J/cm? der Fall, wobei ab einer Bestrahlung von 20 J/cm? die Phasenexplosion bereits
durch die Energiedeponierung des ersten Spikes des Laserpulses erfolgt. Dariiber hinaus be-
steht bei Bestrahlungen ab 20 J/cm? der obere Teil der Ablationswolke aus Gas, was nur durch
eine vollstindige Verdampfung der Fliissigkeit infolge einer Dampfexplosion erklirt werden
kann. Hierzu ist eine Energiedichte von 2,54 kJ/cm? in der Fliissigkeit, bzw. eine Aufheizung
auf 587° C erforderlich. Dieser Grad der Uberhitzung erfolgt durch die Erhdhung der spinoda-
len Temperatur in den tieferen Schichten des Gewebes infolge des Riicksto3drucks der priméa-
ren Phasenexplosion in der oberen Schicht bei weiter andauernder Bestrahlung durch den La-
serpuls (Abschnitt 4.2.3.2). In der letzten Phase der Ablation erfolgt ein bei hinreichender
Bestrahlung sehr ausgeprigter riickstofinduzierter Materialauswurf, der durch den RiickstoB3-
druck der expandierenden Ablationsprodukte hervorgerufen wird (Abschnitt 4.2.8). Bei hohen
Bestrahlungen betrdgt die Dauer dieses sekunddren Materialauswurfs mehr als 100 ms und
filhrt zu einem starken Anstieg der Ablationseffizienz, da sehr viel mehr Material ausgewor-
fen wird, als von der priméren Phasenexplosion erfasst wurde.

Bei der Ablation von Gewebe (Abschnitt 4.2.4) erfolgt ebenfalls eine Aufheizung bis zur
spinodalen Grenze und infolge dessen eine Phasenexplosion. Sofern der daraus resultierende
Druckanstieg die Reil3festigkeitsgrenze des Materials iiberschreitet, erfolgt ein unmittelbarer
Materialauswurf. Dies ist bei Leber der Fall, bei Haut hingegen ist eine weitere Druckerho-
hung durch Kochen unter mechanischem Einschluss erforderlich, um das Gewebe zu zerrei-
fen und einen Materialauswurf hervorzurufen. Infolge dessen sind die Schwellwerte flir den
Materialauswurf bei Leber und Wasser nahezu identisch, bei Haut jedoch um etwa 50 % er-
hoht. Die ReiBfestigkeit des Gewebes hat auch auf den riickstoinduzierten Materialauswurf
einen entscheidenden Einfluss. Dieser kann nur dann erfolgen, wenn der RiickstoBdruck der
expandierenden Ablationsprodukte ausreicht, um die Gewebematrix zu zerreilen (Abschnitt
4.2.8). Bei der Ablation von Leber ist dies der Fall, allerdings sind die Effekte aufgrund der
hoheren mechanischen Festigkeit weniger ausgepragt als bei der Wasserablation, so dass ent-
sprechend hohere Schwellwerte der Bestrahlung erforderlich sind. Bei der Ablation von Haut
erfolgt in den betrachteten Fillen kein reproduzierbarer riickstoinduzierter Materialauswurf.

Der Vergleich der im Rahmen dieser Arbeit gewonnenen Erkenntnisse zeigt, dass keines
der existierenden und in Abschnitt 2.5 vorgestellten Modelle der Photoablation die komplexen
Vorginge korrekt beschreibt. Insbesondere der das Auftreten unterschiedlicher Ablationspha-
sen sowie der dominierende Einfluss der Phasenexplosion wird nirgends erkannt und model-
liert. Nahen [2] sowie Vogel und Venugopolan [13] waren die ersten, die die Bedeutung der
Phasenexplosion erkannt und herausgearbeitet haben. Der riickstofinduzierte sekunddre Ma-
terialauswurf wird ebenso wenig analytisch behandelt. Es existieren hierzu lediglich Untersu-
chungen von Zweig und Frenz [104], die den Einfluss von lateralen Druckgradienten in der
Ablationswolke auf den Materialauswurf untersuchen und infolge dieser Uberlegungen ein
unzutreffendes Modell fiir den primdren Materialauswurf einwickeln. Wiederum waren es



4 Primdrer Materialauswurf 111

Vogel und Venugopolan [13], die erstmals auf die Rolle des riickstoBinduzierten Material-
auswurfs hingewiesen haben.

Der Einfluss von Phasenexplosion und riickstoinduziertem Materialauswurf bei der
Ablation von Gewebe wird bislang ebenfalls von keinem Modell erfasst. Die Rolle der Gewe-
bematrix ist bislang lediglich von Majaron [12] fiir Kochen unter mechanischem Einfluss mo-
delliert worden, wobei lediglich das Geschehen im Bereich der Ablationsschwelle bis zum
Einsetzen des Materialauswurfs betrachtet wird.
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4.3 Kurzzeitfotografische Darstellung der Ablationsdynamik mit giitege-
schalteten Laserpulsen

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der kurzzeitfotografischen Untersuchungen der
Ablationsdynamik mit giitegeschalteten Er:YAG Laserpulsen présentiert. Neben dem Hell-
feld- und dem Dunkelfeldverfahren, die fiir die Darstellung mit freilaufenden Laserpulsen
verwendet wurden, kommen nun ebenfalls das Hoffmansche Schlierenverfahren und das Auf-
lichtverfahren zum Einsatz. Letzteres eignet sich insbesondere fiir die zeitliche und rdumliche
Bestimmung des Ablationsbeginns (Abschnitt 3.3). Zusétzlich wurden Orts-Zeitkurven der
einzelnen Ablationsbestandteile aus den kurzzeitfotografischen Aufnahmeserien erstellt, um
deren Ausbreitung und Zusammenspiel quantitativ erfassen zu konnen.

Die verwendeten Bestrahlungswerte betrugen 0,12 — 5,40 J/cm? bei einem Durchmesser
des bestrahlten Areals zwischen 0,5 und 1 mm. Fiir Bestrahlungen unterhalb von 2,8 J/cm?
betrug die Fleckgrofe konstant 1 mm und die gewiinschte Bestrahlung wurde durch eine Ver-
ringerung der Laserpulsenergie am Ablationsort mittels eines variablen Abschwéchers im
Strahlengang eingestellt (Abschnitt 3.1.4). Bei 2,8 J/cm? musste die Fleckgrofle auf 700 pm
und bei 5,4 J/cm? auf 500 pm verringert werden, um die jeweiligen Bestrahlungswerte zu er-
reichen.

Die Leistungsdichte in der Probe ist aufgrund der sehr viel kiirzeren Pulsdauer und dem
thermischen Einschluss bei der Verwendung von giitegeschalteten Laserpulsen wesentlich
hoher als bei freilaufenden Laserpulsen. Aus diesem Grund lduft die Ablation mit kurzen La-
serpulsen sehr viel schneller ab und es treten eine Vielzahl von neuen Phdnomenen auf.

4.3.1 Ablation von Wasser bei Bestrahlungen von 0,12 — 5,40 J/cm?
Bestrahlung von Wasser mit 0,12 J/cm’

Bei einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? sind die ersten Anzeichen des Ablationsbeginns nach 80
ns im Auflichtverfahren (Abbildung 4.24) sichtbar. Hier zeigt sich eine Schwirzung der Was-
seroberflache im Zentrum des bestrahlten Areals, hervorgerufen durch Absorption und Streu-
ung der an der Wasseroberfldche entstandenen Wassertropfchen. Die von der Ablation erfass-
te Flache breitet sich aus, bis nach 174 ns eine laterale Ausdehnung von 750 um erreicht wird.
Die Aufnahmen nach 92 ns und nach 104 ns zeigen deutliche UnregelméaBigkeiten in der Ges-
talt der Ablationszone, die auf die Inhomogenititen des Laserstrahlprofils zuriickzufiihren
sind. Diese Inhomogenititen haben bei der hier vorliegenden Bestrahlung im Bereich der
Ablationsschwelle einen sichtbaren Einfluss auf das rdumliche Einsetzen der Ablation.

In den Hellfeldaufnahmen (Abbildung 4.25) erkennt man erst nach 156 ns und damit deut-
lich spéter als in den Auflichtaufnahmen (Abbildung 4.24) einen diinnen schwarzen Streifen
an der Wasseroberfliche, der in der letzten Aufnahme dieser Serie nach 288 ns eine Schicht-
dicke von etwa 70 pm erreicht hat. Da dieses Aufnahmeverfahren nur fiir Amplitudenobjekte
und sehr stark Licht ablenkende Strukturen empfindlich ist (Abschnitt 3.3.2), erfordert es eine
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80 ns 92 ns 104 ns 174 ns

Abbildung 4.24. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? und einer Fleckgrofle von 1 mm,
dargestellt im Auflichtverfahren. Nach 80 ns treten die ersten Anzeichen des Ablationsbeginns in Form einer
Schwiérzung im Zentrum des bestrahlten Areals auf. Die unregelméBige Form der betroffenen Fliche nach 92
und 104 ns ist auf UnregelméBigkeiten im Laserstrahlprofil zurtick zu fiithren.
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Abbildung 4.25. Anfangsphase der Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? und einer Fleck-
grofle von 1mm, aufgenommen im Hellfeldverfahren. Die ersten Anzeichen der Ablation treten nach 156 ns in

Form einer Schwirzung im Bereich des bestrahlten Areals auf, die aus einer diinnen Tropfchenschicht besteht.

70 ns 120 ns 140 ns 180 ns

Abbildung 4.26. Anfangsphase der Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? und einer Fleck-
grofle von 1mm, aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Bereits nach 70 ns zeigt sich hier eine Dampfschicht in
Form eines hellen Streifens, die anschlieBend an Stirke deutlich zunimmt.

gewisse Schichtdicke an Wassertropfchen, um abgebildet zu werden. Die Empfindlichkeit fiir
die Detektion des Ablationsbeginns ist daher deutlich geringer als die des Auflichtverfahrens.

Aus der schwarzen Schicht, die in der ersten Hellfeldserie (Abbildung 4.25) sichtbar ist,
entwickelt sich nach 800 ns eine ebenfalls im Hellfeldverfahren (Abbildung 4.27) gut sichtba-
re Wolke aus sehr kleinen, rétlich schimmernden Wassertropfchen. Diese Aufnahmen bestéti-
gen das Auftreten von Tropfchen bei der Bestrahlung von Wasser mit giitegeschalteten
Er:YAG Laserpulsen und liefern damit einen deutlichen Beleg fiir das Auftreten einer Pha-
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Abbildung 4.27. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? und einer Fleckgro3e von 1 mm,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Die Ablationswolke besteht fast vollstindig aus sehr kleinen, rdtlich
schimmernden Wassertropfchen. Nach 4 s tritt eine Einschniirung der Wolke nahe der Oberflache auf und in
ihrem oberen Teil beginnt eine Riickstrdmung, aus der sich anschlieBend ein Ringwirbel entwickelt. Die Was-
seroberflache beginnt sich nach etwa 6 ps einzudellen und ist aufgrund der Inhomogenitéten des Laserstrahlpro-
fils ungleichméBig geformt.

senexplosion. Der Auswurf von Wassertropfen erfolgt erst gegen Ende des Laserpulses,
nachdem nahezu die gesamte Energie deponiert worden ist. Dies deutet darauf hin, dass bei
einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? die Schwelle fiir den Materialauswurf infolge einer Phasen-
explosion gerade eben iiberschritten wird. Die Hellfeld- und Hoffmannaufnahmen (Abbildung
4.27 und 4.27) zeigen, dass die entstehende Ablationswolke nahezu komplett mit rétlich
schimmernden Wassertropfchen ausgefiillt ist und lediglich am oberen Rand der Wolke eine
diinne Dampfschicht existiert, die aufgrund von auftretenden Turbulenzen das Licht ablenkt
und damit sowohl im Hoffman- als auch im Dunkelfeldverfahren abgebildet wird (Abbildung
4.28, 4.26, 4.29 und 4.30). Nach 1,5 us treten oberhalb der Wasseroberflache im Hellfeldver-
fahren (Abbildung 4.27) deutlich groBere und bliulich erscheinende Wassertropfchen auf.

Die Hoffman-Aufnahmen in Abbildung 4.28 belegen, dass die stark lichtbrechende Struk-
tur, die in den ersten Dunkelfeldaufnahmen in Abbildung 4.26 sichtbar ist, zum einen durch
einen durch die Kontaktfront, welche die Abgrenzung der Ablationswolke darstellt, und zum
anderen durch die externe StoBwelle hervorgerufen wird. Die StoBBwelle entsteht durch die
rasche Expansion der Ablationswolke (Abschnitt 2.4.2) und erscheint in den Dunkelfeldauf-
nahmen nach 770 ns (Abbildung 4.29) als Abfolge von hellem, dunklem und wieder hellem
Streifen. Die hellen Streifen entsprechen der ansteigenden und der abfallenden Flanke der
StoBwelle, wohingegen der schwarze Streifen den Bereich des Druckmaximums anzeigt, in
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Abbildung 4.28. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? und einer FleckgroBBe von 1 mm,
aufgenommen im Hoffman-Verfahren. Man erkennt hier deutlich die duflere Stowelle als hellen Streifen ober-
halb der Ablationswolke.

dem aufgrund des fehlenden Druckgradienten keine Lichtablenkung stattfindet (Abschnitt
3.3).

Die Ausbreitung der Ablationswolke erfolgt wihrend der ersten 1,5 pus nahezu sphérisch
und geht anschlieend in eine eher geradlinige, von der Wasseroberfliche weg gerichtete Be-
wegung iiber. Wihrend der Expansion breiten sich die Kontaktfront und die Wassertropfchen
in geringem Abstand mit gleicher Geschwindigkeit aus, wobei sich die Geschwindigkeit nach
etwa 2,5 us deutlich verringert (Abbildung 4.31). Zu diesem Zeitpunkt hat sich die StoBwelle
bereits um etwa 500 pm von der Kontaktfront entfernt und ist anschlieBend noch bis zum
Verlassen des Bildfeldes nach 11,4 us in einem Abstand von 4,5 mm zu erkennen (Abbildung
4.30).
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4,4 us 6,3 us
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Abbildung 4.29. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? und einer Fleckgrofle von 1 mm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren.

(S ,_*_-7 = e
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Abbildung 4.30. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? und einer Fleckgroe von 1 mm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Die Sto3welle l4sst sich bis 11,4 us nach Ablationsbeginn darstellen. Im
Gegensatz zum Hellfeldverfahren erkennt man hier, dass der Ringwirbel auch zu spéten Zeiten in seinem Inne-
ren gefullt ist.
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Abbildung 4.31. Ortskurve der Ablationsbestandteile von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,12 J/cm?. Die
Stowelle trennt sich nach etwa 1 ps deutlich von der Kontaktfront und den Wassertropfchen ab. Letztere ver-
langsamen ihre Ausbreitung deutlich nach etwa 2 ps, erfahren aber nach etwa 10 ps einer erneute Beschleuni-
gung im Zuge der Ringwirbelbildung.

Zeitgleich mit der vollstindigen Ausbildung des Ringwirbels tritt nach 12 us eine erneute
Beschleunigung der Ablationswolke auf, die sich an den Ortskurven der Kontaktfront und der
Teilchen in Abbildung 4.31 ablesen ldsst. Gleichzeitig werden die Tropfchen und der Dampf
durch die Verwirbelung miteinander vermengt, so dass die urspriingliche Abfolge von Dampf
und Tropfchen nicht mehr existent ist.

Unterhalb der Wasseroberfldche ist in den Dunkelfeldaufnahmen in Abbildung 4.26 eine
schwache Druckwelle sichtbar, die sich in den Bildserien bis nach 180 ns verfolgen lésst. Die-
se Druckwelle resultiert aus dem Riicksto3 der Ablationsprodukte, ebenso wie die nach 4 ps
in den Hellfeldaufnahmen (Abbildung 4.27) sichtbare beginnende Eindellung der Oberfléche,
die nach 45 ps eine maximale Ausdehnung von 300 um erreicht (Abbildung 4.30). Wie schon
bei der Betrachtung des Ablationsbeginns im Auflichtverfahren (Abbildung 4.24), erzeugen
auch hier die Inhomogenititen des Laserstrahlprofils eine unregelmdfige Form der Eindel-
lung. Dies ist insbesondere in den Hellfeldaufnahmen (Abbildung 4.27) nach 13 und 18 us zu
erkennen. Die Bildung der Kavitdt geht einher mit einem leichten Aufwdlben der Wasser-
oberfliche an der Réndern des bestrahlten Areals. Diese erreicht nach 28 us ihre maximale
Hohe von etwa 100 um (Abbildung 4.28 und 4.31).
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Bestrahlung von Wasser bei 0,24 J/cm?

Bei einer Bestrahlung von 0,24 J/cm? beginnt die Schwirzung der Wasseroberfliache in den
Auflichtaufnahmen (Abbildung 4.32) aufgrund der entstehenden Tropfchen nach 68 ns und
damit um 12 ns frither ein als bei 0,12 J/cm?. Die nach 68 und 80 ns auftretenden Unregelmé-
Bigkeiten der Schwirzung, hervorgerufen durch die Inhomogenititen des Laserstrahlprofils,
sind weniger ausgepragt als bei 0,12 J/cm?, gleichzeitig ist die nach 152 ns erreichte laterale
Ausdehnung der von der Ablation betroffenen Flache grofBer.

Der gegeniiber einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? frither einsetzende Ablationsbeginn zeigt
sich auch in den Hellfeldaufnahmen in Abbildung 4.33, die nach 76 ns erstmals den einset-
zenden Tropfchenauswurf zeigen. Nach 248 ns ist oberhalb der Tropfchenschicht ein semi-
transparenter Bereich sichtbar, der einer im Vergleich zu 0,12 J/cm? dickeren Dampfschicht
entspricht. Dieser Bereich ist auBlen von einer dunklen Linie umgeben, die wahrscheinlich der
StoBfront der externen StoBwelle entspricht. Es fillt auf, dass der obere Teil der Ablations-
wolke transparent ist, wahrend der untere Teil nach wie von mit feinen, rétlich erscheinenden
Wassertropfchen gefiillt ist. Dies ist in den Hellfeldaufnahmen nach 700 ns und 1,4 ps
(Abbildung 4.34) sowie in den Hoffmanaufnahmen nach 550 ns und 1,2 ps (Abbildung 4.35)
gut zu erkennen. Im Unterschied hierzu war die Wolke bei einer Bestrahlung von 0,12 J/cm?
fast génzlich mit Tropfen gefiillt (vgl. z.B. Abbildung 4.28). Dies deutet darauf hin, dass die
Energiedichte bei einer Bestrahlung von 0,24 J/cm? in der obersten Wasserschicht hinreichend
grof3 war, um eine vollstdndige Verdampfung zu erreichen. Im Anschluss an den Auswurf der

68 ns 80 ns 116 ns 152 ns

Abbildung 4.32. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,24 J/cm? und einer Fleckgroe von 1 mm.
Die ersten Anzeichen des Ablationsbeginns zeigen sich hier bereits nach 68 ns und damit 12 ns friiher als bei
0,12 J/cm?. Dariiber hinaus erscheint das betroffene Areal gleichmaBiger, die Inhomogenitdten des Laserstrahl-
profils haben geringere Auswirkungen.
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Abbildung 4.33. Anfangsphase der Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,24 J/cm? und einer Fleck-
grofle von 1 mm, aufgenommen im Hellfeldverfahren. Der einsetzende Tropfchenauswurf ist nach 76 ns als
grauer Streifen im Bild zu erkennen.

— 500 ym
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Abbildung 4.34. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,24 J/cm? und einer FleckgroBe von 1mm,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Im Vergleich zu einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? féllt hier der deutlich
geringere Tropfchenanteil der Ablationswolke auf. Nach etwa 4 ps beginnt die Eindellung der Wasseroberflache
aufgrund des Riickstoes der priméren Ablationsprodukte, der ebenfalls ausgeprégter ist als bei 0,12 J/cm?.

feinen, rétlich erscheinenden Wassertropfchen in der Anfangsphase beginnt nach 2,6 ps zu-
satzlich der Auswurf deutlich groBerer, bldulich erscheinender Wassertropfchen (Abbildung
4.35). Die vollstindige Verdampfung eines Teils des abladierten Volumen tritt auch bei frei-
laufenden Laserpulsen auf (z.B. Abbildung 4.10), ist dort aber weniger deutlich zu erkennen.
Die Ursache hierfiir ist, dass es dort aber im Gegensatz zu giitegeschalteten Laserpulsen auf-
grund der geringeren Expansionsgeschwindigkeit der Ablationswolke keine klar abgegrenzte
Kontaktfront zwischen der Wolke und der Umgebungsluft gibt.

Durch die Expansion der Ablationswolke entsteht wiederum eine Stowelle, die sich nach
2,2 us bereits deutlich von der Kontaktfront abgesetzt hat (Abbildung 4.36). Die StoBwelle ist
bereits in den Hellfeldaufnahmen in Abbildung 4.34 nach 6 ps als schwache Struktur zu er-
kennen. Dies deutet auf einen im Vergleich zur Bestrahlung von 0,12 J/cm? stirkeren Bre-
chungsindexgradienten hin, da dort im Hellfeldverfahren keine StoBwelle sichtbar ist.

Die Ausbreitung der Ablationswolke erfolgt wie schon bei der geringeren Bestrahlung zu-
ndchst sphdrisch und geht nach 1,4 ps in eine vorwiegend geradlinige Bewegung iiber
(Abbildung 4.34). Hieran schlieBt sich die ebenfalls bei 0,12 J/cm? beobachtete Einschniirung
der Ablationswolke im Bereich der Wasseroberfldche sowie die Ausbildung eines Ringwir-
bels an, der in diesem Fall allerdings erst nach 14 ps vollstindig ausgebildet ist (Abbildung
4.35). Der Ringwirbel vermischt die Wassertropfchen mit den Partikeln und bewirkt eine Be-
schleunigung der gesamten Ablationswolke, die an den Ortskurven in Abbildung 4.38 ables-
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Abbildung 4.35. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,24 J/cm? und einer FleckgroBBe von 1 mm,
aufgenommen im Hoffman-Verfahren. Der obere Teil der Ablationswolke erscheint in Folge der turbulenten
Dampfausbreitung als gekrduselte Struktur. Dies ist insbesondere in den Aufnahmen nach 4 und 6 ps zu erken-
nen. Die innere StoBwelle, die hier erstmals zu sehen ist, tritt als undeutliche Struktur nach 6 ps kurz nach der
Reflektion an der Wasseroberflache auf. Am deutlichsten ist sie nach 10 us zu erkennen.

bar ist. Es entsteht wiederum die in den Dunkelfeldaufnahmen ab 15 ps sichtbare Dreiteilung
der Wolke (Abbildung 4.37), bestehend aus Wassertropfchen an der Oberkante des Ringwir-
bels und in dessen Nachstromung, sowie einem Bereich hoherer Dampfdichte im Inneren des
Wirbels.

Gegendiiber einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? wird hier bei 0,24 J/cm? ein neues Phdnomen
sichtbar, das wie die dulere StoBwelle durch die Expansion der Ablationswolke hervorgeru-
fen wird. Durch die Kollision der ruhenden Luftmolekiile mit den schnell expandierenden
Molekiile an der Kontaktfront werden diese teilweise reflektiert und bilden eine innere Stof3-
welle, die sich von der Kontaktfront abldst, die Ablationswolke in Richtung Wasseroberfldche
durchlduft und schlieBlich an dieser reflektiert wird. Bei der Bestrahlung von 0,24 J/cm? ist
diese innere StoBwelle zunéchst nur indirekt an der Tropfchenakkumulation in der Wolke zu
erkennen. Durch die Stromung hinter der StoBfront werden Tropfchen in Richtung Proben-
oberfliche bewegt und kollidieren nach 6-8 ps mit der nach wie vor von Probenoberflidche
aufsteigenden Stromung (Abbildung 4.32). Diese Stromung trégt sie mit und schafft so einen
Tropfchenschirm an der Wolkenobergrenze. Dort beginnt er sich durch Vermischung mit der
Umgebungsluft und anschlieBender Verdampfung nach etwa 15-20 ps aufzuldsen (Abbildung
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Abbildung 4.36. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,24 J/cm? und einer Fleckgrofle von 1 mm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Nach 150 ns tritt unter der Wasseroberflache eine sphirische Druckwelle
auf. Die externe StoBwelle in der Umgebungsluft ist sehr deutlich als breite Struktur zu erkennen. In den Auf-
nahmen nach 3,6, 5,4 und 6,5 ps ist die innere StoBwelle kurz nach der Reflektion an der Wasseroberfliche zu
sehen.

4.34 und 4.35). Die innere StoBwelle ist im Anschluss an die Reflektion an der Wasserober-
fliche in den Dunkelfeldaufnahmen (Abbildung 4.36) nach 5,4 und 6,5 ps sowie in den
Hoffmanaufnahmen (Abbildung 4.35) nach 8 und 10 ps zu erkennen. Die Ortskurve der Abla-
tionsbestandteile (Abbildung 4.38) enthilt ebenfalls die Ausbreitung dieser Stowelle, soweit
sie aus den verfiigbaren Aufnahmen erfassbar ist. Moglicherweise tritt die innere Stofwelle
bereits bei einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? auf, ist dort aber aufgrund der begrenzten Emp-
findlichkeit der verwendeten Aufnahmeverfahren nicht nachweisbar.

Es ist bemerkenswert, dass die Tropfchen in der Ablationswolke erst in der turbulenten
Grenzschicht zwischen Ringwirbel und Umgebungsluft verdampfen. Die Langlebigkeit der
Tropfchen innerhalb der Wolke deutet darauf hin, dass die aus einem stabilen, geséttigtem
Zweiphasengemisch besteht, wie es theoretisch am Ende einer Phasenexplosion zu erwarten
ist (Abschnitt 2.4.5).

Der RiickstoB3 der Ablationsprodukte bewirkt wie schon bei 0,12 J/cm? die Entstehung ei-
ner StoBwelle unter Wasser, die hier allerdings stirker ausgeprdgt ist und in den
Dunkelfeldaufnahmen (Abbildung 4.36) auch nach 500 ns noch deutlich sichtbar ist. Die
Eindellung der Wasseroberfldche sowie deren Aufwdlbung an den Réndern des bestrahlten
Areals ist ebenfalls ausgeprégter und zeigt nur noch geringe Einfliisse der Inhomogenitéten
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Abbildung 4.37. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,24 J/cm? und einer Fleckgroe von 1 mm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Nach etwa 10 ps beginnt die Ausbildung eines Ringwirbels mit einer
dreigeteilten Struktur. Dieser Wirbel entfernt sich von der Oberfliche und behilt dabei seine Form weitestge-
hend bei. Selbst nach 60 ps ist dieser noch zu erkennen.

falls ausgepragter und zeigt nur noch geringe Einfliisse der Inhomogenititen des Strahlprofils
(Abbildung 4.34, 4.36 und 4.37).
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Abbildung 4.38. Ortskurve der Ablationsbestandteile bei der Bestrahlung von Wasser mit 0,24 J/cm. Im Gegen-
satz zu 0,12 J/em? expandieren Wasserdampf und Tropfchen in einem gewissen Abstand voneinander. Nach 12
us erfolgt eine Beschleunigung beider Bestandteile durch den einsetzenden Ringwirbel. Die externe StofBwelle
wird nach etwa 5,5 ps an der Wasseroberfldche reflektiert und durchlduft anschlieBend die Ablationswolke.
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Bestrahlung von Wasser mit 0,48 J/cm’

Bei einer Bestrahlung von 0,48 J/cm? verschiebt sich der Ablationsbeginn erwartungsgeméaf
weiter zu fritheren Zeiten. Bereits nach 44 ns ist in den Auflichtaufnahmen (Abbildung 4.39)
eine deutliche Schwirzung der Wasseroberfldche sichtbar, die nach 136 ns einen Durchmes-
ser von 1 mm entsprechend der GroB3e des bestrahlten Areals erreicht hat. Die Inhomogenité-
ten des Laserstrahlprofils haben hier und bei allen gréeren Bestrahlungen keinen Einfluss
mehr auf die Gestalt des Areals, im Gegensatz zu einer Bestrahlung von 0,12 oder 0,24 J/cm?

44 ns 52ns 68 ns 136 ns

Abbildung 4.39. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,48 J/cm? und einer Fleckgrof3e von 1 mm,
aufgenommen im Auflichtverfahren. Das bestrahlte Areal weist im Gegensatz zu geringeren Bestrahlungen eine
gleichméBige Form auf. Die Inhomogenititen des Laserstrahlprofils haben hier und bei hoherer Bestrahlung
keine Auswirkungen mehr.

—— 500 pm

56 ns 92 ns 145 ns 293 ns

Abbildung 4.40. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,48 J/cm? und einer Fleckgrofle von 1 mm,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Erste Anzeichen der Ablation treten hier nach 56 ns auf.

80 ns 110 ns 170 ns 290 ns

Abbildung 4.41. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,48 J/cm? und einer Fleckgrofle von Imm.
Die Ablationswolke erscheint hier als Abfolge von drei hellen Streifen, die vermutlich durch Interferenzeffekte
innerhalb der Ablationswolke verursacht werden. Die StoBwelle unter der Wasseroberfldche ist sehr ausgepragt
und erscheint bereits nach 10 ns als Abfolge von hellen und dunklen Streifen.
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Abbildung 4.42. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,48 J/cm? und einer Fleckgrofie von 1 mm,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Der transparente, mit Dampf gefiillte Oberteil der Ablationswolke ist hier
deutlich sichtbar.

zeigt sich zu jeder Zeit eine gleichmifige Schwirzung der Wasseroberfldche. Der Auswurf
von Wassertropfchen beginnt im Zentrum des bestrahlten Areals und breitet sich innerhalb
von 136 ns gleichméBig iiber die gesamte Fliache aus.

Im Hellfeldverfahren (Abbildung 4.40) zeigt sich der Ablationsbeginn nach etwa 56 ns,
wihrend im Dunkelfeldverfahren (Abbildung 4.41) nach 80 ns erste Anzeichen in Form einer
sehr diinnen Dampfschicht und einer StoBwelle unter der Wasseroberfldche sichtbar sind. Die
Ablationswolke stellt sich in dieser Aufnahmetechnik nach 290 ns als Abfolge von mehreren
hellen Streifen dar, die vermutlich durch Interferenzeffekte beim Durchgang durch die Abla-
tionswolke verursacht werden.

Der Anteil feiner, rotlich erscheinender Tropfchen an der Ablationswolke ist gegeniiber
geringeren Bestrahlungen weiter reduziert und man erkennt nach 1 und 2 ps deutlich die brei-
ter gewordene Dampfschicht oberhalb der Tropfchen (Abbildung 4.42 und 4.43). An die klei-
nen Tropfchen schlieit sich nach 3 us der Auswurf von groBeren, bliaulich erscheinenden
Tropfchen an (Abbildung 4.43). Die Oberfliche der Dampfschicht erscheint bei dieser Be-
strahlung in den Hoffmanaufnahmen (Abbildung 4.43) sehr deutlich strukturiert. Dies deutet
auf verstiarkte Turbulenzen infolge der Reibung zwischen Grenzschicht und Umgebungsluft
hin.
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Abbildung 4.43. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,48 J/cm? und einer FleckgroBe von 1 mm,
aufgenommen im Hoffman-Verfahren. Die turbulente Struktur der Oberfldche der oberen Ablationswolke tritt
hier deutlich hervor. Dariiber hinaus zeigt die Aufnahme nach 2 ps sehr deutlich die innere StoSwelle in Form
eines dunklen Streifens innerhalb der Wolke. Nach der Reflektion erscheint diese als heller Streifen in der Um-
gebungsluft.

Der Ubergang von der anfangs sphirischen in die geradlinige Ausbreitung der Ablations-
wolke erfolgt nach etwa 2,5 us (Abbildung 4.43) und damit spiter als bei 0,24 oder 0,12
J/em?. Die anschlieBende Einschniirung der Struktur an der Wasseroberfldche sowie die Ent-
stehung des Ringwirbels treten ebenfalls spéter auf, dieser ist erst nach 16 us vollstindig aus-
gebildet (Abbildung 4.43). Der Abstand der Wassertropfchen von der Kontaktfront nimmt
zunéchst aufgrund unterschiedlicher Ausbreitungsgeschwindigkeiten und danach wegen der
Stromung in der zuriicklaufenden inneren StoBwelle zu, bevor beide Schichten im Zuge der
Ringwirbelbildung miteinander vermischt werden und die Wolke als ganzes durch den Wirbel
nach 16 ps beschleunigt wird. Dies erkennt man an den Hoffmanaufnahmen in Abbildung
4.43 und den Ortskurven von Tropfchen und Kontaktfront in Abbildung 4.46. In Folge des
Ringwirbels entsteht wie bereits bei geringeren Bestrahlungen die dreigliedrige Struktur der
Ablationswolke, die insbesondere in der Dunkelfeldaufnahme nach 25 ps sichtbar ist
(Abbildung 4.45).
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Abbildung 4.44. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,48 J/cm? und einer FleckgroBBe von 1 mm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Die StoBwelle unter Wasser expandiert als deutlich sichtbare sphérische
Welle, die als Abfolge von hellen und dunklen Streifen erscheint.

Die dreigliedrige Struktur entsteht, weil die Verdampfung der Tropfchen durch die Puffer-
schicht aus gesittigtem Dampf zwischen Tropfchen und Umgebungsluft verzogert wird.
Durch die Ringwirbelbildung werden daher Tropfchen in die Schicht zwischen Ringwirbel
und Nachlauf transportiert. Damit entsteht folgende Abfolge aus hellen und dunklen Berei-
chen: Dampfschicht am Rande des Wirbels (hell), dichte abschattende Trdopfchenschicht
(dunkel), Ringwirbel mir geringer Tropfchendichte (hell), abschattende dichte Tropfchen-
schicht (dunkel), Nachlauf des Ringwirbels mit geringer Tropfchendichte (hell). Diese Abfol-
ge ldsst sich allerdings nur durch den Vergleich der Dunkelfeld- (Abbildung 4.44) mit den
Hoffman-Aufnahmen (Abbildung 4.43) identifizieren, wo es sehr gut zu erkennen ist.

Die riicklaufende innere Stofwelle ist innerhalb der Ablationswolke in den Hoffmanauf-
nahmen (Abbildung 4.43) bereits nach 2 ps sichtbar, ebenso in den Dunkelfeldaufnahmen in
Abbildung 4.45 nach 2,1 und 3,7 ps. Man erkennt an diesen Aufnahmen, dass die innere
StoBwelle nach 2 ps zundchst eine konvexe, an den Ridndern nach unten gebogene Form auf-
weist. AnschlieBend durchléduft sie zwischen 2 und 3 ps einen Fokus und erscheint nach 3,7
als konkave, an den Réndern nach oben gebogene Welle. Der Fokus ist in der Dunkelfeldauf-
nahme nach 2,1 ps fast erreicht und die innere StoBBwelle erscheint hier als breites und sehr
helles Objekt im Zentrum der Ablationswolke. Nach der Reflektion an der Wasseroberfldche
nach etwa 6 pus ldsst sich die Ausbreitung der StoBwelle in den Hoffmann- und Dunkelfeld-
aufnahmen von Abbildung 4.43 und 4.45 bis nach 12 ps verfolgen.
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Abbildung 4.45. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 0,48 J/cm? und einer Fleckgrofle von 1 mm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Die innere StoBwelle ist hier nach der Reflektionan der Wasseroberfla-
che in den Aufnahmen nach 8,3 pus, 10 pus und 13 ps gut zu erkennen.

Die Folgen des Riickstof3es der Ablationsprodukte zeigen sich zundchst in der unter Was-
ser auftretenden StoBwelle, die in den Dunkelfeldaufnahmen in Abbildung 4.41 bereits nach
10 ns auftritt und ein Anzeichen fiir einen sehr frithen Ablationsbeginn ist. Gegeniiber einer
Bestrahlung von 0,24 J/cm? ist der Brechungsindexgradient dieser StoBwelle so weit erhdht,
dass die Welle auch in den Hellfeldaufnahmen nach 145 und 293 ns sichtbar ist (Abbildung
4.40). In den Dunkelfeldaufnahmen in Abbildung 4.41 und 4.44 1isst sich die Ausbreitung bis
zum Verlassen des Bildfeldes nach 1,6 ps verfolgen. Die StoBwelle breitet sich dabei als
sphérische Welle mit einer nach 1,6 us auf etwa 500 pm angestiegenen Gesamtbreite aus und
erscheint als Abfolge von hellen und dunklen Streifen. Dariiber hinaus bewirkt der Riickstof3
eine bereits bei geringeren Bestrahlungen beobachtete Eindellung der Oberflache, deren An-
sdtze erstmals nach 4 us auftreten (Abbildung 4.42) und die sich nach 50 us zu einer Kavitét
mit etwa 500 um Radius entwickelt hat (Abbildung 4.45). Nach 4 us beginnt ebenfalls die
Aufwoélbung der Wasseroberfliche an den Rdndern des bestrahlten Areals (Abbildung 4.43),
die nach 50 us ebenfalls eine Hohe von etwa 50 um erreicht.
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Abbildung 4.46. Ortskurven der Ablationsbestandteile bei der Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von
0,48 J/cm?. Die innere StofBwelle ldsst sich auf ihrem Weg in Richtung Wasseroberfldche verfolgen und wird nach
etwa 6,5 us reflektiert. Zwischen der Kontaktfront und den Wassertropfchen besteht ein deutlicher Abstand.

Bestrahlung von Wasser mit 1,40 J/cm?

Bei Bestrahlung von Wasser mit 1,40 J/cm? zeigt sich in den Auflichtaufnahmen in
Abbildung 4.47 bereits nach 32 ns eine deutliche Schwirzung, die nach 132 ns einen Durch-
messer von 1,3 mm erreicht und damit sich damit {iber die bestrahlte Fldche hinaus ausgebrei-
tet hat. Der scharfe Rand des schwarzen Areals nach 132 ns und die Tatsache, dass die
Schwirzung in der Seitenansicht in Abbildung 4.48 nach 132 ns und 192 ns exakt eine Breite
von Imm aufweist deuten darauf hin, dass die weite laterale Ausbildung in den Auflichtbil-
dern auf eine Eindellung zuriickzufiihren, an deren schriagen Flachen das Licht aus der abbil-
denden Optik heraus abgelenkt wird. Ein Ausweitung des Ablationsprozesses iiber die be-
strahlte Flache hinaus hitte ungleichméBigerer und weniger scharfe Abgrenzung des betroffe-
nen Areals zur Folge.

Im Hellfeldverfahren (Abbildung 4.48) tritt nach 52 ns eine diinne Tropfchenschicht auf,
tiber der man nach 132 und 192 ns eine Dampfschicht erkennt. Die nachfolgenden Aufnah-
men nach 530 und 980 ns in Abbildung 4.49 bestditigen, dass der Tropfchenanteil der
Ablationswolke viel geringer als ist bei kleineren Bestrahlungen und sich nur noch in
unmittelbarer Nédhe der Wasseroberfliche und an den Rindern der Ablationswolke
Wassertropfchen finden. Der dariiber befindliche Dampfanteil tritt aufgrund der starken Tur-
bulenzen durch Kelvin-Helmhotz-Instabilitditen am Rande der Wolke und der dadurch
hervorgerufenen Brechungsindexgradienten bereits in den Hellfeldaufnahmen nach 980 ns
und 1,7 ps deutlich hervor (Abbildung 4.49).
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32ns 56 ns 69 ns 132 ns

Abbildung 4.47. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 1,40 J/em? und einer FleckgroBe von 1 mm,
aufgenommen im Auflichtverfahren. Nach 32 ns tritt bereits eine leichte Schwirzung der Oberfldche auf, an-
schlieBend breitet sich diese sehr gleichméBig iiber die gesamte bestrahlte Fliche aus.

500 pym
52 ns - 84 ns 132 ns 192 ns

Abbildung 4.48. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? und einer FleckgroBBe von 1 mm,
aufgenommen im Hellfeldverfahren.

Zusétzlich zu den sehr feinen, rotlich erscheinenden Wassertropfchen in der Frithphase der
Ablation treten wie auch bei geringeren Bestrahlungen darauffolgend deutlich gréBere, dun-
kelblaue Wassertropfchen auf, die nach 3,5 ps in den Hoffmanaufnahmen (Abbildung 4.51)
hervortreten und damit etwa zum gleichen Zeitpunkt erscheinen wie bei geringeren Bestrah-
lungen.

Im Hoffman-Verfahren in Abbildung 4.50 erkennt man bereits nach 80 ns die duBlere
StoBwelle. Die dullere StoBwelle 16st sich anschlieBend nach etwa 2 ps und damit deutlich
spater als bei geringeren Bestrahlungen von der Kontaktfront ab. Des weiteren erscheint das
Innere der Ablationswolke wihrend der ersten 400 ns als hell erleuchtete Struktur. In den
Dunkelfeldaufnahmen in Abbildung 4.52 stellt sich die Ablationswolke als Abfolge mehrerer
heller Streifen dar. Dieses Phdnomen trat in den Dunkelfeldaufnahmen bereits bei einer Be-
strahlung von 0,48 J/cm? (Abbildung 4.41) auf und wurde dort durch Interferenzeffekte er-
klart. Das Erscheinen hier als hell erleuchtete Struktur in den Hoffman-Aufnahmen deutet
dariiber hinaus auf eine Lichtablenkung an der als Linse wirkenden Ablationswolke als Zone
groBerer Dichte hin [92, 120].

Nach Entstehung der inneren StoBwelle breitet sich die Ablationswolke im unteren, mit
Tropfchen gefiillten Teil bis zum Zeitpunkt von 3,5 ps (Abbildung 4.51) sphérisch aus und
dehnt sich dabei lateral weit liber die Grenzen des bestrahlten Areals aus, wéihrend zeitgleich
im oberen Teil der Wolke die Vorwértsbewegung des Dampfanteils iiberwiegt. Dies ist in den
Hoffmanaufnahmen in Abbildung 4.51 sehr deutlich nach 3,5 und 4,6 us zu erkennen. Die
Ortskurven in Abbildung 4.54 zeigen, dass zu diesem Zeitpunkt mit 1,5 mm der grof3te Ab-
stand zwischen Kontaktfront und Wassertropfchen erreicht ist.
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Abbildung 4.49. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? und einer FleckgroBe von 1 mm,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Die Ablationswolke besteht nur noch zu einem geringen Teil aus Wasser-
tropfchen, die bei Ablationsbeginn bevorzugt in den Randbereichen der Wolke auftreten. Die Fokussierung der
inneren Stowelle bewirkt eine Umlenkung des Tropfchenstromes, der insbesondere nach 8 ps sichtbar wird.
Nach 16 pus sieht man erstmals die Ansétze eines riickstoBinduzierten Tropfchenauswurfes.

Die Entstehung eines Ringwirbels beginnt deutlich spiter als bei kleineren Bestrahlungs-
werten. Erste Ansétze hierfiir sind erst nach 5,7 ps in den Dunkelfeldaufnahmen in Abbildung
4.53 zu erkennen und erfassen zunéchst nur den oberen Teil der Ablationswolke. Die Verwir-
belung bewirkt die bereits bekannte Vermischung von feinen Wassertropfchen und Dampf,
die nach etwa 12 ps abgeschlossen ist (Abbildung 4.54). Eine infolge des Ringwirbels entste-
hende dreigliedrige Schichtung der Ablationswolke tritt in den Dunkelfeldaufnahmen in
Abbildung 4.53 nach 16 ps auf und bleibt bis zum Ende des betrachteten Zeitraumes nach 45
us als stabile Struktur erhalten, die sich kontinuierlich von der Wasseroberfliche entfernt.
Eine Einschniirung des Tropfchenstroms im Bereich der Wasseroberfldche tritt zwar auf, ist
jedoch erst nach 20 us und damit wesentlich spéter als bei kleineren Bestrahlungen vollstin-
dig ausgebildet.



4 Primdrer Materialauswurf 131

80 ns 150 ns 250 ns

400 ns 560 ns 810 ns

1,3 us 2,0 ps 25yus

Abbildung 4.50. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? und einer Fleckgrofe von 1 mm.
Die Aufnahmen zeigen sehr deutlich die turbulente Struktur der Ablationswolke. Die innere Stowelle tritt erst-
mals nach 560 ns in Form einer Schwirzung an der Oberseite der Wolke in Erscheinung und ist sehr deutlich
nach 1,3 und 2,0 ps zu sehen.

Auffillig in den in diesem Abschnitt gezeigten Bildserien ist das sehr viel deutlichere Auf-
treten der inneren Stowelle und deren Einfluss auf die Ablationswolke. Bereits in den Hell-
feldaufnahmen nach 980 ns und 1,7 ps ist die innere StoBwelle als schwache Struktur zu er-
kennen (Abbildung 4.49), sehr deutlich tritt sie nach 560 ns in den Hoffmanaufnahmen
(Abbildung 4.49) und den Dunkelfeldaufnahmen (Abbildung 4.52) auf. Die Ausbreitung der
inneren StoBwelle ldsst sich damit beginnend mit dem Ablosen von der Kontaktfront, {iber die
Reflektion an der Wasseroberfliche nach 9 ps und die nachfolgende Ausbreitung bis zu ei-
nem Abstand von 3 mm nach 16 us verfolgen und ist als Ortskurve in Abbildung 4.54 enthal-
ten.

Bei dieser Bestrahlung ldsst sich die Fokussierung der inneren Stowelle innerhalb der
Ablationswolke, die nach 3,2 ps ihr Maximum erreicht, besonders deutlich verfolgen. Dies
zeigt sich in den Hoffman-Aufnahmen in Abbildung 4.51 nach 3,5 us und 4,6 us sowie die
Dunkelfeld-Aufnahmen nach 2,5, 3,2 und 4,1 ps in Abbildung 4.53. Nach 2,5 us erkennt man
sie innere StoBwelle als konvexe Struktur oberhalb des Fokus, nach 4,1 ps hingegen zeigt sie
sich unterhalb als konkave Welle. Die Reflektion der Sto3welle an der Wasseroberfldche ist
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Abbildung 4.51. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? und einer Fleckgrofle von 1 mm,
aufgenommen im Hoffman-Verfahren. Wie schon in den Hallfeldbildern tritt hier nach 5,6 us eine Umlenkung
des Tropfchenstromes zu den Seiten hin auf. Die innere Stofwelle ist deutlich zu sehen und zeigt sich insbeson-
dere in den Aufnahmen nach 10 und 12 ps.

in den Dunkelfeldaufnahmen nach 8,4 us (Abbildung 4.53) zu sehen, die Hoffmanaufnahme
nach 12 ps in Abbildung 4.51 zeigt sehr deutlich die einfallende Welle an den Bildrdndern
sowie die sich entfernende reflektierte Welle im Zentrum. Die anschlieBende Ausbreitung der
reflektierten inneren StoBwelle ldsst sich in den Dunkelfeldaufnahmen in Abbildung 4.53 bis
zu einem Zeitpunkt von 19 us verfolgen.

Die innere StoBwelle bewirkt einen Massentransport in Richtung der Oberfliache, der in-
folge der StoBBwellenfokussierung nur im Inneren der Ablationswolke erfolgt. In den Randbe-
reichen aullerhalb des Fokus geht die von der Oberfliche weg gerichtete Ablationsstromung
hingegen ungehindert weiter. Die resultierende Umlenkung der Stromung in die ringférmigen
AuBenbereiche ist in Ansdtzen in den Hellfeldaufhahmen in Abbildung 4.49 nach 5,4 ps so-
wie in den Hoffmanaufnahmen in Abbildung 4.51 nach 5,6 ps zu erkennen und kann hier bis
nach 12 ps verfolgt werden. Die Ablationsstromung tiberwindet hier schlieBlich den Massen-
transport in Richtung der Oberfldche, so dass keine Umlenkung in die AuBlenbereiche mehr
erfolgt.
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Abbildung 4.52. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? und einer Fleckgrofie von 1 mm. In
den ersten Aufnahmen erscheinen im Inneren der Ablationswolke durch Interferenzeffekte mehrere helle Strei-
fen. Die innere StoBBwelle ist sehr deutlich sichtbar, insbesondere nach 1,70 ps.

RiickstoBeffekte treten bei dieser Bestrahlung sowohl iiber als auch unter der Wasserober-
flache wesentlich stirker auf als noch bei 0,48 J/cm?. Bereits die Hellfeldaufnahmen nach 132
ns (Abbildung 4.48) zeigen deutlich die StoBwelle unter der Wasseroberfldche, die sich in den
Dunkelfeldaufnahmen bis zum Verlassen des Bildfeldes nach 1,7 us (Abbildung 4.52) verfol-
gen lasst. Die Eindellung der Oberfliche setzt bereits nach 192 ns ein (Abbildung 4.48) und
nach 45 ps (Abbildung 4.53) hat sich eine 700 um tiefe Kavitét gebildet. Zeitgleich erreicht
die Aufwolbung der Wasseroberfldche ebenfalls eine Hohe von 700 pm.
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Abbildung 4.53: Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? und einer Fleckgrofie von 1 mm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Die innere StoBBwelle ist sehr deutlich vor (6,9 ps) und nach (11 ps und
spéter) zu sehen, sie erscheint noch nach 19 ps als deutlich sichtbare Struktur. Infolge der Ringwirbelbildung
erscheint die Ablationswolke als geschichtete Struktur, die auch nach 45 ps noch intakt ist.
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Abbildung 4.54:Ortskurven der Ablationsbestandteile bei der Bestrahlung von Wasser mit 1,40 J/cm?. Die innere
StoBwelle lésst sich bei dieser Bestrahlung sehr deutlich verfolgen, beginnend mit dem Abldsen von der Kontakt-
front.

Bestrahlung von Wasser mit 2,80 J/cm?

Im Gegensatz zu den bisher gezeigten Bildserien wurde bei der Bestrahlung mit 2,80 J/cm?
die FleckgroBe auf 700 pm verkleinert, da nur so die geforderte Bestrahlung bei der maximal
zur Verfliigung stehenden Pulsenergie des Lasersystems von 10,6 mJ realisiert werden konnte
(Abschnitt 3.1.1).

Bereits nach 20 ns manifestiert sich der Beginn des Materialauswurfes in den Auflichtauf-
nahmen in Abbildung 4.55 in Form einer Oberflichenschwérzung und erstreckt sich nach 124
ns Uber einen Durchmesser von 800 pm, was bereits geringfiigig iiber das bestrahlte Areal
hinaus reicht. Die Ablation beginnt dabei im Zentrum und dehnt sich anschlieBend sehr
gleichmaBig iiber die gesamte Flache aus.

Nach 40 ns tritt in den Hellfeldaufnahmen in Abbildung 4.56 der Anfang des Tropfchen-
auswurfs in Form eines diinnen schwarzen Streifens auf. Bereits nach 204 ns zeigt sich hier
ein deutlicher Abstand zwischen Kontaktfront und den ausgeworfenen Tropfchen. Die
Hellfeldaufnahmen nach 570 und 730 ns in Abbildung 4.58 bestitigen, dass die
Ablationswolke nur noch zu einem geringen Teil mit Wassertropfchen gefiillt ist, die
wiederum bevorzugt in den Randbereichen der Wolke auftreten. GroBere, schwarz
erscheinende Wassertropfchen treten nur in geringem Malle nach 4 ps in den Hellfeld-
(Abbildung 4.58) und Hoffmanaufnahmen (Abbildung 4.60) auf.
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Abbildung 4.55. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 2,80 J/cm? und einer Fleckgrofe von 700 um,
aufgenommen im Auflichtverfahren. Die Schwirzung setzt nach 20 ns im Zentrum des bestrahlten Areals ein
und breitet sich anschliefend sehr gleichmiBig iiber die gesamte Flache aus.

500 pm
40 ns 68 ns 124 ns 204 ns

Abbildung 4.56. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 2,80 J/cm? und einer Fleckgrofle von 700 um,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Nach 204 ns ist bereits deutlich ersichtlich, dass die sich Tropfchenschicht
auf den unteren Teil der Ablationswolke beschrénkt.

~ ...

60 ns 80 ns 120 ns 160 ns

Abbildung 4.57. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 2,80 J/cm? und einer Fleckgrofe von 700 pum,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Das Innere der Ablationswolke erscheint als Abfolge von bis zu sieben
hellen und dunklen Streifen, die sich nicht unmittelbar den einzelnen Ablationsbestandteilen zuordnen lassen
und wahrscheinlich durch Interferenzeffekte in der Wolke entstehen.

Die entstandene StoRwelle ist sehr deutlich in den Dunkelfeldaufnahmen nach 60 ns in
Abbildung 4.57 zu sehen. Das Innere der Ablationswolke erscheint im hier als Abfolge von

hellen und dunklen Streifen, die wahrscheinlich durch Interferenzeffekte in der Ablationswol-
ke entstehen und die erst nach 890 ns vollstindig verschwunden sind (Abbildung 4.61).
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Abbildung 4.58. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 2,80 J/cm? und einer Fleckgrofe von 700 um,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Die Ablationswolke ist nur zu einem geringen Teil mit Wassertropfchen
gefiillt. Nach 18 pus erfolgt der Auswurf von sehr groBen Wassertropfen infolge des Riickstofes.

Die innere StoBwelle erscheint sehr deutlich und ist auch in den Hellfeldaufnahmen in
Abbildung 4.74 nach 570 ns deutlich zu erkennen. Bei dieser Bestrahlung beeinflusst die
druckabhédngige Ausbreitungsgeschwindigkeit der Stof3front erstmals deutlich deren Form. Im
Zentrum der Ablationswolke ist der Druck hoher als in den Randbereichen, so dass sich die
Welle hier schneller ausbreitet und die Randbereiche einholt. Hieraus resultiert, dass die inne-
re StoBwelle {iber einen langeren Zeitraum hinweg, angefangen von 700 ns bis 2 us, nahezu
gerade ist (Abbildung 4.61 und 4.62). Die seitlichen, schrig nach oben gerichtete Fortsidtze an
den Rindern entsprechen den seitlich reflektierten Anteilen der StoBfront. Die Entstehung
dieser Fortsitze ist in den Dunkelfeldaufnahmen in Abbildung 4.61 von 690 ns bis 1,4 us gut
zu erkennen. Die anfangs wegen der nichtlinearen Ausbreitungseffekte gerade StoBfront wird
durch Interferenz mit diesen von der Seite kommenden StoBwellen wieder gekriimmt, da sich
im Bereich der Uberlagerung die Druckwerte addieren und somit die Ausbreitung an den
Réndern wiederum schneller erfolgen kann als im Zentrum. Es kommt daher schlielich doch
noch zu einer Fokussierung der inneren Sto3welle in der Ablationswolke. Nach dem Durch-
laufen des Fokus nach etwa 4 p bewirkt die durch die innere StoBwelle verursachte Material-
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Abbildung 4.59. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 2,80 J/cm? und einer Fleckgroe von 700 pum,
aufgenommen im Hoffman-Verfahren. Die Ablationswolke erscheint hier sehr deutlich strukturiert. Die innere
StoBwelle zeigt sich bereits nach 200 ns als dunkler Streifen am oberen Rand der Ablationswolke. Nach 900 ns
hat sie eine gerade Form angenommen, die auch nach 1,65 ps noch stabil ist.

stromung in Richtung der Oberfldche wie schon bei geringeren Bestrahlungen die Umlenkung
der Ablationsstromung in die Aullenbereiche. Dies zeigt sich in den Hoffmanaufnahmen in

Abbildung 4.60 nach 4,6 und 5,6 pus.

Im Zuge der Expansion erstreckt sich die Ablationswolke weit iiber den Rand des be-
strahlten Areals hinaus und erreicht nach 3,5 ps ihre maximale laterale Ausdehnung
(Abbildung 4.60). Zu diesem Zeitpunkt hat sich im oberen Teil der Ablationswolke bereits
eine Einschniirung gebildet, in der sich nach 19 pus Ansdtze eines Ringwirbels zeigen
(Abbildung 4.62). Obgleich auch hier aufgrund der Verwirbelung eine Vermischung von
Dampf und Wassertropfchen stattfindet und sich in den Dunkelfeldaufnahmen nach 14 ps
wiederum eine dreigliedrige Struktur zeigt (Abbildung 4.62), erreicht der Wirbel dennoch
nicht seine vollstindige Ausbildung. Eine Einschniirung der Ablationswolke findet dabei
nicht in unmittelbarer N&dhe der Wasseroberfliche statt, allerdings erfolgt der Tropfchenstrom
aus dem Wasserfilm heraus nach 18 ps konzentriert im Zentrum des bestrahlten Areals
(Abbildung 4.60).
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Abbildung 4.60. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 2,80 J/cm? und einer Fleckgrée von 700 um,
aufgenommen im Hoffman-Verfahren. Die externe StoBwelle wird als Mach-Reflektion an der Oberflache re-
flektiert. Ein Teil der Reflektion durchlduft anschlieBend die Ablationswolke und ist auch nach 11 ps noch in
den Aufnahmen zu erkennen.

Ein bisher bei geringeren Bestrahlungen noch nicht beobachtetes Phdnomen zeigt sich in
der Interaktion der dufleren StoBwelle mit der Wasseroberflache. Die StoBwelle wird an der
Wasseroberflache reflektiert und als Resultat dieser ,,Mach-Reflektion* (Abschnitt 2.4.6), die
bei der Reflektion sehr starker StoBwellen oberhalb eines bestimmten Grenzwinkels auftreten
kann, entsteht ein eine zur Probenoberfldache senkrechte StoBwelle. Dieser sogenannte ,,Mach-
Stamm* schneidet die einlaufende und reflektierte StoBwelle im ,,Tripple Punkt®. Die ersten
Ansitze fiir diese Form der Reflektion finden sich in den Hoffmanaufnahmen in Abbildung
4.59 nach 1,65 ps, sehr deutlich ist sie nach 3,5 us in Abbildung 4.60 zu sehen. Der nach oben
reflektierte StoBwellenanteil durchlduft die Ablationswolke und ldsst sich noch nach 19 us in
den Dunkelfeldaufnahmen in Abbildung 4.62 verfolgen.

Eine weitere deutliche Verdnderung gegeniiber geringeren Bestrahlungen betrifft die
Riickstof3effekte, die sowohl liber als auch unter Wasser sehr viel intensiver sind. Die Stof3-
welle unter der Wasseroberfldche ist auch in den Hellfeldaufnahmen (Abbildung 4.56 und
Abbildung 4.58) sehr deutlich sichtbar und ldsst sich hier bis zum Verlassen des Bildfeldes
nach 970 ns verfolgen. Erstmals findet hier nach 18 ps der Auswurf von groflen Wassertrop-
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Abbildung 4.61. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 2,80 J/cm? und einer Fleckgrofe von 700 um,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Man erkennt sehr deutlich die innere StoBwelle als hellen Streifen in
den Aufnahmen sowie die Entstehung der seitlichen Fortsétze.

fen statt, die sich infolge des RiickstoBBes von den Réindern des aufgewolbten Wasserfilms
ablosen (Abbildung 4.58). Zu diesem Zeitpunkt hat dieser eine Hohe von 1,5 mm erreicht, die
Ausdehnung der Kavitdt unter Wasser betrdgt etwa 1 mm. Nach 51 ps beginnen die Rénder
der Aufwélbung zur Mitte hin zu kontrahieren und die Struktur schlieft sich (Abbildung
4.62). Dabei entsteht eine im Zentrum hohle Wasserséule, die sich im oberen Teil zu einem
diinnen, massiven Fliissigkeitsstrahl (Jet) vereint. Diese Phanomene werden im Detail in Ka-
pitel 5 behandelt.
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Abbildung 4.62. Ablation von Wasser bei einer Bestrahlung von 2,80 J/cm? und einer Fleckgrofe von 700 um,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Die Verwirbelung der Dampfwolke beschriankt sich hier auf den oberen
Teil. Es bildet sich, wie bei geringeren Bestrahlungen auch, eine mehrgliedrige Struktur aus, die auch nach 71 pus
noch intakt ist. Nach 52 ps beginnt der Kollaps des Wasserfilms, aus dem sich anschlieBend eine massive Was-
sersdule im Zentrum des Areals bildet.
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Abbildung 4.63: Ortskurven der Ablationsbestandteile bei der Bestrahlung von Wasser mit 2,80 J/cm?.

Bestrahlung von Wasser mit 5,40 J/cm’

Die in Abbildung 4.64 bis 4.72 présentierten Aufnahmen wurden mit einer Bestrahlung von
5,40 J/em? erstellt. Dies entspricht der hochsten fiir die Untersuchungen in dieser Arbeit ver-
wendeten Bestrahlung kurz unterhalb der Grenze fiir Plasmabildung an der Wasseroberflédche
und erforderte einen auf 500 um reduzierten Strahldurchmesser.

Der im Auflichtverfahren in Abbildung 4.64 sichtbare Ablationsbeginn zeigt sich bereits
nach 12 ns und weitet sich nach 144 ns auf eine laterale Ausdehnung von 750 um aus. Auffal-
lend ist, das hier im Gegensatz zu geringeren Bestrahlungen nach 56 ns eine Schwérzung
auch auBerhalb des eigentlichen Ablationsareals auftritt, die nach 144 ns mit dem zentralen
Areal verschmolzen ist. Die Ursache hierfiir sind hochst wahrscheinlich Strahlinhomogenita-
ten aullerhalb des Hauptareals, die bei geringeren Bestrahlungen noch keine Effekte hervorru-
fen konnten. Der im Hellfeldverfahren in Abbildung 4.66 sichtbare Teilchenauswurf beginnt
nach 24 ns.

Die innere StoBwelle ist in den ersten Dunkelfeldaufahmen (Abbildung 4.69) bereits nach
240 ns als separate Struktur am oberen Rand der Ablationswolke sichtbar. In Bodennihe tre-
ten wie schon bei 2,80 J/cm? eine Vielzahl von hellen Streifen auf, die nicht unmittelbar den
einzelnen Ablationsbestandteilen zugeordnet werden konnen und auf Interferenzeffekte
zuriickzufiihren sind.
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Abbildung 4.64. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer Fleckgrofie von 500 um,
aufgenommen im Auflichtverfahren. Die Ausbreitung der betroffenen Flache erfolgt zunichst gleichméBig, nach
56 ns erscheint jedoch eine Schwirzung auflerhalb des zentralen Bereiches, die nach 144 ns miteinander ver-
schmelzen.

24 ns 64 ns 116 ns 168 ns

Abbildung 4.65. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer Fleckgrofie von 500 um,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Die Ablation beginnt nach etwa 24 ns. Einzelne Wassertopfchen sind auch
nach 168 ns noch nicht zu erkennen.

Ein bisher noch nicht aufgetretenes Phanomen zeigt sich in der Hoffman-Aufnahmen nach
140 ns in Abbildung 4.67. Oberhalb der Ablationswolke ist eine hell erleuchtete Zone sicht-
bar, ein sogenannter Halo, die nach 240 ns von der eigentlichen Kontaktfront eingeholt wird.
Die Erscheinung des Halo wird durch einen kleinen Anteil von ballistischen Molekiilen her-
vorgerufen, die im Gegensatz zum Grofteil der Molekiile keine oder nur eine vorwértsgerich-
tete Streuung erfahren und daher in der Anfangsphase eine Zone hohen Drucks oberhalb der
Kontaktfront bilden.

Der Partikelanteil der Ablationswolke ist gegeniiber geringeren Bestrahlungen weiter
verringert. Die Wassertropfchen konzentrieren sich zunichst auf einen diinnen Bereich an der
Wasseroberfldche und sind erst nach 800 ns als rotlich schimmernder Schleier zu erkennen
(Abbildung 4.66). Vorher ist die Tropfchenkonzentration so hoch, dass die Tropfchenwolke
komplett schwarz erscheint.

Die externe StoBwelle 16st sich bei der hier betrachteten Bestrahlung bereits nach 1 ps von
der Kontaktfront ab (Abbildung 4.72) und entfernt sich anschlieBend sehr schnell. Die Ablo-
sung geschieht dabei sehr viel frither als bei geringeren Bestrahlungen. Die Sto3welle expan-
diert als sphérische Welle, wobei das Zentrum der Expansion nicht direkt an der Wasserober-
fliche, sondern oberhalb liegt und sich mit der StoBwelle zusammen entfernt. Dies erkennt
man insbesondere in den Hoffmanaufnahmen nach 1,3 und 1,7 ps in Abbildung 4.67. Die
externe StoBwelle wird wie schon bei einer Bestrahlung von 2,80 J/cm? als Mach-Reflektion
an der Oberfldche reflektiert. Erste Ansitze hiervon zeigen sich schon nach 640 ns. Der nach
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Abbildung 4.66. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer Fleckgroe von 500 pm,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Die Wassertropfchen sind erst nach 800 ns als rétlicher Schleier zu erken-
nen und verschwinden nach etwa 4 ps. Es treten sehr ausgeprigte riickstoBBinduzierte Effekte auf, die den Aus-
wurf einer Vielzahl von groBBen Wassertropfen nach 9 pus zur Folge haben.

oben gerichtete Anteil der Reflektion durchlduft anschlieBend die Ablationswolke (Abbildung
4.68) und beschleunigt sie dabei zusammen mit der etwas spéter eintreffenden reflektierten
inneren StoBwelle (Abbildung 4.72).

Die Ausbreitung der Wolke ist in den ersten 240 ns auf breiter Front gleichformig vor-
wirts gerichtet, anders als bei einer Bestrahlung von 2,80 J/cm?. Erst danach beginnt die sphi-
rische Ausbreitung der Wolke mit einem Expansionszentrum, das oberhalb der Wasserober-
fliche liegt. Aus der dominierenden Vorwértsbewegung resultiert eine auBerordentlich starke
innere StoBwelle. Diese ist in den Dunkelfeldaufnahmen bereits nach 240 ns zu erkennen
(Abbildung 4.69). Wie schon bei 2,80 J/cm? breitet sich die innere StoBwelle in dem Bereich
erhohten Drucks im Zentrum der Ablationswolke schneller aus als an den Ridndern und entwi-
ckelt daher nach 780 ns eine gerade Form, an deren Réndern nach 1 ps seitlich einlaufende
Fortsitze auftreten (Abbildung 4.67 und 4.70). Die Uberlagerung des horizontalen Anteils mit
den seitlichen Fortsétzen fiihrt hier nach 1,3 ps wieder zu einer Beschleunigung der inneren
StoBwelle in den Randbereichen, die dort eine leichte Kriimmung zur Folge haben. In diesem
Fall reicht dieser Effekt jedoch im Gegensatz zur Bestrahlung mit 2,80 J/cm? nicht aus, um
eine Fokussierung der inneren StoBwelle zu erreichen. Allerdings interagiert diese wéihrend
des Durchgangs durch die Ablationswolke mit der an der Wasseroberflache reflektierten ex-
ternen StoBwelle. Dies zeigt sich nach 2,4 und 3 ps in den Hoffmanaufnahmen in Abbildung
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Abbildung 4.67. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer Fleckgrofie von 500 pm,
aufgenommen im Hoffman-Verfahren. Die Aufnahmen nach140 und 240 ns zeigen eine leuchtende Zone ober-
halb der Ablationswolke, einen sogenannten Halo. Die Zentrum der Expansion der externen StoBwelle liegt
oberhalb der Wasseroberfldche und entfernt sich von dieser. Die innere StoBwelle nimmt nach 1 ps eine nahezu
ebene Form an, zusitzlich zeigen sich an den Riandern seitlich einlaufende Fortsétze.

4.68. Die Reflektion der inneren StoBwelle an der Wasseroberfldche ist hingegen nur schlecht
zu erkennen, da zu diesem Zeitpunkt bereits eine ausgeprigte Aufwolbung der Wasserober-
fliche aufgetreten ist. In den Dunkelfeldaufnahmen nach 4,6 ps in Abbildung 4.70 sieht man
nach 4,6 pus die innere StoBBwelle unmittelbar nach der Reflektion, deutlicher ist diese in den
Aufnahmen nach 7,9 und 9,5 ps zu erkennen

Wihrend der Expansion breitet sich die Ablationswolke seitlich sehr weit tiber das be-
strahlte Areal hinaus aus und erreicht nach etwa 1,7 ps ihre maximale laterale Ausdehnung
(Abbildung 4.66 und 4.67). Die ausbleibende Fokussierung der inneren StoBwelle hat zur
Folge, dass es keinen zentralen Massentransport in Richtung der Oberfldche gibt, wie er unter
anderem bei einer Bestrahlung von 0,48 J/cm? auftritt. Infolge dessen erfahrt die von der O-
berflache weg gerichtete Ablationsstromung keine Umlenkung in die Randbereiche der Wol-
ke und ermoglicht somit auch keine Ringwirbelbildung in der Ablationswolke. Die Ausbrei-
tung der Wolke verlangsamt sich im Vergleich zu geringeren Bestrahlungen schneller und
wird durch den ausbleibenden Ringwirbel in der Spatphase nicht wieder beschleunigt. Dies
lasst sich gut an den Ortskurven in Abbildung 4.72 ablesen.
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Abbildung 4.68. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer Fleckgrofie von 500 pm,
aufgenommen im Hoffman-Verfahren. Die externe Stowelle wird an der Wasseroberflache in Form einer
Mach-Reflektion reflektiert. Der Hauptteil durchlduft anschlieBend die Ablationswolke und interagiert nach 2,4
ps mit der inneren Stofwelle.

Die Ausbreitung der Wassertopfchen ldsst sich nur bis etwa 4 ps nach Ablationsbeginn
verfolgen (Abbildung 4.68). Durch den Durchlauf der inneren StoBwelle erfolgt eine zuséatzli-
che Autheizung der Ablationswolke und ermdoglicht somit die Verdampfung der Tropfchen
innerhalb der Wolke aus urspriinglich geséttigtem Wasserdampf (Abschnitt 2.2.5).

Der Einfluss der riickstolinduzierten Effekte iibertrifft bei dieser Bestrahlung sehr deut-
lich alle bisher betrachteten Fille. Bereits unmittelbar nach dem Beginn es Laserpulses sieht
man unterhalb der Wasseroberfldche eine Stowelle (Abbildung 4.69), deren Expansion bis
zum Verlassen des Bildfeldes nach 1,3 us zu verfolgen ist (Abbildung 4.70). Die Ausbildung
der Kavitdt unter der Wasseroberflidche beginnt bereits nach 64 ns (Abbildung 4.65) und ver-
ursacht einen nach 420 ns sichtbaren Wasserfilm an der Oberflache (Abbildung 4.66). Dieser
erreicht eine Hohe von mehreren Millimetern und miindet in die Ablosung einer Vielzahl von
groBen Wassertropfen nach 9 ps. Wie schon bei einer Bestrahlung von 2,80 J/cm? schlief3t
sich der Wasserfilm nach 34 ps und es bildet sich im Zentrum des bestrahlten Areals eine
innen hohle Wassersédule (Abbildung 4.71), die nach 89 pus anfingt zu kollabieren. Anschlie-
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Abbildung 4.69. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer Fleckgrofie von 500 um,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Bereits unmittelbar nach dem Laserpulsbeginn tritt eine Dampfwolke
und eine StoBwelle unterhalb der Wasseroberflidche auf. Die innere StoBwelle ist bereits nach 120 ns als separate
Struktur innerhalb der Ablationswolke zu erkennen.

Bend schlieBt sich nach 200 ps die Blase unterhalb der Wasseroberfliche und 16st sich von
dieser ab (Abbildung 4.71).

y - - -

140 ns 210 ns 330 ns 430 ns
610 ns 1,0 us 1,3 us 1,6 ps

Abbildung 4.70. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer Fleckgrofie von 500 um,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Die innere Sto3welle ist nach 1,3 und 1,6 ps sehr deutlich ausgeprégt zu
sehen.
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Abbildung 4.71. Ablation von Wasser mit einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer Fleckgrofle von 500 pm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Die Reflektion der inneren StoBwelle erfolgt nach 4,6 ps und ist an-
schlieBend sehr deutlich nach 9,5 us zu erkennen. Die reflektierte externe Stowelle ist bis zum Verlassen des
Bildfeldes nach 20 ps zu sehen. Im Gegensatz zu geringeren Bestrahlungen expandiert die Dampfwolke nicht,
sondern bleibt in Bodennédhe bestehen. Die Wasserséule kollabiert nach etwa 34 ps. AnschlieBend schlief3t sich
die Kavitét unter der Wasseroberfldche und 16st sich von dieser ab.
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Abbildung 4.72. Ortskurven der Ablationsbestandteile bei der Bestrahlung von Wasser mit 5,40 J/cm? Die
externe StoBBwelle 16st sich bereits sehr friih von der Kontaktfront ab, deren Ausbreitung sich anschlieBend stark
verlangsamt. Die Ausbreitung der Wassertropfchen 14sst sich nur bis nach etwa 4 us verfolgen.
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4.3.2 Ablation von Leber mit Bestrahlungen von 1,40 J/cm? und 5,40 J/cm?

Leber weist eine sehr schwache Gewebematrix auf (Abschnitt 2.1.2) und ist deshalb ein gut
geeignetes Material, um die Auswirkungen einer leicht erhhten mechanischen Festigkeit auf
den Ablauf der Ablationsdynamik zu untersuchen.

In diesem Abschnitt werden Bildserien der Ablation von Leber mit einer Bestrahlung von
1,40 und 5,40 J/cm? gezeigt. Die Darstellung erfolgt im Hellfeld- und Dunkelfeldverfahren.

Bestrahlung von Leber mit 1,40 J/cm*

Die Hellfeldaufnahmen der Leberablation bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? (Fleckgrof3e 1
mm) in Abbildung 4.73 zeigen, dass die Ablation nach 76 ns beginnt. Dies ist geringfligig
spéter als bei der Ablation von Wasser mit der gleichen Bestrahlung, wo die ersten Anzeichen
eines Tropfchenauswurfs nach 52 ns sichtbar wurden (Abbildung 4.48). Die Ablationswolke
erscheint wahrend der ersten 300 ns komplett schwarz, erst nach 384 und 492 ns zeigt sich ein
hellerer Bereich am oberen Rand der Wolke (Abbildung 4.73). Anhand der Aufnahmen nach
630 ns und 1 ps in Abbildung 4.74 ist zu erkennen, dass die Ablationswolke vollstindig mit
groBen, schwarz erscheinenden Gewebepartikeln gefiillt ist. Im Zuge der Expansion der Abla-
tionswolke nimmt die Teilchendichte ab und ldsst nach 1 ps im oberen Bereich einzelne Par-
tikel erkennen. Nach 3 ps ist die Dichte soweit gesunken, dass innerhalb der gesamten Wolke
die Teilchenstruktur sichtbar wird (Abbildung 4.74). Im Gegensatz zur Ablation von Wasser
tritt hier wihrend des gesamten Zeitraumes nur eine Partikelgrofe auf. Diese Partikel sind
wesentlich grofer als die Wassertropfchen wihrend der Anfangsphase und erscheinen nicht in
Form eines rotlichen Schimmers.

500 ym

e e sl

76 ns 120 ns 172 ns 252 ns

- a o B

308 ns 384 ns 492 ns 616 ns

Abbildung 4.73. Ablation von Leber bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? und einer FleckgroBe von 1 mm,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Die Ablationswolke erscheint wihrend der Anfangsphase komplett mit
Gewebepartikeln gefiillt.
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Abbildung 4.74. Ablation von Leber bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? und einer FleckgroBe von 1 mm,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Nach 630 ns und 1 ps ist die Teilchendichte im oberen Teil der Wolke
geringer geworden und man erkennt einzelne Gewebepartikel. Nach 3 ps erfolgt durch den Einfluss der inneren
StoBwelle eine Partikelverdichtung mit anschlieBender Eindellung an der Oberkante der Wolke. Hieraus bildet
sich nach 28 ps ein Ringwirbel.

Wie schon bei der Ablation von Wasser tritt auch bei der Ablation von Leber durch die
Expansion der Ablationswolke eine StoBwelle auf, die in den Dunkelfeldaufnahmen nach 670
ns in Abbildung 4.75 als heller Ring um die Ablationswolke herum sichtbar ist.

Die Ausbreitung der Ablationswolke erfolgt anfangs nahezu sphérisch und geht nach etwa
1 us in eine hauptsidchlich vorwérts gerichtete Bewegung iiber. Nach 3 ps sind die seitlichen
Rénder der Wolke nahezu senkrecht und parallel zueinander ausgerichtet. Der Auswurf von
Gewebepartikeln endet etwa zur gleichen Zeit, so dass nach 8 ps unmittelbar an der Proben-
oberflache keine Partikel mehr sichtbar sind (Abbildung 4.74). Im Gegensatz zur Ablation
von Wasser zeigt sich bei Leber keine Einschniirung der Ablationswolke im unteren Teil, weil
die Ablation friiher endet als bei Wasser.

Betrachtet man die Ablationswolke in den Dunkelfeldaufhahmen in Abbildung 4.75, so ist
ersichtlich, dass die Gewebepartikel innerhalb der Ablationswolke mit Dampf vermischt sind.
Die Partikel erscheinen nach 2 ps vor einem hellen Hintergrund, der durch die Lichtablen-
kung des Dampfes hervorgerufen wird. Nach 25 ps erkennt man deutlich die Dampfwolke im
Abstand von einigen Millimetern zur Gewebeoberfliche (Abbildung 4.76), die wie bei der
Ablation von Wasser eine geschichtete Struktur aufweist. AnschlieBend separiert sich der
Dampf von den Gewebepartikeln und erreicht nach 101 ps den oberen Bildrand. Zu diesem
Zeitpunkt befinden sich die Partikel deutlich unterhalb der Dampfwolke.
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Abbildung 4.75. Ablation von Leber bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? und einer Fleckgrofe von 1 mm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Man erkennt sehr deutlich die externe StoBwelle als hellen Ring ober-
halb der Ablationswolke. Die Wolke ist mit heiBem Dampf vermischt und erscheint deshalb als hell leuchtende
Struktur. Nach 4,4 ps erkennt man die innere StoBwelle kurz vor der Reflektion an der Gewebeoberfldche.

Die Kollision der in der Wolke enthaltenen Dampfmolekiile mit den ruhenden Molekiilen
der Umgebungsluft bewirkt wie bei der Ablation von Wasser eine innere Stowelle, die sich
innerhalb der Ablationswolke in Richtung der Probenoberfldche ausbreitet und hier reflektiert
wird. Nach dem Abldsen der inneren StoBwelle von der Kontaktfront und wéhrend des
Durchlaufens der Ablationswolke tritt im oberen Teil der Wolke nach 3 ps eine deutlich
sichtbare Partikelkonzentration auf, aus der sich nach 8 ps eine Eindellung der Partikelwolke
entwickelt hat (Abbildung 4.74). Die innere StoBwelle tritt sehr deutlich in den Dunkelfeld-
aufnahmen in Abbildung 4.76 nach 4,7 us kurz vor der Reflektion und in den Aufnahmen
nach 7,6, 9,5 und 12 ps nach der Reflektion an der Oberflache hervor.
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Abbildung 4.76. Ablation von Leber bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? und einer Fleckgroflie von 1 mm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Nach 25 ps erkennt man deutlich die Dampfwolke, die sich anschlie-
Bend von den Partikeln separiert und von der Oberfliache entfernt, wiahrend die Partikel als ortsfeste Wolke
zuriickbleiben.



4 Primdrer Materialauswurf 154

4.5 —
1 o sw air
4,04 e Particles 3% -
] Recoil ., <
i o0 . e ® .
3,5 intSW ...: oo '. % e ° .

3‘0_- o * _
2,5 “ .

2,01 P _

Weg / mm

154 ¢ _

1,04 §

0,54

2 4 6 8 10 12 14 16

Zeit | us

Abbildung 4.77. Ortskurve der Ablationsbestandteile von Leber bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm?. Bei dieser
Bestrahlung ist die Wolke vollstindig mit Partikeln angefiillt, so dass ein Kontaktfront nicht gesondert erfasst
wurde.

In den Hellfeldaufnahmen in Abbildung 4.74 zeigt sich nach 15 us ein beginnender
Ringwirbel, der die in der Wolke enthaltenen Partikel mitreiit und die von der inneren
StoBwelle verdichtete Partikelschicht iiber die gesamte Oberkante der Wolke verteilt. Nach 28
us erkennt man deutlich den ausgebildeten Wirbel. Die Dunkelfeldaufnahmen in Abbildung
4.76 lassen erkennen, dass der in Wolke enthaltene Dampf durch den Wirbel beschleunigt
wird und sich von dem ab 8 us (Abbildung 4.77) nahezu ortsfesten Partikelanteil trennt. Dabei
bildet sich innerhalb der Dampfwolke ebenso wie bei Wasser eine raumliche Schichtung aus.
Nach 100 s ist der Dampf klar von den Teilchen getrennt. Bei der Ablation von Wasser trat
der Ringwirbel frither auf und war nach 15 us bereits komplett ausgebildet.

Nach 3 ps zeigt sich in den Hellfeldaufhahmen in Abbildung 4.74 eine Aufwdolbung an
den Réindern des bestrahlten Areals, die auf den Riickstof3druck zuriickzufiihren ist. Die Auf-
wolbung erreicht nach 28 ps eine maximale Hohe von etwa 250 um und ist damit wesentlich
geringer ausgepragt als die Fliissigkeitssdule bei der Ablation von Wasser. Man beobachtet
ebenfalls keinen Auswurf von grofBeren Gewebepartikeln, die sich von den Réandern abldsen.
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Bestrahlung von Leber mit 5,4 J/cm’

Bei der Ablation von Leber mit einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? zeigen die Hellfeldaufnah-
men in Abbildung 4.78 nach 44 ns zeigen den Beginn der Ablation. Dies ist 20 ns spéter als
die erste Hellfeldaufnahme bei der Ablation von Wasser mit der gleichen Bestrahlung in
Abbildung 4.65, allerdings ist der Ablauf der Leberablation nach 44 ns bereits etwas weiter
fortgeschritten als bei der Wasserablation nach 24 ns, so dass man wohl davon ausgehen
kann, dass der Materialauswurf bei der Ablation von Wasser und Leber nahezu zeitgleich
einsetzt.

Nach 132 ns und noch deutlicher nach 308 ns ist in den Hellfeldaufnahmen zu erkennen,
dass die Ablationswolke zu einem wesentlich geringeren Teil mit Gewebepartikeln gefiillt ist
als bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? (Abbildung 4.73). Dies entspricht der bereits bei der
Wasserablation angestellten Beobachtung, dass ein Anstieg der Bestrahlung mit einem Riick-
gang des Tropfchenanteils und einer Erhohung des Anteils gasformiger Bestandteile verbun-
den ist. Allerdings zeigt der direkte Vergleich, dass der Anteil der Leberpartikel an der Abla-
tionswolke deutlich hoher ist als der Anteil der Tropfchen bei der Wasserablation in
Abbildung 4.66. Wihrend des gesamten Vorgangs tritt wie bereits bei einer Bestrahlung von
1,40 J/cm? nur eine Partikelgrof3e auf.

Der Oberteil der Ablationswolke ist mit gasformigen Produkten (Wasserdampf und disso-
ziierten Biomolekiilen) gefiillt. Bei der Expansion der Wolke entsteht wie in allen bisher be-
trachteten Fillen eine dullere StoBwelle, die bereits nach 150 ns deutlich zu erkennen ist. Das
Ablosen der inneren StoBwelle von der Kontaktfront wird nach 310 ns sichtbar (Abbildung
4.80).

500 pm
44ns 76 ns 96 ns 132 ns

R

208 ns 308 ns 444 ns 524 ns

Abbildung 4.78. Ablation von Leber bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer FleckgroBe von 1 mm,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Die Ablation beginnt nach 44 ns. Anders als bei zu einer Bestrahlung von
1,40 J/cm? besteht die Ablationswolke hier zu einem weitaus geringeren Teil aus Gewebepartikeln und zum
grofBeren Anteil aus gasformigen Produkten.
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Abbildung 4.79. Ablation von Leber bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer FleckgroB3e von 1 mm,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Man erkennt sehr deutlich die starken riickstoinduzierten Effekte, die eine
grofe Ahnlichkeit mit der Ablation von Wasser aufweisen. Es entsteht eine Gewebeséule, an deren Réindern
grof3e Partikel ausgeworfen werden.

Die Wolke dehnt sich im weiteren Verlauf seitlich weit tiber das bestrahlte Areals hinaus
aus, wie man nach 1,9 us in Abbildung 4.79 erkennen kann. Die senkrechte Ausbreitung der

Partikel stagniert aufgrund des Passierens der inneren Stowelle nach etwa 6 ps im Abstand
von etwa 2,5 mm zur Probenoberfldche.

Sie duBere StoBwelle wird an der Probenoberfliche reflektiert. Durch diese Mach-
Reflektion entsteht nach 1,1 us ein Mach-Stamm, der nach 1,6 us deutlich sichtbar ist. Die
nach oben laufende reflektiere Welle interagiert nach 2,2 ps mit der riicklaufenden inneren
StoBwelle (Abbildung 4.80). Die innere StoBwelle reifit einen groflen Teil der Partikel mit
sich und sdubert so den oberen Teil der Ablationswolke von Partikeln. Die Reflektion der
StoBBwelle an der Probenoberflache ist aufgrund der durch RiickstoBeffekten bereits stark auf-
gerissenen Oberflache relativ schlecht zu erkennen, die Dunkelfeldaufnahmen nach 4,7 und
7,3 us in Abbildung 4.81 zeigen die StoBwelle kurz nach der Reflektion.



4 Primdrer Materialauswurf 157

—— 500 pm

150 ns 210 ns 310 ns

790 ns 1,1 us 1,6 us 2,2 us

4,9 us 6,7 pus 15 ps 50 ps

Abbildung 4.80. Ablation von Leber bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer Fleckgroe von 1 mm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Die innere Stowelle ldsst sich ab 320 ns verfolgen. Ihr Durchgang
beeintriachtigt die Ablationswolke weitaus weniger als bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm?.

Bei der Bestrahlung von Leber mit 5,40 J/cm? beobachtet man, ebenso wie bei der Wasse-
rablation, keinen Ringwirbel. Der Dampf entfernt sich wihrend der ersten 8 ps etwa 2,75 mm
von der Probenoberfliche und bewegt sich dort aufgrund der Interaktion mit der inneren
StoBwelle nur mehr langsam fort (Abbildung 4.82). Die Dunkelfeldaufnahmen nach 18 ps
und den darauf folgenden Zeiten zeigen in Abbildung 4.81, dass die Dampfwolke keinerlei
Verwirbelungen aufweist und sich nur extrem langsam {iber einen Zeitraum von 200 ps in die
Niéhe des oberen Bildrand bewegt, entsprechend einem Abstand von 5 mm, und dabei lang-
sam verblasst. Dies ist eine deutlich Abweichung zu den bisher betrachteten Féllen, bei denen
stets eine Verwirbelung aufgetreten ist, die mit einer beschleunigten Expansion des Dampfes
verbunden war.
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Abbildung 4.81. Ablation von Leber bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer Fleckgrofie von 1 mm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Nach 3,2 ps ist zu erkennen, dass die externe Stowelle auch in diesem
Fall als Mach-Reflektion reflektiert wird. Innerhalb der Dampfwolke tritt keine Verwirbelung auf, sondern die
Wolke entfernt sich sehr langsam von der Oberfléche.

Der Einfluss des Riicksto3drucks ist sehr stark, wie man bereits nach 890 ns deutlich er-
kennen kann. Zu fritheren Zeiten ldsst sich das Aufreilen der Oberfldche noch nicht von dem
Partikelauswurf trennen. Der Fortgang der RiickstoBdynamik &hnelt sehr stark der von Was-
ser. Nach 18 us hat sich eine hohle Sdule mit einer Hohe von 2 mm gebildet und man beo-
bachtet den Auswurf von groflen Gewebeteilen (Abbildung 4.79). Die ausgeworfenen Partikel
iiberholen nach 25 ps die Dampfwolke und erreichen nach 62 ps den oberen Bildrand.
Gleichzeitig geht die ringformige Aufwolbung zuriick und ist nach 200 ps nicht mehr zu er-
kennen, obgleich im Bild noch grof3e Partikel herumfliegen (Abbildung 4.81).
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Abbildung 4.82. Ortskurven der Ablation von Leber bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm?. Die Ausbreitung
von Dampf und Partikeln ldsst anders als bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? getrennt erfassen. Dariiber hin-
aus tritt ein sehr ausgeprégter riickstoBinduzierter Materialauswurf auf.
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4.3.3 Ablation von Haut mit Bestrahlungen von 1,40 und 5,40 J/cm?

Die mechanische Festigkeit von Haut ist bedeutend groBer als die von Leber (Abschnitt 2.1.2)
Aus diesem Grund erlaubt die Betrachtung der Ablationsdynamik Riickschliisse auf den Ein-
fluss der extrazelluldren Matrix auf den Ablationsprozess.

In diesem Abschnitt wird die Ablation mit einer Bestrahlung von 1,40 und 5,40 J/cm? im
Hellfeld- und Dunkelfeldverfahren dargestellt.

Ablation von Haut mit 1,4 J/cm?

Die Abbildung 4.83 bis 4.86 zeigen die Ablationsdynamik bei der Ablation von Haut mit ei-
ner Bestrahlung von 1,40 J/cm? und einer FleckgroBe von 1 mm. Zusétzlich sind in Abbildung
4.88 die Ortskurven der einzelnen Ablationsprodukte dargestellt.

Die Aufnahmen bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? wurden mit einer Fleckgrofle von 1
mm erstellt. Die ersten Anzeichen fiir den Ablationsbeginn sind in den Hellfeldaufnahmen
(Abbildung 4.83) erst nach 108 ns zu sehen. Dies ist deutlich spiter als bei Wasser (52 ns)
und Leber (72 ns) mit gleicher Bestrahlung. Bemerkenswerter Weise wird bei Haut zunéchst
eine Aufwolbung der intakten Oberfldche beobachtet, die {iber einen Zeitraum von einigen 10
ns stabil bleibt und erst nach 152 ns aufreifit. Wahrend zwischen 108 und 152 ns nur eine mi-
nimale Formausdehnung der Oberfléche erfolgt, bereitet sich die entstehende Ablationswolke
nach dem Aufreilen der Oberflache sehr viel schneller aus (Abbildung 4.83). Das gleiche
Bild zeigen die Dunkelfeldaufnahmen in Abbildung 4.85. Hier ist nach 120 ns ebenfalls nur
eine geringfiigige Verdnderung an der Probenoberfliche sichtbar und erst nach 270 ns ist eine
Ablationswolke mit einer sie umgebenden Sto3welle entstanden.

500 pm

T I -

108 ns 132 ns 152 ns 228 ns
264 ns 360 ns 452 ns 580 ns

Abbildung 4.83. Ablation von Haut bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm?> und einer FleckgroBe von 1 mm,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Die Ablation beginnt nach 108 ns mit dem Aufwdlben der noch intakten
Probenoberflache, die erst 40 ns spater aufreifit.
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Abbildung 4.84. Ablation von Haut bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? und einer Fleckgrofie von 1 mm,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Die Ablationswolke erscheint anfangs aufgrund der hohen Partikeldichte
komplett schwarz, erst nach etwa 670 — 930 ns sind einzelne Hautpartikel zu erkennen. Bemerkenswert ist hier-
bei, dass die Partikel nach 1,3 ps die externe Stowelle tiberholen.

Die Ablationswolke ist, wie auch schon bei der Ablation von Leber, bei dieser Bestrah-
lung zunéchst komplett mit Gewebepartikeln gefiillt. Die Teilchendichte ist wiederum in der
Anfangsphase so hoch, dass die Wolke komplett schwarz erscheint und erst nach 670 - 930 ns
einzelne Teilchen sichtbar werden (Abbildung 4.84). Die ausgeworfenen Partikel sind deut-
lich groBer als die Wassertropfchen in der Anfangsphase, und ebenfalls groB3er als die Leber-
partikel.

Die Ablationswolke breitet sich wihrend der Expansion der Wolke seitlich nur geringfii-
gig iiber das bestrahlte Areal aus und expandiert bevorzugt in Richtung der Senkrechten. Im
Gegensatz zu allen bisher betrachteten Féllen bewegen sich einige Partikel schneller als die
dullere StoBwelle, die urspriinglich durch die Expansion der Ablationswolke entstanden ist.
Nach 930 ns haben einige Teilchen die StoBwelle eingeholt und nach 3,1 ps deutlich {iberholt
(Abbildung 4.84). In den Ortskurven in Abbildung 4.87 sieht man, dass sich StoBfront und
Partikelfront iiber einen lingeren Zeitraum simultan ausbreiten. Im Gegensatz dazu bleiben
bei der Bestrahlung von Wasser die Tropfchen binnen kurzer Zeit deutlich hinter der StoBwel-
le zuriick, wéahrend ausgeworfene Leberpartikel ebenfalls sehr schnell expandieren, die exter-
ne Stofwelle aber nicht iiberholen. Der Auswurf von Hautpartikeln endet nach etwa 3 ps. Die
Hellfeldaufnahme (Abbildung 4.86) nach 3,1 us zeigt erst in einigem Abstand von der Pro-
benoberfliche Gewebepartikel, aber keine mehr in unmittelbarer Néhe.
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Abbildung 4.85. Ablation von Haut bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? und einer Fleckgrofie von 1 mm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Auch hier zeigt sich nach 120 ns zunéchst nur eine geringfiigige Veran-
derung an der Oberfliche, die eigentliche Ablationswolke ist erst nach 270 ns entstanden. Nach 4 ps erkennt
man innerhalb der Ablationswolke deutlich die innere Stowelle als hellen Streifen. Die Reflektion an der Ober-
flache erfolgt nach 6,1 ps.

Neben der dufleren StoBwelle erkennt man trotz der hohen Partikeldichte in den Dunkel-
feldaufnahmen nach 960 ns die innere StoBwelle (Abbildung 4.85). Die Bewegung der inne-
ren Stowelle ldsst sich in den darauffolgenden Dunkelfeldaufnahmen sehr gut verfolgen.
Auch hier erfolgt nach etwa 3 us eine Fokussierung, im Gegensatz zu der Ablations von Le-
ber bei dieser Bestrahlung zeigt sich hier allerdings keine Auswirkungen der inneren Sto3wel-
le auf die Expansion der Partikel. Die StoBwelle erreicht nach 6,1 ps die Probenoberfliche
und ist auch nach der Reflektion noch nach 12 und 16 ps in den Aufnahmen zu erkennen
(Abbildung 4.86).
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Abbildung 4.86. Ablation von Haut bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm* und einer Fleckgroe von 1 mm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Die Ausbreitung der inneren StoBwelle ist auch nach der Reflektion in
den Aufnahmen nach 9,5 und 12 ps noch deutlich zu erkennen. Nach 35 ps erfolgt eine leichte Verwirbelung der
Ablationswolke, der sich die Trennung von der Partikelwolke anschliet. Bemerkenswert ist das Auftreten
schwacher riickstofinduzierter Effekte nach 7,6 — 61 us.

Wie schon bei der Ablation von Leber besteht auch bei Haut die Ablationswolke aus ei-
nem Gemisch aus Dampf und Gewebepartikeln. Dies zeigt sich an dem hellen Hintergrund
der Wolke in den Dunkelfeldaufhahmen in Abbildung 4.85 und 4.86. Nach 35 us zeigen sich
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Abbildung 4.87. Ortskurven der Ablationsbestanteile bei der Bestrahlung von Haut mit 1,40 J/cm?. Die externe
StoBwelle und die Hautpartikel expandieren nahezu auf gleicher Hohe, wobei die Partikel die StoBwelle nach
etwa 2 us iiberholen.

in den Dunkelfeldaufnahmen in Abbildung 4.86 die Ansédtze eines Ringwirbels, der allerdings
weniger stark ausgeprégt ist als bei der Bestrahlung von Wasser und keine Auswirkungen auf
die in nahezu konstantem Abstand von der Probenoberfldche verharrende Partikelwolke hat.
Der Dampf trennt sich im Rahmen der Ringwirbelbildung von den Partikeln und erreicht nach
101 ps den oberen Bildrand.

In der Spitphase der Ablation erfolgt eine geringe riickstoBinduzierte Deformation der
Probenoberfldche. Dieses beginnt nach 7,6 us (Abbildung 4.86) und damit deutlich nach dem
Ende des eigentlichen Partikelauswurfs, der nach 3 ps beendet ist (Abbildung 4.84). Eine
nennenswerte Dampfentstehung ist nach 7,6 us ebenfalls nicht mehr zu erkennen. Die maxi-
male Hohe der Deformation wird nach 61 ps mit etwa 500 um erreicht, nach 101 ps ist hier-
von nichts mehr zu erkennen (Abbildung 4.86).
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Bestrahlung von Haut mit 5,4 J/cm?

Die Bildserien dieses Abschnitts (Abbildung 4.88 bis 4.91) zeigen die Ablationsdynamik von
Haut bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer Fleckgrole von 500 um. Die Ablation
beginnt nach 80 ns mit dem bereits bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? beobachteten Auf-
wolben der noch intakten Probenoberfldche (Abbildung 4.88). Das Aufreilen der Oberfliche
geschieht aber friiher als bei der kleineren Bestrahlung, man erkennt nach 121 ns bereits im
Ansatz die expandierende Ablationswolke. Die Hellfeldaufnahme nach 324 ns (Abbildung
4.88) zeigt, ebenso wie die Dunkelfeldaufnahme nach 310 ns (Abbildung 4.90), dass die
Ablationswolke nur zu einem Teil aus Gewebepartikeln besteht, dariiber befindet sich eine
gasformige Schicht.

Die ausgeworfenen Partikel expandieren geradlinig in einem kleinen Winkelbereich zur
Senkrechten. Thr Auswurf endet bereits nach 1,8 ps (Abbildung 4.89). Im Gegensatz zur
Ablation von Haut mit einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? erreichen die expandierende Partikel
hier nicht die StoBBwelle, sondern bleiben deutlich hinter dieser zuriick, weil die oberste Ge-
webeschicht, deren Ablation die StoBwelle treibt, aufgrund der hohen Energiedichte photo-
thermisch in gasformige Bestandteile dissoziiert wird.

Die innere StoBwelle tritt in den Dunkelfeldaufnahmen nach 310 ns deutlich hervor
(Abbildung 4.90) und bewirkt nach 1,1 ps eine Verlangsamung der Partikelausbreitung im
Zentrum der Ablationswolke, so dass diese gegeniiber den Randbereichen zuriickbleiben
(Abbildung 4.89). Nach 2,4 ps und damit kurz vor der Reflektion der StoBwelle an der Pro-
benoberfliche erscheint die Welle im Zentrum konvex mit nach oben gebogenen Rédndern.
Nach 3,8 ps erreicht die StoBwelle die Probenoberfldche, ohne einen Fokus durchlaufen zu

500 pm
80 ns 91 ns 121 ns 161 ns

V-

228 ns 324 ns 448 ns 556 ns

Abbildung 4.88. Ablation von Haut bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer FleckgroBBe von 500 pm,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Auch bei dieser Bestrahlung erfolgt zunichst ein Aufwdlben der intakten
Oberflache, bevor diese nach 120 ns aufreifit. Der Partikelanteil der Ablationswolke ist gegeniiber einer Bestrah-
lung von 1,40 J/cm? deutlich reduziert.
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Abbildung 4.89. Ablation von Haut bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer FleckgroBe von 500 pm,
aufgenommen im Hellfeldverfahren. Der Partikelanteil ist deutlich reduziert, der Auswurf endet nach etwa 1,8

us.

haben. Die Reflektion selber ldsst sich gut in den darauf folgenden Aufnahmen nach 4,7 und
5,4 ps erkennen (Abbildung 4.91).

Die Dunkelfeldaufhahmen der Spétphase der Ablation in Abbildung 4.91 zeigen nach 19
us sehr deutlich den Dampfanteil der Ablation, wobei eine Ringwirbelbildung nur in Ansét-
zen nach t > 45 ps zu erkennen ist. In der Dampfwolke tritt keine geschichtete Struktur auf,
wie sie bei geringeren Bestrahlungen bei Wasser beobachtet wurde. Nach 121 us erreicht die
Dampfwolke den oberen Rand des Bildfeldes. Auffallend ist, dass auch nach 251 ps noch eine
relativ hohe Dampfdichte im Bild auftritt.

Bemerkenswerter Weise werden bei dieser Bestrahlung im Gegensatz zu 1,40 J/cm? keine
rickstoBinduzierten Effekte beobachtet, obgleich die Bestrahlung nahezu vervierfacht wurde.
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Abbildung 4.90. Ablation von Haut bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer FleckgroBe von 500 pm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Man erkennt deutlich die innere StoB3welle, die nach 3,8 ps die Oberfla-
che erreicht, ohne einen Fokus durchlaufen zu haben. Nach der Reflektion ist die StoBwelle sehr deutlich in den
Aufnahmen nach 4,7 und 5,4 ps zu erkennen. Die Oberkante der Dampfwolke erscheint als sehr deutliche helle
Struktur.
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Abbildung 4.91. Ablation von Haut bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? und einer FleckgroBBe von 500 pm,
aufgenommen im Dunkelfeldverfahren. Die duflere StoBwelle wird als Mach-Reflektion reflektiert. Man erkennt
eine sehr ausgeprigte Dampfwolke.
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Abbildung 4.92. Ortskurven der Ablationsbestandteile bei der Bestrahlung von Haut mit 5,40 J7cm. Die Partikel
treten hier in deutlichem Abstand zur externe StoBwelle auf.
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4.4 Diskussion der Ablationsdynamik mit giitegeschalteten Laserpulsen

Bei der Diskussion der Ablationsdynamik von freilaufenden Laserpulsen mit 200 ps Pulsdau-
er in Abschnitt 4.2 wurde gezeigt, dass der primédre Materialauswurf bei Wasser und Gewebe
durch eine Phasenexplosion hervorgerufen wird, die bei hinreichend hoher Bestrahlung be-
reits wihrend des ersten Spikes des Laserpulses einsetzt.

Werden fiir die Ablation giitegeschaltete Laserpulse mit einer Dauer von 80 ns verwendet,
so fiihrt dies zu einer um bis zu drei GroBenordnungen héheren Energiedeponierungsrate als
bei der Verwendung von freilaufenden Laserpulsen und damit auch zu wesentlich hoheren
Energiedichten in der Probe. Die Darstellung der Ablatiosndynamik anhand von kurzzeitfoto-
grafischen Bildserien in Abschnitt 4.3 zeigt, dass diese von einer groflen Vielfalt an thermo-
dynamischen und stromungsphysikalischen Phdnomenen begleitet wird. Etliche dieser Phi-
nomene konnten in dieser Arbeit erstmals experimentell beobachtet werden. Sie werden im
folgenden Abschnitt diskutiert, gegliedert nach primdrem Materialauswurf (Abschnitt 4.4.1),
Dynamik der Ablationswolke (Abschnitt 4.4.1.3), Bestimmung des Riickstodrucks (Ab-
schnitt 4.4.2) und riickstoinduziertem Materialauswurf (Abschnitt 4.4.3).

4.4.1 Primirer Materialauswurf

4.4.1.1 Phaseniibergénge bei Wasser

Der primdre Materialauswurf geht mit einer Abfolge von explosiver Verdampfung, der Ab-
strahlung einer Stowelle und dem Auswurf sehr feiner Tropfchen einher. Wie bereits bei der
Betrachtung der Ablation mit freilaufenden Laserpulsen, so ist auch in diesem Fall das Auf-
treten von Tropfchen bei allen betrachteten Bestrahlungen ein Zeichen fiir das Einsetzen einer
Phasenexplosion, da Oberflichenverdampfung oder normales Kochen ausschlieBlich eine
Damptbildung hervorrufen wiirden (Abschnitt 1.2). Die Interpretation des Tropfchenauswurfs
als Indikator fiir eine Phasenexplosion stimmt auch mit den theoretisch bestimmten volu-
metrischen Energiedichten am Ende des Laserpulses iiberein, deren Tiefenprofil in Abbildung
4.93 in fiir die experimentell untersuchten Bestrahlungen dargestellt ist [121]. Die Berech-
nung der Kurven erfolgte unter Beriicksichtigung der Bestrahlungsabhéngkeit der optischen
Eindringtiefe (,,Ausbleichen®, Abschnitt 2.1.4), wohingegen der Einfluss der Warmeleitung
aufgrund des thermischen Einschlusses wihrend der Energiedeponierung vernachldssigt wer-
den konnte (Abschnitt 2.2.1). Das Ausbleichen der Probe hat zur Folge, dass die berechneten
Kurven mit zunehmender Bestrahlung flacher verlaufen als dies bei einem konstanten Ab-
sorptionskoeffizienten der Fall wiére. Als weitere Randbedingung wurde vereinfachend ange-
nommen, dass wahrend des Laserpulses keine Energieabfuhr durch einen Phaseniibergang
erfolgt. Die gezeigten Kurven sind daher als obere Abschéitzung der maximal erreichbaren
Energiedichten anzusehen.
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Abbildung 4.93. Tiefenprofil der volumetrischen Energiedichte im Zentrum des bestrahlten Areals am Ende des
Laserpulses bei der Bestrahlungen von Wasser mit 0,12 — 5,40 J/cm?. Fiir die Berechnung wurde der bestrah-
lungsabhéngige Absorptionskoeffizient von Wasser beriicksichtigt. Die Kurven zeigen, dass selbst bei der ge-
ringsten verwendeten Bestrahlung von 0,12 J/cm? der Schwellwert fiir eine Phasenexplosion von 1,27 kJ/cm?® an
der Probenoberfldche deutlich iiberschritten wird. Quelle: [121]

Bereits bei der niedrigsten betrachteten Bestrahlung von 0,12 J/cm? wird an der Oberflé-
che eine volumetrische Energiedichte von 2,2 kJ/cm?® erreicht und damit die erforderliche E-
nergiedichte flir eine Phasenexplosion iiberschritten. Die maximal mogliche Energiedichte im
Zentrum des bestrahlten Areals, die bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? erreicht wird, be-
tragt 28,4 kJ/cm? und ist damit um den Faktor 22,4 groBer als die fiir das Aufheizen der Probe
bis zur spinodalen Grenze und damit das Einsetzen einer Phasenexplosion erforderliche Ener-
giedichte von 1,27 kJ/cm?®. Unter der Annahme einer konstanten Warmekapazitét wiirde diese
maximale Energiedichte einen Temperaturanstieg von 6760° K bewirken.

Anhand derselben theoretischen Betrachtungen ldsst sich auch ermitteln, zu welchem
Zeitpunkt wihrend des Laserpulses die fiir eine Phasenexplosion erforderliche volumetrische
Energiedichte im Zentrum des bestrahlten Areals erreicht wird. In Abbildung 4.93 wird dieser
Zeitpunkt mit dem experimentell aus den Bildserien in Abschnitt 4.3.1 bei unterschiedlichen
Bestrahlungen bestimmten Zeitpunkt des Materialauswurfs verglichen. Fiir die Bestimmung
des Auswurfzeitpunktes wurden die im Auflicht- und Hellfeldverfahren erstellten Bildserien
ausgewertet, da diese beiden Techniken eine hohe Empfindlichkeit fiir den Nachweis von
Wassertropfchen aufweisen.
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Abbildung 4.94. Vergleich des theoretisch bestimmten Zeitpunkts des Materialauswurfs mit den experimentell
aus den Bildserien ermittelten Werten. Theorie und Experiment stimmen im Mittel gut iiberein, wobei die Auf-
lichtaufnahmen einen geringfiigig fritheren und die Hellfeldaufnahmen einen spéteren Materialauswurf anzeigen.

Die Ubereinstimmung ist bei allen Bestrahlungen sehr hoch, wobei generell das Auflicht-
verfahren einen geringfiigig friiheren und das Hellfeldverfahren einen spiteren Zeitpunkt lie-
fert. Die Ursache hierfiir ist, dass im Auflichtverfahren auch die Lichtablenkung an einer
Dampfschicht oder einer Oberflichenverformung zu einer Schwirzung fiihren kann, wohin-
gegen eine Sichtbarkeit der Tropfchen im Hellfeldverfahren eine endliche Schichtdicke erfor-
dert. Im Mittel stimmen jedoch die experimentell bestimmten Zeiten mit den theoretischen
iberein und bestitigen somit die Hypothese, dass der Materialauswurf mit dem Auftreten ei-
ner Phasenexplosion einsetzt. Im weiteren Verlauf geht die Ablation dann bei hinreichend
grofBer Bestrahlung in eine Dampfexplosion iiber (s.u.).

Die durch die Phasenexplosion ausgeworfenen Wassertropfchen konnen durch die ver-
wendete Abbildungsoptik nicht aufgeldst werden und erscheinen bei allen Bestrahlungen in
den Hellfeld- und Hoffmanaufnahmen als rotlicher Schleier. Dies ist besonders gut in den
Hellfeldaufnahmen in Abbildung 4.27 und 4.34 bei Bestrahlungen von 0,12 und 0,24 J/cm? zu
erkennen. Die geringe TropfchengroBe resultiert aus der diinnen Schichtdicke, die von der
primdren Phasenexplosion erfasst wird und aus dem Mechanismus der spinodalen Dekompo-
sition selber (Abschnitt 2.2.5). Der rotliche Farbeindruck ist darauf zuriickzufiihren, dass die
Tropfchen kleiner sind als die Wellenldnge des zur Belichtung verwendeten Lichts und da-
durch Rayleigh-Streuung hervorrufen. Hierbei steigt die Intensitdt der Streustrahlung mit der
vierten Potenz der Wellenlénge an, so dass der blaue Anteil des zur Beleuchtung verwendeten
Lichts zu einem groBen Teil aus der abbildenden Optik herausgestreut wird und damit den
beobachteten rétlichen Farbeindruck hervorruft [122].
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Der Tropfchenanteil der Ablationswolke verringert sich mit steigender Bestrahlung. Wih-
rend die Wolke bei einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? fast vollstindig mit Wassertropfchen
gefiillt ist (Abbildung 4.27), erscheint das Oberteil der Wolke ab einer Bestrahlung von 1,40
J/em? vollstandig transparent (Abbildung 4.49) und enthélt nur im Bereich der Wasseroberfla-
che Tropfchen. Die Aufteilung von Wasserdampf und Tropfchen innerhalb der Ablationswol-
ke hiangt von den erreichten Energiedichten in der Fliissigkeit ab. Bei Werten oberhalb von
2,59 kJ/em? wird die Verdampfungsenthalpie von Wasser bei Normaltemperatur iiberschritten
und die Fliissigkeit wird vollstdndig in Dampf umgewandelt (Abschnitt 2.2.7). Dieser Prozess
wird als Dampfexplosion bezeichnet. Die Abschitzung der erreichten Energiedichten in
Abbildung 4.93 zeigt, dass dieser Wert bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? bis hinab in eine
Tiefe von 7,5 um erreicht werden kann, wihrend bei 0,12 J/cm? selbst unmittelbar an der
Wasseroberflache nur eine Energiedichte von 2,2 kJ/cm? erreicht wird und somit keine voll-
staindige Verdampfung erfolgen kann. Beim Voranschreiten der Ablationsfront in die Tiefe
sinkt die Energiedichte in der Probe ab und beim Unterschreiten der Verdampfungsenthalpie
von Wasser beginnt der Tropfchenauswurf durch die einsetzende Phasenexplosion. Mit zu-
nehmender Bestrahlung steigt dabei in Ubereinstimmung mit den Beobachtungen der Dampf-
anteil der Ablationswolke an.

Der Ubergang von einer Dampfexplosion in eine Phasenexplosion beginnt, wie die kurz-
zeitfotografischen Aufnahmen zeigen, gegen Ende des Laserpulses oder, bei groBlen
Bestrahlungen, sogar nach dem Ende des Laserpulses, wenn die Ablationsfront die Tiefe
erreicht, in der die Energiedichte fiir eine vollstdndige Verdampfung unterschritten wird. Der
Auswurf von Wassertropfchen dauert flir einige us an, wobei zu spiteren Zeiten deutlich
groBBere Wassertropfchen auftreten, die aufgrund ihrer Abmessungen keine Rayleighstreuung
hervorrufen und daher in den Aufnahmen dunkelblau erscheinen. Diese Beobachtung stimmt
mit den in Abbildung 4.95 dargestellten molekulardynamischen Simulationen {iiberein, die
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Abbildung 4.95. Molekulardynamische Simulation des Materialauswurfs nach Zhigilei /723] unter thermischem
Einschluss beim 1,75-fachen der Schwellwertbestrahlung. Analog zur Ablation von Wasser treten in der An-
fangsphase sehr kleine Partikel auf, wahrend zu spéteren Zeiten wesentlich gro3ere Materialanhdufungen ausge-
worfen werden. Quelle: [123]
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Abbildung 4.95 dargestellten molekulardynamischen Simulationen iiberein, die unter thermi-
schen Einschluss bei einer Bestrahlung mit dem 1,75-fachen Schwellwert fiir den Material-
auswurf durchgefiihrt worden sind [123]. Die Simulationen sagen voraus, dass das aus oberen
Schichten eines molekularen Substrates ausgeworfene Material sich in gasformige Molekiile
mit einem kleinen Anteil sehr kleiner Cluster zersetzt, wiahrend zu spéteren Zeiten deutlich
groBBere Molekiilanhdufungen ausgeworfen werden.

4.4.1.2 Phaseniiberginge bei Gewebe

Die Ablationswolke bei der Ablation von Leber mit einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? umfasst
ebenso wie bei der Ablation von Wasser einen mit gasférmigen Ablationsprodukten gefiillten
oberen Bereich (Abbildung 4.79 und 4.80) auf, der allerdings einen kleineren Anteil an der
Wolke einnimmt als bei Wasser (Abbildung 4.66). Der transparente Teil der Wolke zeigt,
dass in der Anfangsphase der Leberablation eine vollstindige Verdampfung des Gewebewas-
sers sowie eine thermische Zersetzung der Biomolekiile stattfindet. Hierfiir sind Temperatu-
ren von iiber 1000° C erforderlich. Zu spéteren Zeiten erreicht die Ablationsfront Gewebe-
schichten mit geringerer Energiedichte, in denen keine Zersetzung der Biomolekiile mehr
erfolgen kann. Hier verursacht die Phasenexplosion des iiberhitzten Gewebewassers ein Auf-
reiflen des Gewebes, in dessen Folge relativ groBe Gewebepartikel ausgeworfen werden.

Die erforderliche Energiedichte fiir die thermische Zersetzung der Gewebematrix ist hoher
als fiir die komplette Verdampfung des Gewebewassers. Dies hat zur Folge, dass eine transpa-
rente Wolke erst bei hoheren Temperaturen bzw. Bestrahlungswerten beobachtet wird als bei
der Ablation von Wasser. Dies zeigt sich bei der Leberabtragung mit einer Bestrahlung von
1,40 J/cm? bei der die komplette Ablationswolke mit Gewebepartikeln angefiillt ist
(Abbildung 4.74), wihrend die Wolke bei der Ablation von Wasser mit gleicher Bestrahlung
bereits zu einem groflen Teil mit Dampf gefiillt ist (Abbildung 4.49).

Die Ablation von Haut weist aufgrund ihrer hohen Reiffestigkeit (Abschnitt 2.1.2) in der
Anfangsphase einen von der Wasser- und Leberablation abweichenden Verlauf auf. Die ext-
razelluldre Matrix widersteht zundchst dem Druckanstieg durch die Phasenexplosion im Ge-
webewasser. Dies zeigt sich in einem Aufwdlben der noch intakten Gewebeoberfliche, das
sowohl bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? (Abbildung 4.83) als auch von 5,40 J/cm?
(Abbildung 4.88) auftritt. Erst nach einem weiteren Druckanstieg durch Kochen unter mecha-
nischem Einschluss (Abschnitt 2.2.6) erfolgt das Aufreien der Probenoberfliche. Ahnlich
wie bei der Leberablation mit gleicher Bestrahlungsstéirke besteht bei der Hautabtragung mit
5,40 J/cm? der Oberteil der Ablationswolke aus gasformigen Ablationsprodukten, wobei der
transparente Teil der Wolke etwas kleiner ist als bei Leber. Dies zeigt, dass auch bei der Hau-
tablation eine Dissoziation der Biomolekiile auftritt, die allerdings eine etwas hohere Energie-
dichte erfordert als bei Leber, so dass der Partikelauswurf bereits zu einem fritheren Zeitpunkt
einsetzt.

Wie schon bei der Ablation von Leber mit einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? sind auch bei
der Hautablation mit dieser Bestrahlung die erreichten Energiedichten nicht ausreichend, um
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eine Dissozoiation der Biomolekiile zu verursachen. Die Ablationswolke ist deshalb vollstin-
dig mit Gewebepartikeln gefiillt (Abbildung 4.74).

4.4.1.3 Ursprung hoher Energiedichten

Die Untersuchungen haben gezeigt, dass bei der Bestrahlung mit giitegeschalteten Er:YAG
Laserpulsen eine Phasenexplosion einsetzt, sobald die dafiir nétige Energiedichte erreicht ist.
Dartiber hinaus wird bei hohen Bestrahlungen die vollstindige Verdampfung der Fliissigkeit
und der Biomolekiile beobachtet. Dies erfordert einen Anstieg der Energiedichten und der
Temperatur bis hin zu einem superkritischen thermodynamischen Zustand. Die Ursache fiir
das Erreichen dieser hohen Energiedichten liegt in dem Einfluss des Riickstodrucks, der bei
der Ablation der oberen Schichten entsteht.

Die Verdampfungsrate steigt zu Beginn des Laserpulses aufgrund des sprunghaften Tem-
peraturanstiegs sehr schnell an, weil sich an der Oberfliche noch kein der Temperatur ent-
sprechender Sattigungsdampfdruck ausgebildet hat (Abschnitt 2.2.3). Gegeniiber einer Ver-
dampfung im thermodynamischen Gleichgewicht erfolgt der Phaseniibergang hierbei sehr
rasch, da der geringe Dampfdruck eine entsprechend geringe Kondensationsrate bedingt. Der
daraus resultierende Riicksto3druck in der Probe ldsst sich nach Formel 2.7 als Funktion der
Oberfldchentemperatur abschétzen. Hieraus ergibt sich bis zum Einsetzen einer Phasenexplo-
sion bei der spinodalen Temperatur T = 578° K ein maximaler Riickstodruck von 1,48 MPa.
Dies bewirkt einen Anstieg der Siedetemperatur um fast 100° C, wihrend die spinodale Tem-
peratur nur um 20° C ansteigt (Abschnitt 2.2.5). Die Energieabfuhr durch normales Kochen
wird aufgrund der deutlich erhéhten Siedetemperatur also stark verringert, gleichzeitig aber
erhoht sich die fiir eine Phasenexplosion erforderliche Temperatur nur geringfiigig.

Beim Erreichen der spinodalen Temperatur an der Probenoberfliche setzt eine Phasenexp-
losion ein, die mit einem sehr viel stirkeren Druckanstieg auf 9,3 MPa verbunden ist (Ab-
schnitt 2.2.5). Diese starke Druckerhohung hat zur Folge, dass in den darunter liegenden
Schichten die druckabhingige spinodale Temperatur soweit ansteigt, dass eine Phasenexplo-
sion in diesen Schichten zunichst unterdriickt wird. Wenn die Laserbestrahlung weiter andau-
ert, steigt die Energiedichte weiter an, und es werden superkritische thermodynamische Zu-
stinde erreicht. Zugleich wird durch den Verbrauch an latenter Wérme fiir den Phasentiber-
gang an der Oberfliache die Temperatur in der angrenzenden Schicht der Probe herabgesetzt,
so dass sich ein Temperaturmaximum unterhalb der Oberflidche einstellt. Ein explosiver Pha-
seniibergang am Ort des Temperaturmaximums erfolgt dann, wenn durch die andauernde La-
serbestrahlung Energiedichte und Temperatur soweit angestiegen sind, dass der entsprechende
Dampfdruck den RiickstoBdruck von der Ablation der dariiber liegenden Schichten {iberwin-
den kann. Wegen des dabei erzeugten noch héheren Riicksto8drucks kénne nun in der Probe
noch hohere Energiedichten erreicht werden. Die Energiedichte steigt mindestens bis zu dem
Zeitpunkt an, an dem das Intensitdtsmaximum des Laserpulses erreicht wird. Auf diesem Weg
konnen Temperaturen von iiber 1000° C erreicht werden, die bei der Abtragung von Leber
und Haut zu einer thermischen Zersetzung der Biomolekiile fiihren.
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Wenn die Energiedeponierung durch den Laserpuls geringer wird als die Energieabfuhr
oder die Energiezufuhr ganz authort, beginnt die Energiedichte in der Fliissigkeit wieder zu
sinken. Wird dabei der Wert fiir eine vollstindige Verdampfung des Wassers unterschritten,
beginnt der Auswurf von Tropfchen. Bei der Gewebeablation beginnt der Auswurf von Ge-
webefragmenten, wenn die Temperatur flir die photothermische Dissoziation der Gewebemat-
rix unterschritten wird. Durch den Einfluss des Riicksto3drucks wird der Materialauswurf
tieferer Schichten verzogert. Dies ist vermutlich die Ursache fiir den mehrere Mikrosekunden
lang andauernden Auswurf von Tropfchen und Gewebsfragmenten.

Der Umstand, dass insbesondere bei hohen Bestrahlungen Partikel erst gegen Ende des
Laserpulses auftreten, hat frithere Autoren zu der Annahme veranlasst, dass die Ablation der
Probe auch erst am Ende des Pulses einsetzt und der Prozess daher durch das Explosionsmo-
dell beschrieben werden kann (Abschnitt 2.5.1). Die in diesem Kapitel gezeigten kurzzeitfo-
tografischen Aufnahmen sowie die dazu angestellten theoretischen Uberlegungen belegen
jedoch, dass die Ablation sehr wohl schon wéhrend des Laserpulses einsetzt, aufgrund der
hohen Energiedichten aber bei grolen Bestrahlungen zunichst eine vollstindige Verdamp-
fung der Fliissigkeit erfolgt und erst spéter bei abnehmender Leistungsdichte des Laserpulses
Wassertropfchen auftreten. Aus diesem Grund sind die dem Explosionsmodell zugrunde lie-
genden Annahmen hier nicht zutreffend.

Sofern der Phaseniibergang keine vollstindige Verdampfung der Fliissigkeit bewirkt und
der Laserpuls noch andauert, absorbieren die entstandenen Wassertropfchen einen Teil der
Laserpulsenergie und kénnen dadurch verdampfen. Dies erklirt, warum bei hohen Bestrah-
lungen im oberen Teil der Ablationswolke keine Tropfchen auftreten, obgleich zumindest
durch die primére Phasenexplosion Wassertropfchen hervorgebracht werden.

Molekulardynamische Simulationen zeigen, dass der RiickstoBdruck zu Beginn des Laser-
pulses einsetzt [123]. Ebenso zeigen Messungen mit PVDF-Schallaufnehmern, dass das Ma-
ximum des RiickstoBdruckes bei der Ablation von Haut mit einem giitegeschalteten Er:YSGG
Laser und der 2,5-fachen Schwellbestrahlung kurz nach dem Maximum des Laserpulses er-
reicht wird [5]. Diese Arbeiten bestétigen, dass sich bereits zu Beginn des Laserpulses ein
starker RiickstoBdruck bildet und dass dieser durch die Energieabsorption im weiteren Ver-
lauf des Laserpulses weiter ansteigen kann. Die eigenen Untersuchungen ergaben, dass der
RiickstoBBdruck bei der Wasserablation mit hoher Bestrahlung Hunderte von MPa betrigt (sie-
he Abschnitt 4.4.3).

4.4.2 Dynamik der Ablationswolke

Die Ablationswolke besteht aus einem Gemisch aus Dampf und Wassertropfchen, bzw. disso-
ziierten Biomolekiilen und Gewebepartikeln, die infolge des explosiven Phaseniibergangs
ausgeworfen werden. Aufgrund des sehr starken Druckanstieges in der abgetragenen Schicht
erfolgt die Expansion der Wolke mit sehr hoher Geschwindigkeit und hat die Entstehung ei-
ner dufleren und einer inneren Stowelle zur Folge. Spater entwickelt sich aus der expandie-
renden Wolke ein in Abhdngigkeit von der Bestrahlung mehr oder weniger ausgeprigter
Ringwirbel.
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Die Ausbreitung der einzelnen Bestandteile der Ablationswolke und ihre Wechselwirkung
untereinander werden in diesem Abschnitt diskutiert.

4.4.2.1 Anféingliche Ausbreitung der Ablationswolke

Bei hohen Bestrahlungen tritt in der ersten Phase der Expansion ein als ,,Plume splitting* be-
zeichnetes Phdanomen auf [124, 125]. Die eigentliche Ablationswolke besteht aus dem grof3ten
Teil der expandierenden Molekiile, deren kinetische Energie sich aufgrund einer Vielzahl von
elastischen Stoflen mit den umgebenden Luftmolekiilen und der adiabatischen Expansion der
Wolke schnell verringert. Im Gegensatz hierzu erfahrt ein kleiner Teil der Molekiile keine
oder nur eine vorwértsgerichtete Streuung, so dass ihre Ausbreitung der im Vakuum &hnlich
ist. Diese als ballistisch bezeichneten Molekiile bewegen sich schneller als die Ablationswol-
ke und bilden eine Zone mit erhdhtem Druck und Temperatur oberhalb der Kontaktfront, die
in der Hoffmanaufnahme bei der Bestrahlung von Wasser mit 5,40 J/cm? in Abbildung 4.67
nach 140 ns als Halo sichtbar ist. Der Halo hat eine maximale Ausdehnung von 200-300 pm
und verschwindet nach etwa 300 ns, wenn die Ablationswolke sich iiber die maximale Zone
der kollisionslosen Ausbreitung hinaus ausgedehnt hat.

Die mittlere freie Weglédnge von Gasmolekiilen bei der Ausbreitung in Luft betrdgt bei ei-
nem Druck von 1 bar und einer Temperatur von 1000° C etwa 0,1 mm [87], was deutlich ge-
ringer ist als die maximale Ausdehnung des Halos. Dies zeigt, dass nur ein geringer Teil der
expandierenden Molekiile zu dessen Entstehung beitragen kann. Der hier beschriebene Effekt
des ,,Plume splitting* wurde bisher nur bei der Ablation mit einem geringem Umgebungs-
druck von bis zu 200 mTorr beobachtet [124]. Die gezeigten Aufnahmen der Ablationsdyna-
mik deuten darauf hin, dass dieser Effekt auch bei Normaldruck auftreten kann, allerdings
beschrinkt auf einen erheblich geringeren rdumlichen und zeitlichen Bereich.

Bei hohen Bestrahlungen treten innerhalb der Ablationswolke im Bereich der Kontakt-
front und der Probenoberfliche Bereiche mit erhohter Dichte auf, zwischen denen sich eine
Zone niedrigerer Dichte befindet. Diese Bereiche zeigen sich in den Hoffmannaufnahmen bei
Bestrahlungen von 2,80 J/cm? (Abbildung 4.59) und 5,40 J/cm? (Abbildung 4.67) im Zeitbe-
reich zwischen 200 und 600 ns in Form eines dunklen Bereiches unterhalb der Kontaktfront
und eines hellen Bereiches an der Oberflache. Dieses Phinomen wurde durch numerische
Rechnungen auf Basis der Bilanzgleichungen von Masse, Impuls und Energie von Aden [120]
vorhergesagt.
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Abbildung 4.96. Expansion der Kontaktfront (a) und ihre Geschwindigkeit wéahrend der ersten 5 ps (b). Die
Kontaktfront bewegt sich mit einer sehr hohen Geschwindigkeit von bis zu 2800 m/s bei einer Bestrahlung von
5,40 J/em?. Die Maximalgeschwindigkeit nimmt mit der Bestrahlung zu, wobei die Front bei Bestrahlungen >
1,40 J/cm? nach Erreichen der Maximalgeschwindigkeit stark abgebremst wird.

Abbildung 4.96a zeigt die anhand der Bildserien ermittelte Ausbreitung der Kontaktfront
wiéhrend der ersten 22 us bei unterschiedlichen Bestrahlungen von Wasser. An die aus den
einzelnen Bildserien ermittelten Messpunkte wurden mathematische Funktionen angefittet
und anhand deren Ableitung die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Kontaktfront innerhalb der
ersten 5 ps bestimmt. Die resultierenden Geschwindigkeitskurven sind in Abbildung 4.96b
dargestellt.

Bei der explosionsartigen Verdrangung der Umgebungsluft durch die Ablationswolke ent-
steht eine StoBwelle (Abschnitt 2.4.2), die bereits bei einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? in den
Dunkelfeldaufnahmen deutlich sichtbar ist (Abbildung 4.29). Die Ausbreitung dieser Stol3-
welle ist in Abbildung 4.97a fiir die ersten 2 us dargestellt, wohingegen Bildteil b die dhnlich
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Abbildung 4.97. Ausbreitung der duleren StoBwelle (a) und ihre Geschwindigkeit (b). Die Maximalgeschwin-
digkeit steigt mit der Bestrahlung an und betragt bei 5.40 J/cm? 3090 m/s. Analog zur Ausbreitung der Kontakt-
front sinkt die Ausbreitungsgeschwindigkeit mit zunehmendem Abstand bei der maximalen Bestrahlungen
schneller ab.
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Bestrahlung Kontaktfront Vax Stoflwelle V pax StoBwelle Ppax
[J/cm?] [m/s] [m/s] [MPa]
0,12 765 967 0,90
0,24 959 1157 1,30
0,48 1283 1326 1,60
0,75 1338 1467 2,10
1,40 1646 1741 3,00
2,80 2176 2275 5,06
5,40 2831 3081 9,29

Tabelle 4.2. Zusammenstellung der maximalen Ausbreitungsgeschwindigkeiten von Kontaktfront und &uferer
StoBwelle sowie des maximalen Drucks innerhalb der Stowelle. In beiden Fillen steigt die Geschwindigkeit mit
der Bestrahlung an, wobei die StoBwelle sich schneller ausbreitet als die Kontaktfront. Der Druck innerhalb
StoBwelle steigt auf bis zu 9,29 MPa bei 5,40 J/cm?.

wie bei der Ausbreitung der Kontaktfront ermittelten Geschwindigkeiten zeigt.

Die erreichten Maximalgeschwindigkeiten von Stowelle und Kontaktfront sind in
Tabelle 4.2 in Abhédngigkeit von der Bestrahlung zusammengefasst. Anhand der Stowellen-
geschwindigkeit wurde nach Formel 2.14 der dort herrschende Druck berechnet. Man sieht,
dass die Geschwindigkeiten beider Bestandteile mit der Bestrahlung ansteigen, wobei die
StoBwelle stets etwas schneller ist als die Kontaktfront. Bereits bei der geringsten untersuch-
ten Bestrahlung von 0,12 J/cm? erfolgt die Ausbreitung mit deutlicher Uberschallgeschwin-
digkeit, wobei die Maximalgeschwindigkeit der Kontaktfront bei 711 m/s und die der StoB3-
welle bei 967 m/s liegt. Diese Werte wachsen kontinuierlich mit der Bestrahlung an und stei-
gen bei 5,40 J/ecm? auf 2831 m/s fiir die Kontaktfront und 3081 m/s fiir die StoBwelle an, ent-
sprechend Mach 8,2 und Mach 9. Die steigenden Geschwindigkeiten werden durch die mit
der Bestrahlung ansteigenden Energiedichten in der Probe und dem daraus resultierenden
starkern Druckanstieg infolge des Phaseniibergangs verursacht. Wiirde der Druckanstieg in
der Anfangsphase des Phaseniibergangs direkt auf die StoBBwelle {ibertragen werden, so miiss-
te bereits bei der kleinsten Bestrahlung der Gleichgewichtsdruck der spinodalen Temperatur
von 9,3 MPa erreicht werden und mit der Bestrahlung deutlich dariiber ansteigen. In der Rea-
litdt werden 9,3 MPa erst bei der hochsten Bestrahlung von 5,40 J/cm? beobachtet, wahrend
bei 0,12 J/cm? ein deutlich niedrigerer Wert von 0,9 MPa auftritt. Die Abweichung kommt
dadurch zustande, dass der Druck wihrend der Phasenexplosion aufgrund der Temperaturab-
nahme durch den Phaseniibergang stark abfillt. Zudem erfolgt er nur in einem sehr kleinen
Volumen und nimmt im Zuge der Expansion der Ablationswolke weiter ab. Da erst diese Ex-
pansion die StoBwelle verursacht, tritt an der StoBfront ein wesentlich geringerer Druck auf
als zu Beginn der Phasenexplosion in der liberhitzten Fliissigkeit. Die Amplitude der Druck-
wellen innerhalb der Probe (,,RiickstoBdruck) spiegelt hingegen viel eher dem im Probenma-
terial erreichten Maximaldruck wieder. Er wurde z. B. fiir eine Bestrahlung von 5,40 J/cm? bei
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der Wasserablation zu 921 MPa bestimmt (Abschnitt 4.4.3) und ist damit etwa 100 Mal so
groB3 wie der Druckwert in Luft.

Der Zeitpunkt, zu dem die jeweiligen Maximalgeschwindigkeiten erreicht werden, stimmt
fiir die Kontaktfront und die StoBwelle in etwa {liberein und verschiebt sich mit abnehmender
Bestrahlung zu spiteren Zeiten. Wihrend das Maximum bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm?
nach etwa 150 ns erreicht wird, ist dies bei 0,12 J/cm? erst nach 360 ns der Fall. Die Ursache
hierfiir liegt vermutlich in dem friitheren Ablationsbeginn bei hohen Bestrahlungen sowie in
den hoheren Energiedichten in der Probe, die einen stirkeren Druckanstieg und eine entspre-
chend hohere Beschleunigung zur Folge haben.

Bei Bestrahlungen von 2,80 und 5,40 J/cm? erfolgt die Reflektion der externen StoBwelle
an der Oberflidche in Form einer sogenannten Mach-Reflektion (Abschnitt 2.4.6). Hierbei ent-
steht durch nichtlineare Uberlagerung der einfallenden und der reflektierten Welle in Grenz-
flichennéhe ein sogenannter Mach-Stamm. Diese Phédnomen tritt sowohl bei der Ablation von
Wasser (Abbildung 4.60 und 4.70), als auch von Leber (Abbildung 4.83) und Haut
(Abbildung 4.91) auf. Der Grenzwinkel fiir das Einsetzen einer Mach-Reflektion verringert
sich mit der Ausbreitungsgeschwindigkeit der StoBwelle (Abschnitt 2.4.6), so dass diese Art
der Reflektion erst bei hohen Bestrahlungen mit entsprechend hohen Expansionsgeschwin-
digkeiten auftritt. AuBBerdem liegt nur bei hohen Bestrahlungen das Zentrum der externen
StoBwelle oberhalb der Probenoberfldche. Dies ist eine Voraussetzung fiir den schrigen Ein-
fall der StoBBwelle auf der Oberfliche und ermdglicht somit die Mach-Reflektion.

Betrachtet man die Ausbreitung von StoBwelle und Kontaktfront bei der Ablation von
Wasser, Leber und Haut mit Bestrahlungen von 1,4 und 5,4 J/cm? in Abbildung 4.98, so sicht
man, dass die Expansion bei allen Materialien recht dhnlich verlduft. Neben den Ortskurven
sind in den Diagrammen die jeweiligen maximalen Ausbreitungsgeschwindigkeiten eingetra-
gen. Der Vergleich der Kontaktfronten bei einer Bestrahlung von 1,4 J/cm? ist hier nicht dar-
gestellt, da deren Position bei der Ablation von Leber und Haut nicht zu identifizieren ist
(Abbildung 4.75 und 4.85).

Die Expansion der StoBwelle und der Kontaktfront erfolgt bei der Bestrahlung von Wasser
am schnellsten, gefolgt von Leber und Haut. Dies zeigt sich sowohl in den Ortskurven als
auch in den erreichten Maximalgeschwindigkeiten, die in den Diagrammen eingetragen sind.
Bei der Bestrahlung mit 5,40 J/cm? verringert sich die maximale Ausbreitungsgeschwindig-
keit der StoBwelle von 3081 m/s bei Wasser iiber 2948 m/s bei Leber auf 2800 m/s bei Haut.
Die Ursache fiir diese Abnahme liegt in dem unterschiedlichen Wassergehalt der einzelnen
Materialien. Ein geringer Wassergehalt bedingt einen geringeren Absorptionskoeffizienten
und damit niedrigere volumetrische Leistungsdichten wéhrend der Bestrahlung. Demzufolge
erfolgt bei Wasser infolge des Phaseniiberganges ein hoherer Druckanstieg als bei Leber und
Haut und dadurch eine schnellere Expansion von Kontaktfront und Sto3welle.
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Abbildung 4.98. Ausbreitung von Stofwelle und Kontaktfront bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? sowie der
StoBwelle bei 1,40 J/cm? bei der Ablation von Wasser, Leber und Haut. In den Diagrammen ist jeweils die Ma-
ximalgeschwindigkeit der Ablationsbestandteile angegeben. In allen betrachteten Féllen erfolgt die Ausbreitung
bei der Ablation von Wasser am schnellsten, gefolgt von Leber und Haut.

Sowohl bei der Ablation von Wasser als auch von Leber und Haut 16st sich die Sto3welle
von der nachfolgenden Kontaktfront nach 800 ns bis 1 us ab. Dies ist aus den Dunkelfeldse-
rien der jeweiligen Bestrahlung ersichtlich und in den zugehdrigen Ortskurven dargestellt, so
z. B. in den Abbildung 4.52 und 4.54 fiir die Bestrahlung von Wasser mit 1,40 J/cm?. In dieser
Phase hat sich die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Kontaktfront aufgrund der Verdringung
der umliegenden Luft bereits deutlich reduziert, liegt aber fiir alle Bestrahlungen noch deut-
lich im Uberschallbereich (Abbildung 4.96b), ebenso wie die Ausbreitungsgeschwindigkeit
der StoBwelle (Abbildung 4.97b). Es fillt auf, dass der Geschwindigkeitsriickgang bei den
hohen Bestrahlungen 2,80 und 5,40 J/cm? liberproportional stark ausfillt, was sich insbeson-
dere bei der Ausbreitung der Kontaktfront bemerkbar macht. Die sehr hohe Geschwindigkeit
in der Anfangsphase bewirkt hier einen iliberproportional hohen Gegendruck in der umliegen-
den Luft und hat neben dem starken Abbremsen der Kontaktfront auch die Entstehung einer
sehr kriftigen inneren StoBwelle zur Folge (Abschnitt 4.4.2.2). Zwischen 4 und 15 ps wird ein
Geschwindigkeitsminimum der Kontaktfront erreicht, bevor anschlieend die Ablationswolke
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Abbildung 4.99. Ausbreitung der Tropfchen bei der Ablation von Wasser. In der Anfangsphase erfolgt die Aus-
breitung nahezu unabhéngig von der verwendeten Bestrahlung mit einer durchschnittlichen Geschwindigkeit von
570 m/s.

durch den entstehenden Ringwirbel eine erneute Beschleunigung erfihrt (vgl. Abbildung
4.96). Das Phianomen der Ringwirbelbildung wird in Abschnitt 4.4.2.2 ausfiihrlich erldutert.

Wie bereits in Abschnitt 4.4.1 erldutert wurde, hiangt der Partikelanteil der Ablationswolke
von der in der Probe erreichten Energiedichte ab. Je groBer die Schichtdicke ist, in der die
Autheizung fiir eine vollstindige Verdampfung oder thermische Zersetzung ausreicht, desto
geringer ist der Anteil an Tropfchen und Partikeln. Die Ausbreitung der Wassertropfchen ist
fiir unterschiedliche Bestrahlungen in Abbildung 4.99 dargestellt. Im Gegensatz zu StoBwelle
und Kontaktfront erfolgt die Ausbreitung der Tropfchenwolke in der Anfangsphase bei allen
Bestrahlungen mit etwa der gleichen Geschwindigkeit von ca. 570 m/s. Dies ist darauf zu-
riickzufiihren, dass der Tropfchenauswurf bei allen Bestrahlungen gerade dann einsetzt, wenn
die erforderliche Energiedichte von 2,53 kJ/cm? fiir die vollstindige Verdampfung des Was-
sers unterschritten wird. Der Tropfchenauswurf erfolgt daher in allen Féllen mit dhnlicher
Stiarke und kinetischer Energie der Tropfchen. Der Zeitpunkt des Auswurfs verschiebt sich
dabei mit zunehmender Bestrahlung nach hinten, da die Energiedichte fiir die vollstindige
Verdampfung zu immer spéteren Zeiten unterschritten wird. Die deutlich abnehmende Aus-
breitungsgeschwindigkeit der Tropfchen bei 2,80 und insbesondere 5,40 J/cm? nach etwa 1-
1,5 us ist auf die starke Verlangsamung der gesamten Ablationswolke durch die innere StoB3-
welle zuriickzufiihren.
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Abbildung 4.100. Partikelausbreitung bei Wasser, Leber und Haut bei Bestrahlungen von a) 1,4 und b) 5,4
J/em?. In beiden Fillen expandieren die Gewebeteilchen deutlich schneller als die Wassertropfchen. Der Materi-
alauswurf erfolgt bei Wasser deutlich spéter als bei Leber und Haut.

Bei der Ablation von Leber und Haut erfolgt der Materialauswurf mit deutlich hoherer
Geschwindigkeit als der Tropfchenauswurf bei Wasser, wie die Ortskurven von Wasser, Le-
ber und Haut bei Bestrahlungen von 1,40 und 5,40 J/cm? in Abbildung 4.100 zeigen. Die
Ausbreitungsgeschwindigkeit in der Anfangsphase betrdgt bei beiden Bestrahlungen etwa
1500 m/s fiir Leber und Haut und ist damit etwa 2,6 mal schneller als bei Wasser (580 m/s).
Die hohere Geschwindigkeit ist auf die im Vergleich zu Wasser hohere Schwelle fiir eine
vollstidndige thermische Zersetzung zuriick zu fiihren (Abschnitt 2.2.7) so dass der Partikel-
auswurf bereits bei einer hoheren Energiedichte erfolgt als bei der Wasserablation. Bei einer
Bestrahlung von Leber und Haut mit 1,40 J/cm? ist die Ablationswolke vollstindig mit Parti-
keln gefiillt (Abbildung 4.74 und 4.84) und es findet in keiner Schicht eine vollstindige ther-
mische Zersetzung des Materials statt, wohingegen bei Wasser zunédchst eine Dampfexplosion
einsetzt, infolge derer ein groBer Teil des absorbierenden Volumens vollstindig verdampft
wird (Abbildung 4.49). Da die Energieverteilung in der Probe in beiden Fillen identisch sind,
erfolgt der Auswurf von Gewebepartikeln aus einer flacheren Schicht mit einer sehr viel gro-
Beren Energiedichte als im Falle von Wasser und die Expansion erfolgt entsprechend schnel-
ler. Hieraus resultiert auch der spitere Zeitpunkt des Tropfchenauswurfs bei Wasser, da hier
erst gegen Ende des Laserpulses die Energiedichte fiir eine vollstindige Verdampfung unter-
schritten wird.

Bei einer auf 5,40 J/cm? erh6hten Bestrahlung expandieren die Gewebepartikel aus den-
selben Griinden mit einer hoheren Geschwindigkeit als die Wassertropfchen. Im Gegensatz
zu einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? tritt hier auch bei der Bestrahlung von Gewebe zunichst
eine vollstdndige thermische Dissoziation der oberen Probenschicht auf (Abbildung 4.79 und
4.88), allerdings zu einem geringeren Anteil als bei Wasser. Da fiir die thermische Dissoziati-
on der Biomolekiile eine hohere Energiedichte erforderlich ist als fiir die vollstandige Ver-
dampfung von Wasser, setzt der Partikelauswurf bei Gewebe friiher ein als bei Wasser und
erfolgt mit hoherer Geschwindigkeit. Zusédtzlich beobachtet man hier erneut, dass zwar die
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Anfangsgeschwindigkeit der Partikel und Tropfchen genauso groB ist wie bei einer Bestrah-
lung von 1,40 J/cm?, die Expansion aber anschlieBend schneller abgebremst wird.

Sowohl der Anteil von Gewebeteilchen als auch von Wassertropfchen ist in den Randbe-
reichen der Ablationswolke grofler als im Zentrum, da aufgrund des Laserstrahlprofils die
Energiedichte hier geringer ist und somit weniger Fliissigkeit vollstindig verdampft wird.
Dieser Effekt ist in den Hoffmanaufnahmen erstmals bei einer Bestrahlung von 0,48 J/cm?
sichtbar (Abbildung 4.43) und tritt mit ansteigender Bestrahlung verstirkt auf, bis bei 5,40
J/em? nur noch ein feiner Partikelstreifen am &ufleren Rand der Ablationswolke sichtbar ist
(Abbildung 4.67). Nach 2-3 us steigt bei Bestrahlungen von bis zu 2,80 J/cm? der Tropfchen-
anteil im zentralen Bereich an.

Bei Bestrahlungen von 2,80 und 5,40 J/cm? verdampft ein Grof3teil der Wassertropfchen
nach 5-8 us (Abbildung 4.58 und 4.66) aufgrund der hohen Energiedisspation an der Front der
inneren StoBwelle, die mit zunehmender Bestrahlung stirker wird (Abschnitt 4.4.2.2). Bei
geringen Bestrahlungen von 0,12 —0,48 J/cm? tritt in der Anfangsphase keine Verdampfung
der ausgeworfenen Tropfchen innerhalb der Wolke auf, sondern erst nach 15-20 ps im Zuge
der Ringwirbelbildung und der damit verbundenen Vermischer Umgebungsluft (Abbildung
4.27, 4.34 und 4.43). Bei Leber oder Haut zeigt sich weder eine Verdampfung der ausgewor-
fenen Partikel noch eine Kondensation des verdampften Gewebewassers.

4.4.2.2 Entstehung der inneren StoBwelle und Interaktion mit der Ablationswolke

Die Expansion der Ablationswolke verursacht neben der dulleren auch eine innere StoBBwelle,
die sich innerhalb der Wolke in Richtung der Probenoberflidche fortbewegt. Die Stofwelle
entsteht, wenn die rasch expandierenden Molekiile der Ablationswolke an der Kontaktfront
mit den ruhenden Molekiilen der Umgebungsluft kollidieren und teilweise reflektiert werden.
Hierdurch entsteht eine Zone hoher Dichte und hohen Drucks, aus der sich eine innere Stof3-
welle entwickelt, sobald der Druck innerhalb der Wolke infolge der Expansion niedriger ist
als der Druck an der Kontaktfront (Abschnitt 2.4.5). Die innere StoBwelle bewegt sich inner-
halb der Ablationswolke in Richtung Probenoberfliche und wird dort wieder in die Wolke
zurlick reflektiert. Mit Ausnahme der Bestrahlung von Wasser mit 0,12 J/cm? (Abbildung
4.29) konnte die innere StoBwelle in allen betrachteten Fillen sowohl bei der Ablation von
Wasser als auch von Leber und Haut beobachtet werden. Bei Bestrahlungen bis 0,48 J/cm?
war diese erst unmittelbar vor oder nach der Reflektion an der Oberfliche (Abbildung 4.36
und 4.45) sichtbar, wohingegen bei Bestrahlung ab einschlieBlich 1,40 J/cm? die innere StoB3-
welle bereits ab dem Zeitpunkt des Ablosens von der Kontaktfront nach 200-300 ns beobach-
tet werden kann (z.B. Abbildung 4.59 fiir Wasser, 1,40 J/cm?).
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Abbildung 4.101. Ausbreitung der inneren StoBBwelle bei der Ablation von Wasser mit unterschiedlichen Be-
strahlungen. Neben den Datenpunkten zeigt die Darstellung auch angefittete Funktionen, anhand derer die Aus-
breitungsgeschwindigkeit der inneren StoBwelle vor und nach der Ablation ermittelt wurde.

Abbildung 4.101 zeigt die Orts-Zeitkurven der Stowellenausbreitung vor und nach der
Reflektion an der Probenoberflidche bei der Wasserablation mit Bestrahlungen ab 0,48 J/cm?.
Auf die Darstellung der StoBwellenausbreitung bei einer Bestrahlung von 0,24 J/cm? wurde
verzichtet, da sich aus den Bildserien keine ausreichende Anzahl von Datenpunkten ermitteln
lieB. Die Ausbreitungskurven wurden vor und nach der Reflektion getrennt voneinander ange-
fittet, um aus der Ableitung der Funktionen die jeweiligen Ausbreitungsgeschwindigkeiten
ermitteln zu kdnnen.

In der Anfangsphase ist die Expansionsgeschwindigkeit der Ablationswolke groBer als die
Geschwindigkeit, mit der sich die innere StoBwelle von der Kontaktfront entfernt. Daher be-
wegt sich die innere StoBwelle noch von der Oberfliche weg. Wenn sich nach etwa 2,5 pus die
Expansion der Wolke verlangsamt hat und der Druck in ihrem Inneren erheblich geringer ist

Bestrahlung Vmax VOr Reflektion v bei Reflektion v nach Reflektion
5,40 J/cm? 800 m/s 290 m/s 421 m/s
2,80 J/cm? 433 m/s 270 m/s 376 m/s
1,40 J/cm? 320 m/s 167 m/s 407 m/s
0,75 J/cm? 330 m/s 171 m/s 366 m/s
0,48 J/cm? 265 m/s 265 m/s 344 m/s

Tabelle 4.3. Geschwindigkeit der inneren StoBwelle in Abhéngigkeit von der Bestrahlung. Aufgelistet ist jeweils
die Maximalgeschwindigkeit vor der Reflektion und die annidhernd konstante Geschwindigkeit nach der Reflek-
tion.
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als an der Kontaktfront, beginnt die Anndherung der inneren Stowelle an die Oberfléche.
Der Zeitpunkt der Bewegungsumkehr hingt sowohl vom Beginn der Ablosens der inneren
StoBwelle von der Kontaktfront, als auch von der Geschwindigkeit der Sto3welle ab und er-
folgt je nach Bestrahlung zu unterschiedlichen Zeiten: als erstes fiir 5,40 J/cm? nach 4,5 ps
und als letztes fiir 1,40 J/cm? nach 9 ps. Bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? ist die Kollision
der Kontaktfront mit der umliegenden Luft besonders stark. Dies hat eine starke Verlangsa-
mung der Kontaktfront (Abbildung 4.96) und die Entstehung einer sehr starken inneren Stof3-
welle zur Folge, die sich schon sehr frith auf die Oberfliche zu bewegt und diese bereits nach
4,5 us erreicht. Im Gegensatz hierzu 16st sich die innere StoBwelle bei einer Bestrahlung von
1,40 J/cm? in deutlich groBerem Abstand von der Kontaktfront und bewegt sich langsamer
von ihr weg, so dass in dieser Kombination die Oberfldche erst sehr spit erreicht wird. Bei
allen anderen Bestrahlungen liegt entweder der Umkehrpunkt niher an der Oberfliche liegt
(0,48 und 0,75 J/cm?) oder die Ausbreitungsgeschwindigkeit der StoBwelle ist hoher (2,80
J/em?).

Nach der Reflektion an der Oberfliche durchlduft die innere StoBwelle erneut die
Ablationswolke und ldsst sich bei hohen Bestrahlungen auch 20 ps nach Beginn des
Laserpulses noch in den Dunkelfeldaufnahmen erkennen, so z. B. in Abbildung 4.61 bei einer
Bestrahlung von 2,80 J/cm?. Die numerischen Simulationen der StoBwellenausbreitung nach
der Explosion einer sphérischen TNT-Ladung von Brode [92] sagen voraus, dass sich aus
dem Zusammenspiel der reflektierten inneren StoBwelle und der Kontaktfront eine weitere
zuriicklaufende Welle bilden kann, die wiederum die Oberfldche erreicht und hier reflektiert
wird. Eine solche zweite innere StoBwelle wurde in den hier vorgestellten Untersuchungen
nicht beobachtet, moglicherweise weil die Expansion der Ablationswolke eine kolbenartige
Komponente enthilt, die zur Abweichung von der sphérischen Ausbreitung und zur
Entstehung eines Ringwirbels fiihrt (Abschnitt 4.4.2.3).

Die innere StoBwelle tritt auch bei der Ablation von Leber (Abbildung 4.75 und 4.85) und
Haut (Abbildung 4.85 und 4.90) auf und wird damit im Rahmen dieser Arbeit zum ersten Mal
bei der Ablation von Wasser und biologischem Gewebe nachgewiesen.

Die Form der inneren Stowelle spiegelt bei ihrer Entstehung die Form der Kontaktfront
der Ablationswolke wider. Die Kontaktfront ist wegen der anfangs stark vorwérts gerichteten
Bewegung des abgetragenen Materials zentral stiarker gekriimmt als es bei einer rein sphéri-
schen Ausbreitung der Fall wire. Daher wird die StoBwelle bei geringer Bestrahlung in die
Wolke hinein an einen Ort oberhalb der Probenoberfldche fokussiert (gut sichtbar z.B. in
Abbildung 4.51). Mit zunehmender Bestrahlung wéchst aber der StoBwellendruck, und die
Wellenausbreitung wird immer mehr durch nichtlineare Effekte beeinflusst. Da die Druck-
amplitude auf der Mittelachse der Ablationswolke am grof3ten ist, bereitet sich die Stowelle
dort am schnellsten aus, wodurch sich der Kriimmungsradius immer mehr verringert und sich
die Fokuslage verschiebt. Dieser Effekt ist bereits bei einer Bestrahlung von 0,48 J/cm? zu
beobachten (Abbildung 4.43, 2 pus) und wird bei einer Bestrahlung von 2,80 J/cm? so stark,
dass die innere StoBwelle zwischen 700 ns und 1,65 ps als nahezu ebene Welle verlauft
(Abbildung 4.59). Gleichzeitig 16st sich aber von den seitlichen Rédndern der Ablationswolke
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aufgrund deren schneller lateraler Ausbreitung eine schwichere zylindrische Welle ab. Diese
tiberlagert sich mit der ebenen Welle im Zentrum der Wolke und beide bilden zusammen nach
2,5 us wiederum eine halbkreisformige StoBwelle (Abbildung 4.60), die nach etwa 4 us einen
Fokus durchléuft. Aufgrund der nichtlinearen Ausbreitung der StoBwelle ist der Fokus im
Vergleich zur Dynamik bei geringeren Bestrahlungen deutlich verbreitert. Erhoht man die
Bestrahlung auf 5,40 J/cm?, so erfolgt die Ausbreitung der inneren StoBwelle ab etwa 500 ns
als nahezu ebene Welle, die lediglich in den Randbereichen eine Kriimmung infolge der seit-
lich einlaufenden zylindrischen Anteile erfahrt (Abbildung 4.67 und 4.68). Da die zentrale
innere StoBwelle bei dieser Bestrahlung viel stirker als die Randwelle ist, wird keine Fokus-
sierung beobachtet.

Bei der Bestrahlung von Leber (Abbildung 4.80) und Haut (Abbildung 4.85) mit 5,40
J/em? machen sich nichtlineare Effekte der Schallausbreitung in gleichem Malle bemerkbar.
Die Aufnahmen von Haut zeigen nach 2,4 ps sehr deutlich die innere StoBwelle als Uberlage-
rung der zentralen ebenen und der seitlich einlaufenden zylindrischen Welle, die ohne Fokus-
sierung nach 3,8 us die Probenoberfliche erreicht.

Die hochste Ausbreitungsgeschwindigkeit in Richtung der Probenoberfliche wird bei al-
len Bestrahlungen nach etwa 3,5 us erreicht und liegt fiir geringere Bestrahlungen unterhalb
der normalen Schallgeschwindigkeit. Lediglich bei 2,80 J/cm? und 5,40 J/cm? treten mit 420
bzw. 820 m/s erhohte Werte auf und bestétigen damit die oben diskutierten Einfliisse nichtli-
nearer Schallausbreitung. Unmittelbare vor der Reflektion an der Probenoberfldche liegt die
Ausbreitungsgeschwindigkeit fiir alle Bestrahlungen unterhalb der normalen Schallgeschwin-
digkeit, wobei die Abweichung bei 5,40 J/cm? mit 290 m/s am geringsten und fiir 0,48 m/s
mit 190 m/s am stérksten ausfillt. Die Ursache hierfiir ist vermutlich die verringerte Ausbrei-
tungsgeschwindigkeit einer akustischen Welle in einem Zweiphasengemisch, wie es in die-
sem Bereich in Form von Wasserdampf und Tropfchen vorliegt (Abschnitt 2.4.5). Da der
Tropfchenanteil bei niedrigen Bestrahlungen am hdchsten ist, ist hier auch die Abweichung
von der normalen Schallgeschwindigkeit am groften. Nach der Reflektion breitet sich die
StoBwelle bei allen Bestrahlungen bis einschlieBlich 2,80 J/cm? mit anndhernd normaler
Schallgeschwindigkeit aus, lediglich bei 1,40 J/cm? und 5,40 J/cm? ist der Wert mit 407 m/s
und 421 m/s signifikant erhoht. Die Geschwindigkeiten steigen vor und nach der Reflektion
generell mit der Bestrahlung an. Die hohe Geschwindigkeit bei einer Bestrahlung von 5,40
J/em? hat dabei eine stidrkere Dissipation an der Stoffront zur Folge und erklirt damit die
Verdampfung der Tropfchen beim Durchgang der Front.

4.4.2.3 Einsetzen der Ringwirbelbildung

Bei allen betrachteten Bestrahlungen entwickelt sich innerhalb der Ablationswolke ein Ring-
wirbel, nachdem sich die Uberschallstrémung der Anfangsphase verlangsamt hat und die
Ausbreitung der Wolke mit Unterschallgeschwindigkeit verlduft. Bei kleinen Bestrahlungen
von 0,12 — 0,48 J/cm? setzt die Ringwirbelbildung nach 3-5 ps ein, fiir groBe Bestrahlungen
nach etwa 5 ps. Abbildung 4.96 zeigt, dass zu diesem Zeitpunkt die Geschwindigkeit der
Kontaktfront in jedem Fall unter die Schallgeschwindigkeit in Luft von 350 m/s abgefallen
ist. Der Ubergang von der anfangs nahezu sphirischen Ausbreitung zur Entstehung des
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Ringwirbels ist bei geringer Bestrahlungen von 0,12 J/cm? und 0,24 J/cm? sehr deutlich
(Abbildung 4.27 und 4.34), jedoch bei hoheren Bestrahlungen weitaus weniger ausgepragt.
Neben der Wechselwirkung der Ablationswolke mit dem umgebenden Gas spielt hier auch
der Einfluss der inneren StoBwelle eine Rolle.

Die Ausbildung eines Ringwirbels erfordert, dass die Ausbreitung der Ablationswolke
nicht vollstdndig sphérisch abliuft, sondern eine kolbenartige, vorwartsgerichtete Komponen-
te enthilt. Dies ist gleichbedeutend mit der Forderung, dass die Ausbreitungsgeschwindigkeit
entlang der Mittelachse der Ablationswolke grofer sein muss als die auswirts gerichteten
Komponenten, die eine Verbreiterung der Wolke hervorruft. Ein Parameter, der die Art der
Ausbreitung erfasst, ist der Quotient aus der Hohe h und der Breite b der Ablationswolke, der
in Abbildung 4.102 dargestellt ist. Je mehr der Quotient h/b den Wert Eins iibersteigt, umso
grofer ist der kolbenartige Anteil an der Ausbreitung. Es ist deutlich zu erkennen, dass dieser
Anteil mit abnehmender Bestrahlung deutlich zunimmt, wohingegen bei einer Bestrahlung
von 5,40 J/cm? zu keiner Zeit die Hohe der Ablationswolke deren Breite iibersteigt und daher
auch keine Ringwirbelbildung auftritt. Hieraus ist ersichtlich, dass die Bildung eines Ring-
wirbels bei kleinen Bestrahlungen gegeniiber hoheren deutlich begiinstigt ist.

Eine genaue Betrachtung von Abbildung 4.102 offenbart einen Wechsel von stark vor-
wartsgerichteter Bewegung in der Anfangsphase, die zu einer raschen Zunahme des Quotien-
ten h/b auf Werte um 1 fiihrt, zu einer andauernden sphérischen Bewegung (h/b ~ 1) und einer
wieder stirker vorwirtsgerichteten Bewegung (h/b > 1). Der Ubergang zur sphérischen Be-
wegung wird durch die Randomisierung der Geschwindigkeitsvektoren in der heiflen Ablati-
onswolke bewirkt, die durch die Umgebungsluft in ihrer Vorwértsbewegung behindert wird.
Die spitere erneute Beschleunigung der Wolke wird bei geringen Bestrahlungen vor allem
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Abbildung 4.102. Quotient aus Hohe h und Breite b der Ablationswolke bei der Bestrahlung von Wasser mit
unterschiedlichen Bestrahlungen. Der Wert ist ein Mal3 dafiir, ob bei der Ausbreitung die sphirische oder die
geradlinige Komponente iiberwiegt, die eine Ringwirbelbildung begiinstigt.
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durch die mehrere Mikrosekunden andauernde Emission von Tropfchen von der Probenober-
fliche ausgelost. Zudem wird hier die urspriingliche Vorwartsbewegung durch die Kollision
mit der Umgebungsluft nur schwach abgebremst. Bei hohen Bestrahlungen, bei denen die
Expansionsbewegung der Wolke zwischenzeitlich fast vollstindig zum Erliegen kommt (vgl.
Daten fiir 2,80 J/cm? in Abbildung 4.96), spielen die reflektierte innere und dullere StoBwelle
die Hauptrolle bei der Beschleunigung der Wolke in der Spatphase der Ablationsdynamik.

Bei der stark vorwértsgerichteten Ausbreitung der Ablationswolke in der Spétphase mit
v<co lenkt der Gegendruck der Umgebungsluft den nach oben gerichteten Fluss von Dampf
und Partikeln zu den Seiten um. Dieses Umlenken der Stromung ist insbesondere in den Hell-
feldaufnahmen in Abbildung 4.27 und 4.34 bei Bestrahlungen von 0,12 und 0,24 J/cm? nach
5-6 ps zu erkennen. Gleichzeitig bewirkt die schnelle Stromung im unteren Bereich der Wol-
ke aufgrund der Bernoullie-Gesetze einen verringerten statischen Druck, der ein radiales Ein-
stromen von Umgebungsluft zur Folge hat und damit den Tropfchenstrom auf das Zentrum
des bestrahlten Areals konzentriert. Auch dieser Effekt tritt bei geringen Bestrahlungen be-
sonders deutlich hervor, so z.B. bei 0,24 J/cm? nach 8-10 us (Abbildung 4.35). Die Kombina-
tion beider Effekte bewirkt die Bildung eines Ringwirbels, die Beschleunigung der Ablati-
onswolke und das Ablosen der Wolke von der Probenoberfliche. Nach dem Abldsen bleibt
das Volumen der Wolke anndhernd konstant und der Wirbel breitet sich mit anndhernd kon-
stanter Geschwindigkeit aus. Die Beschleunigung zeigt sich in den Ortskurven der Kontakt-
front, die in Abbildung 4.96 fiir unterschiedliche Bestrahlungen dargestellt sind. Nach 15-20
us erkennt man hier insbesondere bei niedrigen Bestrahlungen einen deutlichen Anstieg der
Geschwindigkeit. Unterhalb des Wirbels finden sich auch nach bis zu 35 ps noch Teile des
Partikelstromes an der Oberflache (Abbildung 4.34). Diese Tropfchenansammlung ist aller-
dings nicht mehr auf einen andauernden Materialauswurf zuriickzufiihren, sondern wird durch
Tropfchen verursacht, die im Nachlauf des Wirbels zuriickbleiben.

In der Anfangsphase der Ausbreitung der Ablationswolke bewirkt die Vorwértsbewegung
Reibung zwischen den expandierenden Gasmassen und der ruhenden Umgebungsluft, die
aufgrund von Kelvin-Helmbholtz Instabilitidten eine turbulente Grenzschicht verursacht. Bei
geringen Bestrahlungen tritt diese Verwirbelung nach etwa 2 ps auf, sichtbar in Abbildung
4.35 und 4.43 fiir Bestrahlungen von 0,24 und 0,48 J/cm?. Bei Bestrahlungen von 2,80 und
5,40 J/cm? erscheint bereits nach etwa 500 ns eine turbulente Grenzschicht innerhalb der
Ablationswolke und bleibt fiir etwa 2-3 ps bestehen (Abbildung 4.59 und 4.67).

Die Form des voll ausgebildeten Ringwirbels hingt sowohl von dem kolbenartigen als
auch von dem sphirischen Anteil der Ausbreitung ab. Sofern der kolbenartige Anteil sehr
ausgepragt ist, entsteht ein Wirbel mit einem sehr diinnen Stamm, der schnell rotiert und des-
sen Entstehung in den Randbereichen der Stromung einsetzt. Im Gegensatz hierzu bewirkt
eine starke sphérische Komponente eine spitere Wirbelbildung mit einem dickeren Stamm
und einer langsameren Rotationsgeschwindigkeit, in dessen Nachlauf ein groler Massenanteil
zuriick bleibt.

Bei geringen Bestrahlungen bis 0,48 J/cm? bewirkt die Ringwirbelbildung nach 10-15 ps
eine Verteilung und Verdiinnung der Dampfschicht am oberen Rand der Ablationswolke, die
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durch die Verwirbelung mit der darunter liegenden Tropfchenschicht und der Umgebungsluft
vermischt wird (Abbildung 4.35 und 4.43). Aullerdem beeinflusst auch die Ausbreitung der
inneren StoBwelle die Ringwirbelbildung. Die Bewegung der inneren StoBwelle bewirkt fiir
Bestrahlungen zwischen 0,48 und 2,80 J/cm? einen Partikelstrom in Richtung der Oberfliche,
der vor dem Erreichen des Fokus konvergiert, sich dadurch beschleunigt und anschlieend
divergiert. Der Massenfluss kommt zum Erliegen, wenn der Druck in der divergierenden in-
neren StoBwelle unter einen bestimmten Wert gefallen ist. Dieser Vorgang bewirkt die Ent-
stehung einer diinnen Linie aus Tropfchen in gewisser Entfernung zur Oberfliche. Dieser
Massenfluss wird mit zunehmender Bestrahlung immer ausgeprigter. In den Randbereichen
der Ablationswolke wird der aufwirts gerichtete Fluss hingegen nur unwesentlich von der
fokussierten inneren Stofwelle beeinflusst. Unmittelbar an der Probenoberfliche werden die
Partikel aufgrund des geringen statischen Drucks auf das Zentrum des bestrahlten Areals kon-
zentriert und in den aufwirts gerichteten Teilchenstrom eingesaugt. Dieser Teilchenfluss ii-
berwindet schlieBlich die Gegenbewegung durch die innere StoBBwelle und fiihrt zu einer ein-
heitlich aufwérts gerichteten zentralen Stromung.

Bei der Ablation von Leber und Haut wird bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? ebenfalls
eine Ringwirbelbildung innerhalb der Ablationswolke beobachtet. Dabei ist der Einfluss der
inneren StoBwelle auf die Ablationswolke bei einer Bestrahlung von Leber mit 1,40 J/cm?
besonders ausgeprigt (Abbildung 4.74). Der Materialtransport durch die innere StoBwelle
verursacht hier nach 3 ps eine Verdichtung der Partikel im oberen Bereich der Ablationswol-
ke, die sich nach 8 pus zu einer zentralen Eindellung der Wolke ausweitet. Hieraus resultieren
nach 15 ps Ansdtze einer Ringwirbelbildung mit einem Drehsinn entgegengesetzt der iibli-
chen Ringwirbelbildung. Dieser Wirbel kann sich aber nicht komplett ausbilden und wird
schlieBlich von einem Wirbel im herkdmmlichen, rechtsgerichteten Drehsinn tiberwéltigt, der
nach 28 ps in sichtbar ist. Bei der Ablation von Haut hat die innere StoBwelle nur bei 5,40
J/em? einen starken Einfluss auf die Partikelbewegung in der Ablationswolke (Abbildung
4.88).

4.4.3 Riickstoflinduzierte Effekte

Der primére Materialauswurf verursacht in der Probe einen sehr starken RiickstoBdruck, der
bei Wasser und weichem Gewebe wie Leber eine Eindellung der Probenoberfliche sowie
einen sehr ausgeprigten riickstoBinduzierten Materialauswurf an den Réndern des bestrahlten
Areals zur Folge hat (siche Abschnitt 2.3). Die Auswirkungen des Riicksto3es steigen mit der
Bestrahlung an und zeigen sich insbesondere bei der Ablation von Wasser und Leber mit 5,40
J/em? (Abbildung 4.66 und 4.79). Die gesamte riickstoinduzierte Dynamik erstreckt sich bei
Wasser liber einen Zeitraum von mehr als 270 ms (Kapitel 5) und ist damit etwa vier Millio-
nen mal ldnger als die Dauer des Laserpulses von 80 ns, wohingegen der Prozess bei der
Ablation von Leber nach etwa 200 ps beendet ist (Abbildung 4.79) und bei Haut {iberhaupt
keine riickstofinduzierten Effekte auftreten (Abbildung 4.89). Aufgrund der besonders lang
andauernden RiickstoBdynamik bei Wasser wird diese separat und detailliert in Kapitel 5 be-
handelt, wihrend dieser Abschnitt sich mit den Auswirkungen des RiickstoBes wihrend der
ersten 100-500 ps befasst.
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Der Riickstof3druck erzeugt eine Eindellung der Probenoberfldche, die sich bei hinrei-
chend hohen Bestrahlungen zu einem sphérischen Hohlraum ausdehnt. Das verdringte Mate-
rial flieBt radial nach auflen und wird durch den Widerstand des umgebenden Materials nach
oben umgelenkt. Bei der Ablation von Wasser entsteht so ein feiner zylindrischer Fliissig-
keitsfilm, der sich bei Bestrahlungen oberhalb von 1,40 J/cm? in einzelne Tropfchen auflost.

Die Bestrahlung hat einen starken Einfluss auf die Wucht des riickstoinduzierten Materi-
alauswurfes, da eine hohere Bestrahlung mit einer hdheren Energiedichte in der Probe und
damit auch einem hoheren Druckanstieg infolge des Phaseniiberganges verbunden ist. Bei
einer Bestrahlung von 0,12 J/cm? tritt infolge des relativ niedrigen Druckanstieges lediglich
eine geringe Eindellung der Wasseroberflache auf, die sich nicht zu einem sphéirischen Hohl-
raum ausbildet (Abbildung 4.27). Aufgrund des geringen verdringten Wasservolumens er-
reicht der Wulst am Rand der Eindellung lediglich eine Hohe von etwa 100 um (Abbildung
4.28). Die Auspragung des Hohlraumes und der Aufwerfung steigt kontinuierlich mit der Be-
strahlung an (Abbildung 4.34 und 4.42). Bei 1,40 J/cm? bildet sich ein Fliissigkeitsfilm, der
nach 16 ps in einzelne Wassertropfchen zerfillt (Abbildung 4.49). Bei Bestrahlungen von
2,80 und 5,40 J/cm? kontrahiert der anfangs zylindrische Film nach etwa 50 ps. Dadurch bil-
det sich im unteren Teil eine konische Form aus (Abbildung 4.62 und 4.71), und weiter oben
aus der zusammengestromten Fliissigkeit ein aufwirtsgerichteter Jet, der spiter aufgrund von
hydrodynamischen Instabilititen zerfillt. Die Kontraktion des Fliissigkeitsfilmes wird durch
die Oberflachenspannung und den Unterdruck innerhalb der Kavitit hervorgerufen [73]. Die
hieraus resultierende Dynamik wird detailliert in Kapitel 5 beschrieben.

Bei der Ablation von Leber werden dhnliche Effekte beobachtet wie bei der Bestrahlung
von Wasser, wohingegen bei Haut keine reproduzierbaren riickstoinduzierten Effekte auftre-
ten und der Materialauswurf auch bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? bereits nach etwa 7 pus
zum Erliegen kommt (Abbildung 4.89). Bei der Ablation von Leber mit 1,40 J/cm? ist der
Einfluss des RiickstoB3es weniger ausgeprigt als bei Wasser mit gleicher Bestrahlung, es zeigt
sich jedoch bereits eine deutliche ringformige Aufwdlbung der Gewebeoberfldche bis zu einer
Hohe von etwa 200 um nach 28 us (Abbildung 4.74). Erhoht man die Bestrahlung auf 5,40
J/em? so treten bei Leber sehr deutliche riickstoBinduzierte Effekte auf, die eine groBe Ahn-
lichkeit mit dem sekundidren Materialauswurf bei der Ablation von Wasser aufweisen
(Abbildung 4.79). Es entsteht ein zylindrischer Gewebefilm, der eine Hohe von etwa 700 pm
erreicht und in den Auswurf groler Gewebefragmente miindet, ebenso bildet sich nach 18 ps
die schon bei Wasser beobachtete konische Form der hohlen Materialsdule, die sich allerdings
im Anschluss nicht zusammenzieht. Die Dauer des Gesamtprozesses ist hier wesentlich kiir-
zer als bei Wasser, nach etwa 200 us endet der Materialauswurt (Abbildung 4.81).

Zum jetzigen Zeitpunkt ist es nicht vollstindig geklért, unter welchen Bedingungen sich
weiches Gewebe aufgrund des RiickstoBdrucks wie eine Fliissigkeit verhdlt und wann wie ein
Festkorper, in dem die rdumliche Variation des Zug-Tensors eine groBeren Einfluss auf das
Verhalten des Materials hat als die lokalen skalaren Druckwerte. Letzteres scheint bei Haut
der Fall zu sein, denn hier widersteht die Gewebematrix dem Riicksto8druck und es kommt
zu keinem sekundiren Materialauswurf.
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4.4.4 Bestimmung des StoBwellendrucks in Luft und des Riickstof3drucks

Die Analyse der StoBwellenausbreitung in der Luft und in der Probe ermdglicht eine Ab-
schitzung des auftretenden Riickstof3drucks, als dessen Folge die in 4.4.3 diskutierten Phi-
nomene auftreten. Die Ausbreitungsgeschwindigkeit der StoBwellen ist sowohl in Luft als
auch in Wasser druckabhéngig, so dass die anhand der Bildserien ermittelten Ortskurven bei-
der StoBwellenarten eine Druckbestimmung ermdglichen (Abschnitt 2.4.2). Die Anwendbar-
keit dieser Methode beschrinkt sich auf Bereiche, in denen die Ausbreitungsgeschwindigkeit
deutlich iiber der normalen Schallgeschwindigkeit liegt, hat hier aber den grof3en Vorteil, dass
keinerlei Messinstrumente in die Probe eingebracht und kalibriert werden miissen.

Betrachtet man die Ortskurven der StoBwellen in Luft und Wasser in Abbildung 4.103, so
fallt auf, dass die Expansion der StoBBwelle in Luft nach 20 ns zunédchst mit einer relativ ge-
ringen Geschwindigkeit von ca. 1000 m/s beginnt und nach etwa 70 ns deutlich beschleunigt
wird. In dieser Phase treten Geschwindigkeiten von iiber 3000 m/s auf (Tabelle 4.2). Dieses
Verhalten ist auf das Anwachsen der Energiedichte in der Probe wihrend des Intensitédtsan-
stiegs im Laserpuls zuriickzufiihren (Abschnitt 4.4.1.3).

Die Ausbreitung der Stowelle in Wasser beginnt spéter, nach etwa 50 ns, und weist keine
deutliche Zunahme der Geschwindigkeit nach 70 ns auf. Die Expansion erreicht aber ihre
Maximalgeschwindigkeit von 2300 m/s zu diesem Zeitpunkt und damit zeitgleich mit der
Beschleunigung der StoBwellenausbreitung in Luft. Diese StoBwelle entsteht infolge des
Riickstof3drucks der primédren Ablationsprodukte.

Die Bestimmung des maximalen Drucks beider StoBwellen anhand der Ausbreitungsge-
schwindigkeit ergibt in Luft 9,29 MPa (Tabelle 4.2). Unter Wasser ldsst sich der Druck nach
Formel 2.24 zu 921 MPa bestimmen und ist damit um den Faktor 100 groBer als in Luft. Dies
bedeutet, dass aus Griinden der Impulserhaltung die Dauer des Druckpulses in Luft sehr viel
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Abbildung 4.103. StoBwellenausbreitung in Luft (a) und in der Probe (b) bei der Bestrahlung von Wasser mit
5,40 J/cm?. Die Expansion der Stowelle in der Luft kann in zwei Teilbereiche unterteilt werden. Zunédchst er-
folgt eine relativ langsame Ausbreitung, die nach etwa 70 ns sehr stark beschleunigt wird. Die Expansion der
StoBwelle in Wasser beginnt nach etwa 50 ns und zeigt nach 70 ns keine besondere Beschleunigung, sie erreicht
aber zu diesem Zeitpunkt ihre Maximalgeschwindigkeit.
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langer sein muss als in Wasser. Messungen der riickstoBinduzierten Drucktransiente bei der
Ablation von Cornea mit giitegeschalteten Er:Y AG-Laserpulsen haben eine Dauer von 120 ns
ergeben [126]. Dies konnte bei der Abtragung von Haut mit giitegeschalteten Er:YSGG-
Laserpulsen bestatigt werden [5]. Hieraus ergibt sich, dass der Druckpuls in Luft eine Dauer
von mehreren Mikrosekunden haben miisste. Diese Schlussfolgerung wird gestiitzt durch die
Beobachtung, dass sich die StoBwelle erst nach etwa 1 ps von der Kontaktfront ablost (Ab-
schnitt 4.4.2.1), so dass der Druck, der die Ausbreitung der Ablationswolke verursacht, min-
destens fiir eine dhnlich lange Zeit bestehen muss.

Bei der Ablation von Leber und Haut kann der Druck in der Probe aufgrund der Undurch-
sichtigkeit des Gewebes nicht durch Fotografieren der Druckwelle im Gewebe bestimmt wer-
den. Unter der Annahme, dass der Druck in Luft und in der Probe bei diesen Materialien e-
benso wie bei Wasser um den Faktor 100 verschieden ist, kann eine Abschidtzung anhand des
gemessenen StoBwellendrucks in Luft erfolgen. Bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? betragt
die Ausbreitungsgeschwindigkeit der externen Stowelle bei Leberablation 2948 m/s und bei
Haut 2800 m/s (Abschnitt 4.4.2.1). Hieraus folgen StoBwellendriicke von 8,5, bzw. 7,7 MPa
in Luft und von 850 MPa, bzw. 770 MPa im Gewebe. Diese Werte liegen in einer dhnlichen
Grofenordnung wie die bei der Messung des Drucks in der Probe mit einem PVDF-
Aufnehmer bei der Bestrahlung von Haut mit einem giitegeschalteten Er:YSGG-Laser ermit-
telten Werte bei einer Bestrahlung von 2,5 J/cm? [5]. Hier ergab sich ein Wert von 60 MPa,
wohingegen bei der Abtragung von Cornea mit giitegeschalteten Er:Y AG-Laserspulsen bei
einer Bestrahlung von 15,9 J/cm? Druckwerte von bis zu 1000 MPa aufgetreten sind.

Die ermittelten Druckwerte sind im Fall von Leber 35000fach grofer als die Reif3festig-
keitsgrenze des Materials (Abschnitt 2.1.2), so dass das beobachtete Aufreilen der Probe
nicht tiberrascht. Allerdings wird auch bei der Bestrahlung von Haut die Reil3festigkeitsgrenze
von 10 MPa um den Faktor 77 tiberschritten, ohne dass riickstoB3induzierte Effekte auftreten
(Abschnitt 4.3.3). Moglicherweise ist die Ursache hierfiir, dass bei einer sehr schnell er-
folgenden Dehnung des Materials eine hohere Reiflfestigkeit auftritt als bei den unter quasi-
statischen Besingungen ermittelte Belastungsgrenze [24-26]. Dariiber hinaus ist das Auftreten
von einem Riickstodruck oberhalb der ReiBfestigkeitsgrenze eine notwendige, aber keine
hinreichende Bedingung fiir das Aufreilen des Gewebes. Der Auswurf von Material erfordert
zusitzlich, dass das Material wahrend des Durchlaufens der Sto3welle so stark bewegt wird,
dass die Streckungsgrenze der Gewebematrix iiberschritten wird. Da die Kollagenfaser in
Haut im Normalzustand gewellt sind, ist bei statischer Belastung eine Dehnung von 60 %
erforderlich um sie zu zerreilen. Eine solche Dehnung ist beim Durchlauf einer StoBwelle
von etwa 100 ns Dauer werder global (im Bereich des gesamten Ablationsflecks) noch lokal
zu erreichen. Nach dem Passieren der riickstoBinduzierten Welle herrscht in der Probe nur
noch der linger andauernde Druck in der Ablationswolke (< 9,3 MPa), der die Zerrei3festig-
keitsgrenze in der Haut nicht tiberschreitet.

Die Bewegung des Gewebes iiber groBere Distanzen, die schlielich zum riickstoindu-
zierten Materialauswurf fiihrt, basiert auf der durch den RiickstoB3 verursachten Eindellung der
Probe. Die treibende Kraft fiir die Entstehung der Kavitit endet nicht mit dem Durchgang der
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Drucktransienten, sondern dauert an, solange in der Ablationswolke ein hoher Druck herrscht
[127], was fiir einige Mikrosekunden der Fall sein kann. Fiir das Auftreten eines riickstoin-
duzierten Materialauswurfs ist daher der Druck in der Ablationswolke ausschlaggebend. Die-
ser betrdgt bei Leber 8,5 MPa und bei Haut 7,7 MPa (s.0.), so dass nur im Falle von Leber die
Reiffestigkeitsgrenze des Gewebes tiberschritten wird, wohingegen bei der Bestrahlung von
Haut keine Effekte zu erwarten sind, zumal hier die dynamische Festigkeit moglicher Weise
noch deutlich hoher anzusetzen ist.

4.4.5 Zusammenfassung der Ablationsdynamik mit giitegeschalteten Laserpulsen

Fiir die Modellierung der Ablationsdynamik mit giitegeschalteten Laserpulsen wird oftmals
das ,,Explosionsmodell* herangezogen. In diesem Modell wird angenommen, dass der gesam-
te Materialauswurf in Form eines einzigen Phaseniibergangs nach dem Ende des Laserpulses
erfolgt (Abschnitt 1.5.1). Durch die getitigten Untersuchungen konnte allerdings bewiesen
werden, dass der Materialauswurf bei hinreichend hoher Bestrahlung bereits sehr friihzeitig
wihrend des Laserpulses einsetzt und durch mehrere unterschiedliche Phasen charakterisiert
ist. Die sehr komplexe Ablationsdynamik wird von keinem der existierenden Ablationsmodel-
le erfasst (Abschnitt 1.5) und stellt eine gro3e Herausforderung fiir zukiinftige Modellierungs-
ansétze dar. Die hier gezeigten experimentellen Das Wissen iiber die Ablationsdynamik bei
der Verwendung von Er:YAG Laserpulsen konnte durch die im Rahmen dieser Arbeit durch-
geflihrten Untersuchungen deutlich erweitert werden. Damit wurde eine fundierte Grundlage
fiir die Entwicklung eines vollstidndigen theoretischen Modells erarbeitet.

Wie schon bei der Ablation mit freilaufenden Laserpulsen erfolgt auch mit giitegeschalte-
ten Pulsen der Materialauswurf infolge einer Phasenexplosion (Abschnitt 4.4.1.1). Es konnte
nachgewiesen werden, dass der experimentell beobachtete Zeitpunkt des Materialauswurfs
mit dem theoretischen Wert fiir das Erreichen der hierfiir ndtigen Energiedichte zusammen-
fallt (Abschnitt 4.4.1.1). Der RiickstoBdruck der einsetzenden Phasenexplosion verzogert den
Phaseniibergang in den darunter liegenden Schichten der Probe. Auf diese Weise werden E-
nergiedichten erreicht, die bei hinreichend hohen Bestrahlungen in einer Dampfexplosion,
bzw. einer vollstindigen thermischen Dissoziation der Gewebematrix miinden (Abschnitt
4.4.1.3). Bei der Ablation von Haut widersteht die extrazelluldre Matrix zunidchst dem Druck-
anstieg durch die primdre Phasenexplosion. Dies zeigt sich durch das Aufwolben der zunichst
noch intakten Gewebeoberfldche, die erst nach einem weiteren Druckanstieg aufreiit (Ab-
schnitt 4.4.1.2).

Aufgrund der sehr viel grofleren Leistungsdichte von giitegeschalteten gegentiber freilau-
fenden Laserpulsen werden in der Probe sehr viel hohere Energiedichten erzielt. Dies miindet
in einem groferen Anteil gasformiger Ablationsprodukte infolge der Dampfexplosion. Neben
der explosiven Verdampfung bei der Ablation von Wasser, die bereits bei freilaufenden La-
serpulsen bei hohen Bestrahlungen beobachtet wurde, tritt bei giitegeschalteten Pulsen als
neues Phdnomen die vollstindige thermische Dissozation der Biomolekiile von Leber und
Haut auf (Abschnitt 4.4.1.2). Der Umstand, das insbesondere bei hohen Bestrahlungen ein
grofBer Teil des abladierten Volumens in Form gasformiger Produkte auftritt und erst gegen
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Ende des Laserpulses bei abnehmender Energiedichte in der Probe der Auswurf von Wasser-
tropfchen oder Gewebepartikeln erfolgt (Abschnitt 4.4.1.3), hat in der Vergangenheit zu der
Annahme gefiihrt, dass die Ablation mit giitegeschalteten Laserpulsen durch das ,,Explosi-
onsmodell” beschrieben werden kann. Wie bereits eingangs erwihnt, basiert dieses Modell
auf der Annahme, dass die Ablation infolge eines einzigen Phaseniibergangs nach Pulsende
erfolgt. Diese Annahmen kdnnen durch die hier getitigten Untersuchungen und Erklarungen
als nicht zutreffend eingestuft werden.

Die Expansion der Ablationsprodukte erfolgt durch die hoheren Energiedichten sehr viel
schneller als bei freilaufenden Laserpulsen. Infolge dessen ist die duBlere Grenze der Ablati-
onswolke als klar definierte Kontaktfront ausgebildet, die aufgrund ihres hohen Brechungsin-
dexgradienten in den Bildserien sehr deutlich zu erkennen ist (Abschnitt 4.4.2.1). Der Anteil
gasformiger Bestandteile der Ablationswolke ldsst sich daher bei giitegeschalteten Laserpul-
sen aufgrund der klareren Abgrenzung besser abschétzen. Die schnelle Expansion der Ablati-
onswolke erzeugt durch die Verdringung der umgebenden Luft eine externe StoBwelle, die
sich mit bis zu 9-facher Schallgeschwindigkeit ausbreitet und damit sehr viel schneller ist als
jede bei der Bestrahlung mit freilaufenden Laserpulsen auftretende Drucktransiente. Die Aus-
breitung der externen StoBwelle erfolgt so schnell, dass deren Reflektion an der Probenober-
fliche bei Bestrahlungen von 2,80 J/cm? und 5,40 J/cm? in Form einer Mach-Reflektion er-
folgt (Abschnitt 4.4.2.1).

Die einzelnen Phasen der Ablation gehen bei der Verwendung giitegeschalteter Laserpulse
direkt ineinander iiber, so dass ein kontinuierlicher Ablationsablauf mit nur einer einzigen
duleren StoBwelle auftritt. Dieser Ablauf erfolgt bei freilaufenden Laserpulsen durch die In-
tensitdtsmaxima in den einzelnen Peaks eher schubweise und bei geringen Bestrahlungen
auch in einigen Féllen mit Unterbrechungen. Infolge dessen entsteht nicht eine einzige exter-
ne StoBwelle, sondern eine Abfolge von Drucktransienten, die sich den einzelnen Schiiben
zuordnen lassen (Abschnitt 4.2).

Im Rahmen dieser Arbeit konnte erstmals experimentell die Entstehung einer inneren
StoBwelle nachgewiesen werden (Abschnitt 4.4.2.2). Diese StoBwelle entsteht durch die Kol-
lision der Molekiile der Ablationswolke mit den ruhenden Luftmolekiilen und bewegt sich
nach ihrer Entstehung in Richtung der Probenoberfliche, wird hier reflektiert und durchléuft
erneut die Ablationswolke. Die innere StoBwelle hat einen deutlichen Einfluss auf den Parti-
kelstrom innerhalb der Ablationswolke (Abschnitt 4.4.2.2) und auf das Einsetzen einer Ring-
wirbelbildung (Abschnitt 4.4.2.3). Dieser Einfluss hdngt insbesondere davon ab, ob die innere
StoBwelle einen Fokus innerhalb der Ablationswolke durchléuft oder ob dies bei hohen Be-
strahlungen durch nichtlineare Schallausbreitung erschwert oder verhindert wird.

Der primire Materialauswurf verursacht einen sehr starken Riicksto3druck, der bei Wasser
und weichem Gewebe einen sehr ausgepragten riickstoBinduzierten Materialauswurf an den
Réndern des bestrahlten Areals zur Folge hat und die Ablationseffizienz deutlich erhdht (Ab-
schnitt 4.4.3). Trotz seines groBBen Beitrages wird auch dieser Vorgang durch keines der exis-
tierenden Modelle der Gewebeablation berticksichtigt (Abschnitt 1.5). Die anschlieend ab-
laufende Dynamik ist sehr komplex und wird separat in Kapitel 5 behandelt. Bei Haut erfolgt
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kein reproduzierbarer riickstoinduzierter Materialauswurf, da hie die extrazellulire Matrix
nicht durch den Druckanstieg aufgerissen wird.

Vergleicht man die hier gewonnenen Erkenntnisse mit den existierenden Modellen zur
Infrarot-Photoablation in Abschnitt 1.5, so bestitigt sich, dass keines von ihnen den Ablauf
der Ablationsdynamik vollstidndig beschreibt. Der Ansatz des Explosionsmodells (Abschnitt
1.5.1), der auf einem einmaligen Phaseniibergang nach dem Ende des Laserpulses basiert oh-
ne diesen ndher zu spezifizieren, hat sich als eindeutig unzutreffend erwiesen (s.0.). Die
Gleichgewichtsmodelle (Abschnitt 1.5.2) vernachldssigen ebenfalls die Phasenexplosion als
dominierenden Prozess, der sich durch das Auftreten von Tropfchen eindeutig nachweisen
lieB. Die Modellierung des Vorgangs als Verdampfung oder Kochen erwies sich damit ebenso
als unzutreffend, da diese Prozesse nicht in der Lage wiren, die durch den Laserpuls depo-
nierte Energie abzufiihren und auch keinen Tropfchenauswurf erkldren konnen. Dartiber hin-
aus ist die in einigen Modelle getdtigte Annahme einer festen Verdampfungstemperatur
grundsitzlich unphysikalisch (Abschnitt 2.2.3). Obgleich das thermomechanische Gleichge-
wichtsmodell (Abschnitt 1.5.2.3) einen festen Materialauswurf vorsieht, der auf einem
Druckgradienten innerhalb der Ablationswolke infolge eines gaussformigen Strahlprofils ba-
siert, entspricht auch dies nicht den experimentellen Daten. Weder ist fiir einen Materialaus-
wurf ein gaussformiges Strahlprofil erforderlich, noch erfolgt der Auswurf wie in dem Modell
gefordert zunichst parallel zur Oberflache. Das thermomechanische Mikroexplosionsmodell
(Abschnitt 1.5.3) erlaubt zwar eine Phasenexplosion als Mechanismus, betrachtet aber nur die
Vorginge bis zum Einsetzen des Phaseniibergangs. Damit kann das Modelle ebenso wenig
wie alle bisherigen den weiteren Anstieg der Energiedichte in der Probe bis hin zur Dampf-
explosion, bzw. vollstindigen thermischen Dissoziation der Gewebematrix erkliren, die erst
durch die Energiedeponierung nach der priméren Phasenexplosion moglich wird. Der Tropf-
chenauswurf bei der Wasserablation ohne den Einfluss einer Gewebematrix wire nach dem
Modell ebenfalls nicht mdglich. Grundsétzlich findet der Einfluss der Gewebematrix bei den
bestehenden Modelle keine korrekte Beachtung. Insbesondere die thermische Dissoziation bei
hohen Energiedichten findet sich nicht wieder. Ein weiteres wesentliches Phdnomen, welches
keine Beachtung findet, ist der bei Wasser und weichem Gewebe wie Leber sehr ausgeprigte
Beitrag des riickstofinduzierten Materialauswurfs. Dieser erhoht zwar signifikant die Ablati-
onseffizienz, verringert aber auch gleichzeitig die Prizision der Abtragung, die bei prakti-
schen Anwendungen oftmals gefordert wird. Es ist daher unbedingt erforderlich, diesen Pro-
zess bei der Modellierung zu beriicksichtigen!

Die Motivation fiir diese Arbeit und die umfangreichen durchgefiihrten Untersuchungen
war urspriinglich, dass die bei der Ablation entstehenden akustischen Transienten einen rela-
tiv einfach interpretierbaren Fingerabdruck fiir das abladierte Material darstellen konnten,
welcher die Online-Identifikation von Schichtiibergéingen bei der Ablation ermdglicht. Diese
Hoftnung wird durch die Ergebnisse der Untersuchungen zur Ablationsdynamik stark einge-
schriankt. Zum einen werden Charakteristika der Schallausbreitung in unmittelbarer Nahe der
Probenoberfldche durch sie starke Nichtlinearitit der Schallausbreitung ,,verschliffen. Aus
jeder Signalform bildet sich nach einer gewissen Laufzeit eine StoBwelle mit Stofront und
ndherungsweise exponentiellen Abfall. Dartliber hinaus besteht die Ablationsdynamik nicht in
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einer anndhernd sphirischen Ausdehnung einer Ablationswolke, die man konzeptionell mit
einem leicht interpretierbaren Schallsignal verkniipfen konnte. Vielmehr ist die Dynamik sehr
kompakt, mit einer starken Abhédngigkeit von der verwendeten Bestrahlung. Die Bestrah-
lungsabhéngigkeit ist dabei starker als die Abhéngigkeit von den verschiedenen abgetragenen
Materialien. Dies erschwert die Identifikation universeller materialspezifischer Signalformen,
vor allem bei der Bestrahlung deutlich oberhalb der Ablationsschwelle. Bei Bestrahlungen
nahe der Schwelle ist eine hohere Materialspezifizitiat zu erwarten.



5 Riickstoflinduzierter Materialauswurf

Die Untersuchung des primédren Materialauswurfs in Kapitel 4 hat gezeigt, dass dieser bei
Wasser und weichem Gewebe einen sehr massiven riickstoinduzierten Materialauswurf zur
Folge hat. Besonders ausgeprigt ist dieser Effekt bei der Ablation von Wasser. Hier kann die
Gesamtdauer des Prozesses bei hohen Bestrahlungen mehrere 100 ms betragen. Aufgrund der
im Vergleich zum primiren Materialauswurf sehr viel lingeren Dauer und der Komplexitit
der Spétphase des sekunddren Auswurfs erfolgt die Darstellung dieses Teils der Ablationsdy-
namik separat in diesem Kapitel.

Die verwendeten Bildserien wurden ausschlieBlich im Hellfeldverfahren erstellt. Dabei
wurde teilweise eine diffuse Beleuchtung verwendet, um das Innere der Strukturen sichtbar zu
machen (Abschnitt 3.3.2). Hoffman- oder Dunkelfeldverfahren wurden fiir die Untersuchung
des riickstofinduzierten Materialauswurfes nicht eingesetzt, da keine Phasenobjekte den Pro-
zess charakterisieren.

5.1 Darstellung der RiickstoBdynamik mit freilaufenden Laserpulsen

Die Mechanismen des riickstoBinduzierten Materialauswurfs sind bei der Verwendung von
freilaufenden und giitegeschalteten Er:Y AG-Laserpulsen grundsitzlich identisch. Trotz der
insgesamt sehr viel geringeren deponierten Energiemenge werden aber bei der Ablation mit
giitegeschalteten Laserpulsen deutlich hohere Energiedichten erzielt (Kapitel 4), so dass der
primédre Materialauswurf sehr viel schneller und daher mit einem groferen RiickstoBimpuls
erfolgt. Daher ist auch die Vehemenz des sekundéren Auswurfs erheblich grofer. Ein weiterer
Unterschied besteht darin, dass bei freilaufenden Laserpulsen und hohen Bestrahlungen ein
erheblicher Teil der Riickstoeffekte bereits wiahrend des Laserpulses und damit noch wéh-
rend der Energiedeponierung auftritt. Dadurch vermischen sich Ursache und Wirkung deut-
lich stérker als bei giitegeschalteten Laserpulsen, bei denen beides zeitlich nahezu vollstindig
voneinander getrennt ist.

In diesem Abschnitt werden zunéchst Bildserien der Spatphase der Ablationsdynamik von
freilaufenden Laserpulsen gezeigt, die Serien zur Dynamik bei der Verwendung von giitege-
schalteten Pulsen folgen in Abschnitt 5.2.

5.1.1 Riickstoldynamik bei einer Bestrahlung von 2,0 J/cm?

Abbildung 5.1 zeigt die Auswirkungen des RiickstoBles bei einer Bestrahlung von 2,0 J/cm?
mit freilaufenden Laserpulsen. Trotz der verhéltnismidBig geringen Intensitit des priméren
Materialauswurfes knapp oberhalb der Ablationsschwelle (Abschnitt 4.1.1) erkennt man hier
bereits die Auswirkungen des Riickstof3es.
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Abbildung 5.1. Darstellung der Riickstof3effekte bei einer Bestrahlung von 2 J/cm? mit freilaufenden Laserpul-
sen. Bei dieser Bestrahlung erfolgt noch kein riickstoBinduzierter Materialauswurf, sondern es werden lediglich
Oberflachenwellen erzeugt.

In der Anfangsphase, nach 1 ms und 4 ms, spiegelt die Form der Eindellung unter der
Wasseroberfldche noch deutlich den Einfluss des leicht ringformigen Laserstrahlprofils wie-
der. AnschlieBend bildet sich innerhalb von 12 ms ein Hohlraum mit einer Tiefe von 3 mm
aus, dessen Form nicht sphérisch ist, sondern eher einer an der x-Achse gespiegelten Gauss-
Kurve entspricht. Durch die Verdriangung der Fliissigkeit unter der vom Laser bestrahlten
Flache hat sich rund um dieses Areal die Wasseroberfldche gehoben. Dies ist der Beginn einer
schwachen Oberflaichenwelle, die bis zum Ende des dargestellten Zeitraums aus dem Bildfeld
lauft.

Nach 16 ms beginnt die Eindellung der Oberfliche zuriickzuschwingen. Zu diesem Zeit-
punkt weist die Eindellung im Zentrum eine nahezu ebene Unterseite auf. Dieser Prozess setzt
sich fort und miindet nach 36 ms in ein Uberschwingen iiber die Ruhelage der Fliissigkeit
hinaus. Nach 50 ms ist der Vorgang nahezu beendet und man beobachtet lediglich noch die
Oberflichenwelle, die infolge der Schwingung entstanden ist.

Bei dieser Bestrahlung erfolgt noch kein riickstoinduzierter Materialauswurf in Form von
Wassertropfen.
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5.1.2 Riickstoldynamik bei einer Bestrahlung von 4,6 J/cm?

Die RiickstoBBeffekte bei einer Bestrahlung von 4,6 J/cm? (Abbildung 5.2) sind bereits deutlich
stiarker ausgeprigt als bei 2,0 J/cm?. Nach 1 ms hat sich an den Rdndern des bestrahlten Areals
ein Wasserfilm mit einer Hohe von etwa 1 mm gebildet, von dessen oberen Rand sich einzel-
ne Wassertropfen abgeldst haben. Die Tropfen sind in der hier gezeigten Abbildung 5.2 nur
relativ undeutlich zu erkennen, eine bessere Darstellung hiervon findet sich Abbildung 4.4.

Die Riefen an der Unterseite der Eindellung sind wie schon bei einer Bestrahlung von 2,0
J/cm? auf die Inhomogenitéiten des Laserstrahlprofils zuriickzufiihren. Nach 6 ms ist hiervon
nichts mehr zu erkennen, und es hat sich eine anndhernd hemisphérische Einbuchtung gebil-
det. Zu diesem Zeitpunkt erreicht auch der Wasserfilm oberhalb der Wasseroberfliache seine
maximale Hohe von etwa 1,5 mm. Der Hohlraum hat sich nach 12 ms weiter auf 4 mm aus-
gedehnt, wobei sich die Hohe des Wasserfilms verringert und dieser zu den Seiten hin ab-
fliet. Dies flihrt zur Entstehung einer Oberflichenwelle, die in den darauf folgenden Auf-
nahmen deutlich zu erkennen ist.
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Abbildung 5.2. RiickstoBdynamik bei einer Bestrahlung von 4,6 J/cm? mit freilaufenden Laserpulsen. Nach 1 ms
erfolgt ein riickstoBinduzierter Auswurf von Wassertropfen. Aus dem Zuriickschwingen der Wasseroberflache
resultiert nach 22 ms ein Oberflachenjet, von dessen Spitze sich nach 30 ms ein groler Wassertropfen ablést und
weggeschleudert wird.
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Das Zuriickschwingen der Oberfliche wird durch den hydrostatischen Druck angetrieben,
der mit der Wassertiefe anwéchst. Daher verliert die Eindellung wahrend des Zurlickschwin-
gens ihre hemisphérische Form und nimmt eine Kegelform an. Dies ist nach 18 ms und 20 ms
sehr gut zu sehen. Die Stromung in dem Hohlkegel ist nicht nur aufwérts gerichtet, sondern
hat auch eine radiale, auf die Kegelachse gerichtete Komponente. Wegen der radialen Kom-
ponente wird sie auf die Kegelachse fokussiert, und es bildet sich nach dem Umklappen der
Kegelspitze ein aufwirts gerichteter Wasserstrahl (,,Jet®) aus, der nach 22 ms erstmals sicht-
bar wird. Der Jet erhebt sich einige Millimeter {iber die Wasseroberfldche, und nach 30 ms
16st sich von seiner Spitze ein groBer Tropfen ab. Der Tropfen ist nach 38 ms bereits 3 mm
von der Wassersdule weggeschleudert worden und erreicht nach 45 ms einen maximalen Ab-
stand von 10 mm von der Wasseroberfldche, bevor er nach 60 ms unter dem Einfluss der
Schwerkraft bereits wieder ein Stiick weit herabgefallen ist. Durch Oberflaichenspannung und
Schwerkraft kollabiert die Wassersdule, was zur Entstehung einer nach 60 und 70 ms deutlich
sichtbaren Oberflichenwelle fiihrt.

5.1.3 Riickstoldynamik bei einer Bestrahlung von 20 J/cm?

Die riickstofinduzierte Dynamik bei einer Bestrahlung von 20 J/cm? in Abbildung 5.3 zeigt
gegeniiber den bisher betrachteten Fillen mit geringerer Bestrahlung einen deutlich veridnder-
ten Ablauf. Wéhrend sich nach 100 ps noch der Einfluss des inhomogenen Laserstrahlprofils
in Form einer ungleichmifBigen Unterseite der Einbuchtung zeigt, hat sich bereits nach 350
us, d.h. kurz nach dem Ende der Laserbestrahlung ein annidhernd sphérischer Hohlraum ge-
bildet. Der Wasserfilm an den Réndern des bestrahlten Areals erreicht eine Hohe von etwa 3
mm und es 16sen sich hiervon eine Vielzahl von Wassertropfchen ab, was in der Aufnahme
nach 700 ps gut zu erkennen ist.

Nach 1 ms kontrahiert der obere Teil des Wasserfilms und nimmt im unteren Teil eine ko-
nische Form an. Der Wasserfilm beginnt sich zu schlieBen, wéhrend gleichzeitig der Hohl-
raum unterhalb der Oberflidche eine vollkommen sphérische Form ausbildet. Aus dem zentra-
len ZusammenflieBen des Wasserfilms resultiert ein Jet, der nach 10 ms eine maximale Hohe
von 13 mm erreicht. Nach dem Schlieen des Wasserfilms wird der Hohlkegel, in dem die
Stromung radial zur Kegelachse stromt und den Jet ndhrt, immer flacher. Es entwickelt sich
bald auch ein nach unten gerichteter Jet. Dieser Jet bewegt sich innerhalb des Hohlraumes
fort, wie die Aufnahmen nach 6 und 7 ms zeigen, und durchst6f8t nach 10 ms die Unterseite
der Blase. An der Blasenoberseite bildet sich durch die radiale Stromung eine Einschniirung.
Die Aufnahme nach 14 ms zeigt, dass der Jet die Blase nach unten in die Lange zieht und da-
durch zu deren Ablosen von der Wasseroberfldache beitragt. Zeitgleich entsteht an der Ober-
fliche ein zweiter, deutlich dickerer Jet, der aber mit etwa 6 mm eine geringere Hohe erreicht
als Jet 1.
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Abbildung 5.3. RiickstoBdynamik bei einer Bestrahlung von 20 J/cm? mit freilaufenden Laserpulsen. In der
Anfangsphase 16st sich eine Vielzahl von Wassertropfen von den Randern des Wasserfilms ab. Der Wasserfilm
kontrahiert im oberen Teil und es entsteht ein Jet, der sowohl nach oben als auch nach unten gerichtet ist. Der
untere Teil des Jets zieht die Blase in die Linge und trdgt zu deren Ablosung von der Wasseroberfldche bei. Im
Anschluss daran bildet sich ein zweiter Jet, der eine geringere Hohe erreicht als Jet 1.

Die Blase unter Wasser wird nach 14 ms auf bis zu 12 mm sehr stark in die Lénge gezo-
gen und 16st sich deutlich von der Wasseroberfliche ab. Im Anschluss daran steigt die Blase
durch den hydrostatischen Druck wieder zur Oberfldche auf und erreicht diese nach etwa 50
ms. An der Oberseite der Blase erkennt man noch die Uberreste des zweiten Jets. Die aufge-
stiegene Blase bleibt fiir einen ldngeren Zeitraum an der Oberflache erhalten. Dies ist deutlich
nach 160 ms zu sehen.
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5.1.4 RiickstoB bei einer Bestrahlung von 100 J/cm?

Die in Abbildung 5.4 dargestellte riickstoBinduzierte Dynamik bei einer Bestrahlung von 100
J/em? ist sehr heftig. Bereits nach 100 ps tritt unter Wasser ein zylinderférmiger Hohlraum
mit einer Lange von 4 mm auf, wihrend der Wasserfilm an der Oberfliache eine Hohe von 2
mm erreicht und in viele feine Tropfchen zerféllt. Nach 200 ps und damit gegen Ende des
Laserpulses ist der Hohlraum auf eine Lange 9 mm angewachsen. Zeitgleich beginnt oberhalb
der Wasseroberfliache das SchlieBBen des Wasserfilms, aus dem wie schon bei 20 J/cm? ein Jet
resultiert, der aber sehr bald in einzelne Tropfchen zerfdllt. Die Blase hat sich bereits nach

g > mm

1,0 ms 2,0ms 5,0 ms 10 ms

25 ms 40 ms 45 ms 80 ms

Abbildung 5.4. RiickstoBeffekte bei der Bestrahlung von Wasser mit 100 J/cm?. Bei dieser Bestrahlung schlief3t
sich der Wasserfilm am Rande des bestrahlten Flecks sehr friihzeitig, doch der Jet 1 ist nicht klar sichtbar, weil
er sofort instabil wird und zerfillt. Es entsteht noch wihrend des Laserpulses ein sehr langgestreckter Hohlraum
unter der Wasseroberfldche und 16st sich von ihr ab. Zusétzlich tritt ein sehr ausgeprigter zweiter Jet auf, der
sich tiber das Bildfeld hinaus ausbreitet.
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350 us von der Oberflache abgelost. Die Blase bewegt sich im weiteren Verlauf rasch von der
Oberflache weg und verliert dabei schnell an GroBe. Sie beginnt nach 1 ms schlieflich in ein-
zelne kleine Bldschen zu zerfallen, die sich nach 5 ms am Boden der Kiivette ansammeln und
nach 40 ms langsam aufsteigen.

Jet 1 erreicht nach 1 ms eine Hohe von 11 mm und ist nach 2 ms grof3tenteils zerfallen. Es
bildet sich aber ein zweiter, sehr viel dickerer Jet aus, der in den zerfallenden ersten Jet hinein
stoBt. Jet Nummer zwei gewinnt rasch an Linge und verldsst nach 10 ms das Bildfeld, dessen
Hohe oberhalb der Wasseroberfldche 16 mm betrigt. Die maximale Lénge wird wahrschein-
lich nach etwa 25 ms erreicht und kann mit etwa 19 mm abgeschétzt werden. Gleichzeitig
verringert sich der Durchmesser und der Jet schniirt sich etwa 3 mm oberhalb der Wasser-
oberfldche ab. Durch Oberflichenspannung beginnt der Jet schlieflich, in einzelne Abschnitte
zu zerfallen. Die Reste des Jets zeigen sich nach 45 und 80 ms als Tropfen, wihrend sie durch
den Einfluss der Schwerkraft wieder herabfallen.

In Abbildung 5.5 sind die aus vielen Aufnahmen zusammengesetzten Ortskurven
verschiedener Bestandteile der riickstoBinduzierten Dynamik dargestellt. Die Pfeile oberhalb
der Messpunkte fiir die Wassertropfen und Jet 1 symbolisieren, dass sich Tropfen von der
Fliissigkeit ablosen und iiber den dargestellten Bereich hinaus ausbreiten. Man erkennt die
Bewegung des Wasserfilm und das Ablosen der Wassertropfen an dessen Réndern sowie die
Ausbildung der beiden Jets. In negativer Richtung ist die Ausbreitung der Blase von der
Wasseroberfldche und ihr Ablosen dargestellt.
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Abbildung 5.5. Ortskurven der riickstoinduzierten Ablationsbestandteile bei einer Bestrahlung von 100 J/cm
mit freilaufenden Laserpulsen. Die Pfeile symbolisieren, dass diese Komponenten sich ablosen und iiber den
dargestellten Bereich hinaus expandieren.
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5.2 Darstellung der Riickstofdynamik mit giitegeschalteten Laserpulsen

In diesem Abschnitt wird die riickstoBinduzierte Dynamik bei der Verwendung von giitege-
schalteten Er:YAG Laserpulsen dargestellt. Aufgrund der hoheren Energiedichten, die infolge
der kiirzeren Laserpulsdauer erzielt werden, erfolgt der primédre Materialauswurf mit viel ho-
herer Geschwindigkeit als bei freilaufenden Pulsen. Dadurch erhoht sich der RiickstoBimpuls
und die RiickstoBphdnomene sind bei gleicher Bestrahlung viel stirker ausgepragt.

5.2.1 RiickstoB3 bei einer Bestrahlung von 0,24 J/cm?

Der in Abbildung 5.6 dargestellte Ablauf der riickstoBinduzierten Dynamik bei einer Bestrah-
lung von 0,24 J/cm? mit giitegeschalteten Laserpulsen dhnelt stark dem Ablauf bei einer Be-
strahlung von 4,6 J/cm? mit freilaufenden Laserpulsen (Abbildung 5.2).

Auf der ersten Aufnahme nach 18 ps erkennt man noch die Ablationswolke, die aus einem
Gemisch aus Wassertropfchen und Dampf besteht. Zusétzlich sind bereits die ersten Ansitze
der Oberflacheneinbuchtung sowie des entstehenden Wasserfilms zu sehen. Nach 60 ps hat
sich ein deutlich sichtbarer Hohlraum unter der Wasseroberfliche gebildet, wihrend der Was-
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Abbildung 5.6. RiickstoBinduzierte Dynamik bei der Verwendung giitegeschalteter Laserpulse mit einer Be-
strahlung von 0,24 J/cm? Nach 180 ps treten an den Rindern des Wasserfilm Fliissigkeitsfiden auf, an deren
Enden sich einzelne Wassertropfen ablosen. Unter der Wasseroberflache bildet sich ein hemispharischer Hohl-
raum, dessen Zuriickschwingen einen Jet verursacht.
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serfilm eine Hohe von etwa 300 um erreicht hat. Sowohl der hemisphirische Hohlraum als
auch der Wasserfilm breiten sich weiter aus. Nach 180 us und noch ausgeprégter nach 500 ps
zeigen die Aufnahmen, wie sich an den oberen Réndern des Wasserfilms einzelne Féden ge-
bildet haben, an deren Enden sich im Vergleich zum primiren Materialauswurf sehr grof3e
Wassertropfen ablosen und weiter von der Oberflache entfernen.

Nach 900 ps zeigt sich, dass der Wasserfilm sich ein Stiick weit zurlickgezogen hat, aller-
dings ohne sich dabei zu schlieBen, wie es z.B. bei einer Bestrahlung von 20 J/cm? mit freilau-
fenden Laserpulsen der Fall ist (Abbildung 5.3). Die im Wasserfilm enthaltene Fliissigkeit
flieBt stattdessen in Form einer Oberflachenwelle seitlich ab. Der Hohlraum unterhalb der
Wasseroberfldche hat nach 2 ms mit einer Tiefe von 800 um in etwa seine maximale Ausdeh-
nung erreicht. Zu diesem Zeitpunkt hat der Kollaps des Hohlraumes bereits begonnen.

Die Unterseite des Hohlraums stiilpt sich dabei ein und verursacht nach 4,5 ms durch das
Uberschwingen iiber die Wasseroberfliiche hinaus einen Jet, der nach 6 ms seine maximale
Hohe von 600 um erreicht. Danach zerflie3t die gesamte Struktur.

5.2.2 RiickstoB bei einer Bestrahlung von 0,48 J/cm?

Die hier in Abbildung 5.7 gezeigte RiickstoBdynamik bei einer Bestrahlung von 0,48 J/cm?
zeigt viele Parallelen zu der Dynamik bei 0,24 J/cm? (Abbildung 5.6). Die RiickstofBeffekte
fiihren zu einem hemisphérischen Hohlraum, der nach 500 ps eine Tiefe von 1 mm erreicht
und einen Wasserfilm mit einer Hohe von 1,3 mm aufgeworfen hat. Wie bereits bei 0,24
J/cm? entstehen auch hier Wasserfaden an den Ridndern, an deren Enden sich einzelne Wasser-
tropfen abldsen.

Der Wasserfilm bildet nach 500 ps eine leicht konische Form aus und zieht sich anschlie-
Bend nach 800 us an den oberen Réndern zusammen, ohne sich dabei an allen Stellen zu
schlieBen. Anstatt dessen beginnt die Fliissigkeit in dem Film nach 1,8 ms seitlich zu zerflie-
Ben und miindet anschlieend in einer Oberflichenwelle.

An der Unterseite der Kavitét zeigen sich nach 4 ms UnregelméBigkeiten, die mit dem
einsetzenden Zuriickschwingen der Eindellung einhergehen. Wie schon bei einer Bestrahlung
von 0,24 J/em? schwingt die Unterseite iiber die Gleichgewichtslage hinaus und formt einen
sehr deutlichen Jet, der nach 7,5 ms eine maximale Hohe von 11 mm erreicht. Man erkennt
deutlich, dass sich die entstandene Wassersdule im Mittelteil ausdiinnt und sich an ihrem obe-
ren Ende nach 11 ms ein Tropfen abzuldsen beginnt. AnschlieBend zerfdllt der Jet und der
abgeldste Wassertropfen ist zusammen mit dem unteren Teil des Jets noch nach 13 ms und 16
ms sichtbar.
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Abbildung 5.7. RiickstoBinduzierte Dynamik bei Verwendung giitegeschalteter Laserpulse mit einer Bestrah-
lung von 0,48 J/cm?. Der Wasserfilm bildet nach 500 ps eine konische Form aus und zeigt erste Ansétze, sich am
oberen Rand zu schlieBen. Durch das Zuriickschwingen der Kavitét wird ein Jet erzeugt, von dessen Enden sich
nach 11 ms ein groler Wassertropfen ablost.

5.2.3 Riickstoldynamik bei einer Bestrahlung von 0,6 J/cm?

Bei einer Bestrahlung von 0,60 J/cm? (Abbildung 5.8) tritt bei der Verwendung glitegeschalte-
ter Laserpulse erstmals ein nach unten gerichteter Jet auf, der infolge des SchlieBens des Was-
serfilm entstanden ist.

Nach 300 us ist bereits ein Wasserfilm mit einer Hohe von 1,5 mm entstanden. Nach 600
us hat er sich an der Oberseite geschlossen, wihrend der untere Teil eine leicht konische
Form angenommen hat. Der durch das radiale ZusammenflieBen des Wasserfilms entstandene
Jet hat nach 900 und 1200 ps an Linge gewonnen, wéhrend gleichzeitig der durch den Was-
serfilm gebildete Kohlkegel flacher geworden ist. Daraus resultiert auch ein nach unten ge-
richteter Jet, der nach 1,7 ms knapp unterhalb der Wasseroberflaiche im Inneren des Hohlrau-
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Abbildung 5.8. Riickstodynamik bei einer Bestrahlung von 0,60 J/cm? mit einem giitegeschalteten Laserpuls.
Durch den Kollaps des Wasserfilms entstehen nach oben und unten gerichtete Jets, wobei der nach untengerich-
tete Jet die Blasenunterseite durchstot. Die Blase 16st sich zunédchst von der Oberflache ab und steigt anschlie-
Bend durch ihre Auftriebskraft wieder auf.

mes erscheint und nach 2,2 ms die Unterseite durchstofen hat. Zu diesem Zeitpunkt hat der
Jet oberhalb der Wasseroberfliche eine Lidnge von 2 mm erreicht und gegeniiber fritheren
Zeiten deutlich an Durchmesser gewonnen.

Nach 3,2 ms beginnt sich am oberen Ende des Jets ein Tropfen zu bilden, der nach 5 ms
nur noch eine minimale Verbindung zum Stamm des Jets aufweist, wihrend sich dieser be-
reits ein Stiick weit zuriickgebildet hat. Auf der Aufnahme nach 6,5 ms ist oberhalb der Was-
seroberfldche nur noch der abgeldste Wassertropfen zu sehen, der sich weiter von der Ober-
fliche entfernt hat und anschlieend nach 9 ms wieder zuriickfallt. Der Jet hat sich zu diesem
Zeitpunkt vollstidndig zuriickgezogen und bildet eine leichte Oberflichenwelle.

Die Unterseite der Blase wird durch den nach unten gerichteten langsamen Jet kaum wei-
ter nach unten getrieben. Die Blase beginnt zwar nach 3,2 ms, sich von der Wasseroberfldche
abzul6sen, wihrend in threm Inneren noch Reste des Jets zu sehen sind. Durch die Oberfla-
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chenspannung ziehen sie sich zu einem Tropfen zusammen, der wiahrend der nidchsten 100 ms
in der Blase zu schweben scheint. Nach 5 ms ist die Blase vollstindig von der Oberflidche
separiert, die maximale Tiefe der Oberkante betrigt aber nach 6,5 ms lediglich 1 mm. An-
schlieBend taucht die Blase aufgrund ihres Auftriebes wieder langsam auf und findet sich
nach 100 ms an der Wasseroberfldche, wo sie teilweise fiir mehrere Sekunden stabil ist.

5.2.4 Riickstoldynamik bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm?

Der Ablauf der riickstoinduzierten Dynamik bei 1,40 J/cm? ist in Abbindung 5.9 dargestellt.
50 us nach Ablationsbeginn zeigt sich der bereits bekannte Verlauf aus Entstehung eines
Hohlraumes und eines Wasserfilmes sowie dessen radiale Kontraktion. Nach 105 us hat sich
der Wasserfilm geschlossen und aus der radialen Stromung sind zwei nach oben und unten
gerichtete Jets entstanden. Der nach unten gerichtete Jet ist als schwarzes Objekt unterhalb
der Oberkante des geschlossenen Wasserfilms zu sehen. Der durch den Wasserfilm gebildete
Hohlkegel wird dabei immer flacher.

Der nach unten gerichtete Jet durchstoft nach 360 ps die Unterseite der Blase, wodurch
diese stark in die Lange gezogen und nach unten beschleunigt wird. Infolge dessen und wegen
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Abbildung 5.9: RiickstoBinduzierte Dynamik bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? und mit giitegeschaltetem
Laserpuls. Die Kontraktion des Wasserfilms erfolgt sehr heftiger. Der nach unten gerichtete Jet durchstofit die
Unterseite der Blase und zieht diese in die Linge. AnschlieBend entstehen noch zwei weitere aufwirts gerichtete
Jets.
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der andauernden radialen Stromung 16st sich die Blase nach 640 pus von der Wasseroberflidche
ab und erreicht nach 2,4 ms eine maximale Linge von 2,6 mm bei einem Abstand von 1,1 mm
zur Wasseroberfliache. Nach 3,6 ms zerfallt sie in einzelne Blasen.

Etwa zeitgleich mit dem Ablosen der Blase nach 640 us entsteht an der Wasseroberflache
ein zweiter Jet, der in den zerfallenden ersten Jet hinein wéchst. Dieser zweite Jet erreicht
nach 1,5 ms eine maximale Lange von etwa 1,2 mm. Zu diesem Zeitpunkt erscheint an der
Oberflache ein dritter, wesentlich dickerer Jet, an dessen Spitze Jet 2 weiter existiert und sich
aufwirts bewegt. Allerdings beginnt Jet 2 nach 1,9 ms, in einzelne Bestandteile zu zerfallen,
so dass nach 3,6 ms nur noch wenige Tropfen {ibrig sind. Zeitgleich erreicht Jet 3 seine ma-
ximale Hohe von 1,3 mm, bevor auch er sich zuriickbildet und als Oberflichenwelle ausbrei-
tet. Die Reste der abgelosten Blase erscheinen zu diesem Zeitpunkt im Abstand von etwa 3
mm unter der Wasseroberfliche.

Bei dieser Bestrahlung ist die riicksto8induzierte Stromung so schnell, dass ein sehr star-
ker nach unten gerichteter Jet entsteht. Die Blase unter der Wasseroberfliche wird sehr stark
in die Lange gezogen und 16st sich von der Wasseroberfldche ab. Neben dem ersten aufwérts
gerichteten Jet entstehen noch zwei weitere nach oben gerichtete Jets.

5.2.5 Riickstoldynnamik bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm

Aufgrund der extrem hohen Geschwindigkeit der Ablationswolke bei einer Bestrahlung von
5,40 J/em? erfolgt der riickstoBinduzierte Materialauswurf hier mit besonderer Auspriagung
und wird deshalb ausfiihrlich in drei Bildserien in den Abbildungen 5.10 bis 5.12 dokumen-
tiert.

Der riickstoBBinduzierte Materialauswurf in bereits nach 920 ns zu sehen und beginnt dem-
nach noch in der Phase des primiren Materialauswurfes (Abbildung 5.10). Man erkennt deut-
lich die duflere und innere StoBwelle, die Ablationswolke sowie die Wassertropfchen im ober-
flichennahen Bereich der Wolke (siehe Kapitel 4). Unter der Wasseroberflidche befindet sich
bereits eine ausgeprdgte Einbuchtung. Nach 13 ps hat sich diese Blase deutlich ausgedehnt
und der Wasserfilm an der Oberfldche eine Hohe von 2 mm erreicht. Der riicksto8induzierte
Materialauswurf in Form von Wasserfilm und Tropfen umfasst ein deutlich groferes Fliissig-
keitsvolumen als der primédre Materialauswurf. Die Tropfen bilden nach 19 us ein dichtes
Spray oberhalb des zylindrischen Wasserfilms. Nach 13 ps beginnt eine Kontraktion an der
Oberseite des Zylinders, durch die er sich in einen Hohlkegel verwandelt. Nach 26 ps hat sich
die Kegelspitze geschlossen, und ein schneller, massiver Fliissigkeitsstrahl entsteht, der nach
38 us seine maximale Hohe von 5,5 mm erreicht. Danach beginnt der Jet durch Kelvin-
Helmholtz-Instabilitidten zu zerfallen. Nach 38 ps wird erstmals auch der aus der radialen
Stromung resultierende nach unten gerichtete Jet sichtbar.
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Abbildung 5.10. Anfangsphase der riickstoBinduzierten Dynamik bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? mit
einem glitegeschalteten Laserpuls. Bereits nach wenigen Mikrosekunden entsteht ein hemisphérischer Hohlraum
unter der Wasseroberfldche. Der Wasserfilm hat sich nach etwa 38 us geschlossen und es entstehen sehr schnel-
le nach oben und unten gerichtete Jets.

Die hemisphérische Blase unter der Wasseroberfldche erreicht nach etwa 90 ps ihre ma-
ximale Ausdehnung von 2,3 mm, kurz bevor der untere Jet nach 100 ps die Blasenunterseite
durchstoBt. Zu diesem Zeitpunkt erscheinen die Rénder der Blase nicht mehr glatt, sondern
weisen eine gewisse Rauhigkeit auf. Des weiteren ist zu erkennen, dass der Mittelpunkt der
Blase unterhalb der Wasseroberfldche liegt. Auch ohne den Einfluss des Jets hat der Prozess
der Ablosens von der Wasseroberfliche begonnen. Dies zeigt auch die ndchste Aufnahme
nach 140 ps in Abbildung 5.11, in der sich an der Oberfléche eine deutliche Einschniirung der
Blase gebildet hat. Zu dieser Zeit ist der erste entstandene Jet bereits in Tropfchen zerfallen.
Im weiteren Verlauf zieht der untere Teil des Jets die Blase in die Lange und beschleunigt so
den Abloseprozess von der Wasseroberflache, der nach 320 ms beendet ist.

Nach etwa 200 ps tritt ein zweiter Jet auf, der in den zerfallenden ersten Jet hinein wichst
und nach etwa 320 ps eine facherférmige Form angenommen hat. Zusdtzlich erkennt man
nach 380 ps und etwas deutlicher nach 440 ps unmittelbar an der Wasseroberfliche die Ent-
stehung eines dritten Jets, an dessen Spitze Jet 2 weiter existiert. Die Aufnahme nach 750 ps
zeigt sehr deutlich den dritten Jet mit einer Hohe von bereits etwa 2 mm, an deren Spitze dich
die Reste des kollabierenden zweiten Jets anschlieen. Nach 1 ms 16st sich der zerfallende
zweite Jet von dem langsam weiter wachsenden dritten Jet ab (Abbildung 5.12). Dabei behélt
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Abbildung 5.11. Mittlere Phase der riickstoBinduzierten Dynamik bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? mit
giitegeschalteten Laserpulsen. Der nach unten gerichtete Teil des Jets durchsto3t die Unterseite der Blase mit
groBBer Wucht und zieht diese in die Lange. Nach etwa 200 us entsteht ein zweiter und nach 380 pus sogar ein
dritter aufwiérts gerichteter Jet, an dessen Spitze Jet 2 weiter existiert. Spater beginnt Jet 2 zu zerfallen.

Jet 2 sowohl hier als auch wéihrend des weitern Zerfalls nach 1,5 ms seine urspriingliche Form
bei, die sich sogar noch in der Anordnung der Wassertropfen nach 3 ms erkennen lisst.

Nach 3 ms beginnt sich an der Spitze von Jet 3 ein Wassertropfen abzuschniiren, der sich
nach 4,4 ms vollstindig abgeldst und von dem Jet entfernt hat. Zu diesem Zeitpunkt erreicht
Jet 2 seine maximale Hohe von 6,6 mm. Danach bekommt die vorher glatte Struktur nach 6
ms Riefen und zerfillt anschlieBend. Dabei entsteht etwa 1 mm oberhalb der Wasseroberfla-
che eine sehr starke Einschniirung oberhalb eines kegelformigen Rumpfes der Wasserséule.
Wihrend dieser Kegel auseinander flieft und nach 18 ms eine Oberflichenwelle bildet, zer-
fallt der Jet 3 in einzelne Wassertropfen. Nach 270 ms erkennt man noch einzelne herabfal-
lende Tropfen in der Luft sowie die auseinanderflieBende Oberflichenwelle.

Die Blase unter der Wasseroberfldche taucht in den Aufnahmen in Abbildung 5.12 weiter
ab und beginnt nach 4,4 ms in einer Tiefe von 9 mm in einzelne Bldschen zu zerfallen. Diese
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Abbildung 5.12. Endphase der riickstofinduzierten Dynamik bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm mit giitege-
schalteten Laserpulsen. Man erkennt nach 1 ms und 1,5 ms den Zerfall von Jet 2. Anschlieend wéchst Jet 3
zunidchst weiter und zerfdllt nach 11 ms ebenfalls in einzelne Tropfchen.

setzen den Weg in die Tiefe bis hinab zu 17 mm fort, bevor sie aufgrund ihres Auftriebes
nach 270 ms wieder zu steigen beginnen.

Um die komplexe Dynamik zusitzlich zu verdeutlichen, zeigt Abbildung 5.13 die Ortskur-
ven der einzelnen Bestandteile der riickstoBinduzierten Dynamik. Zusétzlich sind in dem Dia-
gramm Kurven eingezeichnet, die an die Punkte angefittet wurden und anhand derer die
einzelnen Ausbreitungsgeschwindigkeiten bestimmt wurden (sieche Diskussionsteil, Abschnitt
5.3). Man erkennt in Abbildung 5.13 sehr deutlich das Zusammenspiel der Oberkante des
Wasserfilms mit dem ersten Jet und mit der anschlieBenden Blasendynamik unter der
Wasseroberflache, sowie den Beginn von Jet 2 und Jet 3.
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Abbildung 5.13. Ortskurven der einzelnen Bestandteile der riickstolinduzierten Dynamik bei einer Bestrahlung
von 5,40 J/cm? mit giitegeschalteten Laserpulsen. Zusétzlich zu den Messpunkten sind in dem Diagramm ange-
fittete Kurven eingezeichnet, anhand deren die Geschwindigkeit der einzelnen Bestandteile bestimmt wurde
(siehe Diskussion)

Bestandteil Maimalgeschwindigkeit [m/s]
Wasserfilm 240
Blasenunterseite 900
Jet 1 nach oben 100
Jet 1 nach unten 25
Jet 2 8
Jet 3 3

Tabelle 5.1: Zusammenfassung der Maximalgeschwindigkeiten der Bestandteile der riickstoBinduzierten Dyna-
mik. Zur Definition siche Abbildung 5.13.
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5.3 Diskussion des riickstoBinduzierten Materialauswurfs

Bei der Diskussion der RiickstoBdynamik wird zundchst der Fall der giitegeschalteten Laser-
pulse behandelt, da hier aufgrund der kiirzeren Pulsdauer eine klare Trennung zwischen Ener-
giedeponierung und hydrodynamischer Antwort vorliegt und sich diese somit gesondert be-
trachten ldsst. Die Wechselwirkung beider Aspekte wird anschlieend im Rahmen der Dis-
kussion der RiickstoBdynamik bei Verwendung freilaufender Laserpulse behandelt.

5.3.1 Riickstoidynamik bei giitegeschalteten Laserpulsen

Wie bereits in Abschnitt 2.3 dargestellt wurde, ist die Ursache fiir die gesamte, lang andau-
ernde Dynamik der RiickstoBimpuls des primiren Materialauswurfs. Ahnlich wie bei einem
auf die Wasseroberfliche auftreffenden Wassertropfen entsteht durch den Riickstoimpuls
eine Einbuchtung, aus der sich eine hemisphirische Blase entwickelt. Die verdrangte Fliissig-
keit flieB3t radial nach auBBen und wird durch die Kollision mit der umgebenden ruhenden Fliis-
sigkeit an den Réndern des betroffenen Areals nach oben hin umgelenkt. Dadurch bildet sie
einen zylindrischen Film, der sich im weiteren Verlauf oben schlieit [71]. Eine Skizze dieses
Ablaufs findet sich in Abbildung 2.12. Die Entstehung eines Wasserfilms tritt bei allen be-
trachteten Bestrahlungen mit giitegeschalteten Pulsen auf, das Schlieen erfolgt allerdings erst
bei Bestrahlungen ab 0,60 J/cm? (Abbildung 5.8).

Die anfingliche Expansionsgeschwindigkeit der Blase ist ein geeignetes Kriterium um den
Riickstoimpuls zu charakterisieren. In den Untersuchungen von Engels [71], die zu den prin-
zipiellen Uberlegungen gefiihrt haben, betrug die Aufprallgeschwindigkeit eines aus 20 m
Hohe in einem teilevakuierten Rohr herabfallenden Wassertropfens 19 m/s. Dieser Wert kann
gleichzeitig als obere Abschitzung der anfianglichen Blasenexpansionsgeschwindigkeit ange-
sehen werden. Sie ist damit wesentlich langsamer als die in Tabelle 5.2 dargestellten Expan-
sionsgeschwindigkeiten, die bei der Ablation mit giitegeschalteten Laserpulsen beobachtet
wurden.

Die Geschwindigkeit steigt mit der Bestrahlung an, da infolge der hoheren Energiedichte
in der Probe und des grofleren ausgeworfenen Volumens auch der RiickstoBimpuls des priméa-
ren Materialauswurfs ansteigt. Bereits bei einer Bestrahlung von 0,24 J/cm? betrigt die maxi-

Bestrahlung [J/cm?| Vmax [m/s]
0,24 112
0,48 140
0,60 160
1,40 340
5,40 903

Tabelle 5.2. Anfiangliche und damit maximale Ausbreitungsgeschwindigkeit der Blasenunterseite bei der Ver-
wendung giitegeschalteter Laserpulse. Bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? betrigt die Maximalgeschwindigkeit
903 m/s.
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male Expansionsgeschwindigkeit der Blasenunterseite 112 m/s und liegt damit fast 6 mal ho-
her als die maximal realisierbare Auftreffgeschwindigkeit eines Wassertropfens. Bei 5,40
J/em? betragt sie 903 m/s, was dem 2,6-fachen der Schallgeschwindigkeit in Luft und 60% der
Schallgeschwindigkeit in Wasser entspricht.

Der gesamte Ablauf des riickstoBinduzierten Materialauswurfes erschlie3t sich am besten
bei der Betrachtung der Dynamik bei einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? in Abbildung 5.10 bis
5.12. Hier erfolgt die Blasenexpansion mit einer Anfangsgeschwindigkeit von 903 m/s, der
entstechende Wasserfilm wéchst mit einer maximalen Geschwindigkeit von 240 m/s, bevor er
sich nach 19 ps in der Mitte des bestrahlten Areals schlieBt. Die Ursache hierfiir liegt zum
einen in der Oberflichenspannung des Wasserfilms, doch den grofiten Anteil hat der Unter-
druck innerhalb des Wasserfilms und in der darunter befindlichen Blase, der durch die schnel-
le Ausdehnung des Blasenvolumens entsteht.

Die Ursache fiir das SchlieBen des Wasserfilms wurde zwar bereits 1908 von Worthington
vermutet [72], doch erst 2003 durch numerische Simulationen schliissig durch Mader nach-
gewiesen [73]. Abbildung 5.14 zeigt das simulierte Auftreffen eines Aluminiumprojektils mit
einem Durchmesser von 2,5 mm und einer Geschwindigkeit von 2000 m/s auf eine Wasser-
oberflache, wobei in einem Fall (a) der Atmosphérendruck auf 5 bar erhoht und im anderen
Fall (b) auf 0,1 bar verringert wurde [73]. Die Ergebnisse dieser Simulation, die durch Expe-
rimente von Gault und Sonett verifiziert wurden [128], zeigen sehr deutlich, dass sich der
Wasserfilm bei einem Umgebungsdruck von 5 bar rasch schliet und zwei nach oben und

a) Air pressure
p=>5bar

5ms 15 ms 30 ms 70 ms

b) Air pressurel s
p =0.1 bar

Os 5ms 20 ms 50 ms

Abbildung 5.14. Simulierter Ablauf der riickstoinduzierten Dynamik beim Aufprall eines Aluminiumprojektils
mit einer Geschwindigkeit von 2000 m/s auf die Wasseroberfliche bei einem Umgebungsdruck von 5 bar (a)
und 0,1 bar (b). Im ersten Fall schlieBt sich der Wasserfilm infolge des Unterdrucks in der Blase, wohingegen
sich bei einem verringerten Umgebungsdruck die Wénde des Wasserfilms nicht aufeinander zu bewegen. Quelle:
[73]
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unten gerichtete Jets entstehen. Dieser Ablauf dhnelt der riickstoBinduzierten Dynamik bei der
Wasserablation mit giitegeschalteten Laserpulsen bei Normaldruck (Abbildung 5.10). Ein auf
0,1 bar verringerter Druck hingegen hat in der Simulation zur Folge, dass der Wasserfilm
zwar eine grofle Hohe erreicht, die Rénder sich aber nicht aufeinander zu bewegen. Hieraus
lasst sich SchlieBen, dass der Unterdruck innerhalb des Hohlraums auch bei der Ablation mit
giitegeschalteten Laserpulsen die Ursache fiir das Schliefen des Wasserfilms ist. Bei Bestrah-
lungen unterhalb von 0,60 J/cm? erfolgt kein Schlieen, da hier die Expansion der Blase zu
langsam erfolgt, um einen hinreichend groen Unterdruck zu erzielen (Abbildung 5.7).

Aus dem zentralen ZusammenflieBen des kegelformigen Wasserfilms resultiert zunéchst
ein nach oben gerichteter Jet 1. Wegen des Unterdrucks im nun abgeschlossenen Volumen
unterhalb des Hohlkegels, der aufgrund der andauernden Blasenexplosion sogar noch wéchst,
wird der Fliissigkeitsfilm herabgezogen, und der Hohlkegel wird immer flacher. Dadurch teilt
sich die radiale Stromung beim Zusammentreffen in der Kegelachse in eine starke, nach oben
gerichtete und eine schwichere nach unten gerichtete axiale Komponente auf, so dass zwei
entgegengesetzt gerichtete Jets 1 entstehen (Abbildung 5.10). Der nach unten gerichtete Jet
wird daher umso stirker, je groBer die horizontale Komponente der radialen Stromung in dem
Wasserfilm wird.

Der Zerfall des nach oben gerichteten Jets ldsst sich durch die Weber-Nummer We
charakterisieren. Diese ist definiert als

We = pv*D/c (5.1)

mit p: Dichte des Jets, v: Geschwindigkeit, D: Durchmesser sowie ¢: Oberflichenspannung
und erfasst, dass bei hohen Werten der Einfluss der Oberflichenspannung gegeniiber den
Trégheitskrdften an Einfluss verliert [129]. Die Anfangsgeschwindigkeit des Jets betrdgt bei
einer Bestrahlung von 5,40 J/cm? etwa 100 m/s und bedingt dadurch eine hohe Weber Num-
mer (We). Der Zerfall des Jets erfolgt daher infolge von Kelvin-Helmholtz-Instabilitdten in
Tropfen mit einer Grofe deutlich unterhalb des Jet-Durchmessers [130], die durch die Scher-
schicht des Geschwindigkeitsprofils in den Randbereichen des Jets entstehen [131]. Bei einer
geringeren Geschwindigkeit des Jets, wie bei 0,60 J/cm? in Abbildung 5.8, erfolgt aufgrund
der resultierende kleineren Weber-Nummer der Zerfall des Jets in wesentlich groBere Tropf-
chen.

Der nach unten gerichtete Jet 1 bewegt sich innerhalb der Blase bei einer Bestrahlung von
5,40 J/cm? mit einer Maximalgeschwindigkeit von 25 m/s und durchst6t nach etwa 140 ps
den unteren Rand der Blase, woraufhin die Blasenunterseite sich ausstiilpt, beschleunigt und
die Blase in die Linge gezogen wird (Abbildung 5.11 bis 5.13). Wenn sich der Hohlkegel
vollstédndig abgeflacht hat, 16st sich die Blasenoberseite von der Wasseroberfliche ab und die
radiale Strdomung umfasst sprunghaft eine grofere Fliissigkeitsmenge. Dadurch bildet sich
nach etwa 200 ps Jet 2 (Abbildung 5.11 bis 5.13). Danach kollabiert innerhalb von weiteren
100 ps der obere Teil der Blase, und nur die durch das Auftreffen des Jets entstandene Aus-
stiilpung bleibt bestehen. Der Kollaps des oberen Blasenteils bewirkt erneut eine radiale Fliis-
sigkeitsstromung und eine Druckerhhung unterhalb der Wasseroberflidche, durch die sich aus
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der radialen Strdmung nach etwa 370 ps Jet 3 entwickelt. Zur Uberpriifung dieser Hypothese
wurde die Breite der Blase, die Gesamthéhe und ihre Breite an der Oberfliche anhand der
Bildserien ausgewertet und in Abbildung 5.15 zusammen mit den Ortskurven von Jet 2 und 3
aufgetragen. Die Darstellung zeigt, dass Jet 2 durch mit dem Abldsen der Blase von der Ober-
fliche einhergeht. Das Ablosen wird durch die abnehmende Breite des Blasenhalses erfasst.
Jet 3 entsteht durch den Kollaps des oberen Teils der eigentlichen Blase, der durch die Hohe
und die Breite der Blase charakterisiert wird.

Die obigen Vorstellungen werden bei Betrachtung von Bildserien, die mit geringerer Be-
strahlung erstellt wurden, bestétigt. Bei 0,60 J/cm? durchstdBt der nach unten gerichtete Jet 1
die Blasenunterseite (Abbildung 5.8), und infolge des sehr langsam verlaufenden Abldsens
der Blase von der Wasseroberfldche entsteht nur ein schwach ausgeprégter Jet 2. Da die Blase
in der Tiefe nicht kollabiert, entsteht hier auch kein Jet 3. Bei noch geringeren Bestrahlungen
von 0,12 und 0,24 J/cm? (Abbildung 5.6 und 5.7) 16st sich die Blase iiberhaupt nicht von der
Wasseroberfldache ab, so dass auch kein Jet 2 oder 3 entsteht. Hier beobachtet man lediglich
ein Zuriickschwingen der ausgelenkten Oberfldche. Dies erzeugt ebenfalls eine Art Jet, aber
nicht durch die radiale Stromungskomponente im zusammenflieBenden Wasserfilm, sondern
durch die radiale Komponente beim Aufwolben der Oberfldcheneindellung.
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Abbildung 5.15. Expansion von Jet 2 und 3 (oben) sowie Kollaps der Blase bei einer Bestrahlung von 5,40
J/ecm?. Jet 2 entsteht durch das Ablosen der Blase von der Wasseroberfldche, was durch die Breite des Blasenhal-
ses charakterisiert wird. Jet 3 hingegen entsteht durch den eigentlichen Blasenkollaps in der Tiefe, der durch die
Breite und Hohe der Blase erfasst wird.
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Bei QS-Pulsen mit 5,40 J/cm? bewegen sich Jet 2 und 3 mit maximal 8, bzw. 3 m/s. Sie
sind damit deutlich langsamer als Jet 1. Dies hat eine deutlich geringere Weber-Nummer zur
Folge, die besagt, dass in diesem Fall der Einfluss der Oberflachenspannung wesentlich gro-
Ber ist und die Jets infolge von Rayleigh-Instabilitdten in sehr viel groBBere Fragmente zerfal-
len, als es bei Jet 1 der Fall gewesen ist (Abbildung 5.12) [130]. Bei Rayleigh-Instabilitdten
werden infinitesimale Storungen der Jet-Oberfliche infolge der Oberflichenspannung ver-
starkt und breiten sich entlang des Jets aus, der dadurch in einzelne groe Tropfen zerfallt
[132-134]. Die Jetstromung ist so schnell, dass sich der gesamte Jet von der Wasseroberflache
ablost, ehe er in einzelne Tropfen zerfillt. Bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm? (Abbildung
5.9) ist der Jet 3 deutlich kiirzer und dicker als bei 5,40 J/cm?. Hierdurch machen sich Stérun-
gen in der Oberflachenstruktur weniger stark bemerkbar und es erfolgt kein Zerfall in einzelne
Tropfen, der Jet fliet als ganzes zuriick und bildet eine Oberflichenwelle.

5.3.2 Riickstoldynamik mit freilaufenden Laserpulsen

Der grundsitzliche Unterschied bei der RiickstoBdynamik mit freilaufenden im Gegensatz zu
giitegeschalteten Laserpulsen besteht darin, dass die RiickstoBeffekte bereits wihrend der E-
nergiedeponierung durch den Laserpuls auftreten. Der Einfluss dieser Uberlagerung macht
sich insbesondere bei einer Bestrahlung von 100 J/cm? bemerkbar (Abbildung 5.4).

Die Ursache fiir den sekundédren Materialauswurf ist wie bei der Verwendung von giitege-
schalteten Laserpulsen die Entstehung einer Einbuchtung der Wasseroberfldche infolge des
RiickstoBBes des primdren Materialauswurfes. Die daraus resultierenden maximalen Expansi-
onsgeschwindigkeiten der Blase, die als MaB fiir die Heftigkeit des Prozesses angesehen wer-
den konnen, sind in Tabelle 5.3 zusammengestellt.

Die erreichten Geschwindigkeiten sind deutlich niedriger als bei giitegeschalteten
Laserpulsen (vgl. Tabelle 5.2). Selbst bei einer Bestrahlung von 100 J/cm?, die fast 20mal
hoher ist als die maximale Bestrahlung mit giitegeschalteten Laserpulsen von 5,4 J/cm?, ist die
Expansionsgeschwindigkeit der Blase mit 57,3 m/s 16mal geringer, was aber immer noch
dem dreifachen der maximalen Aufprallgeschwindigkeit eines Wassertropfens entspricht [71].

Bei der geringsten betrachteten Bestrahlung von 2 J/cm? (Abbildung 5.1) ist die Eindel-

Bestrahlung [J/cm?] Vinax [m/s]
2,0 2,6
4,6 52
20 15,3
100 57,3

Tabelle 5.3. Maximale Ausbreitungsgeschwindigkeit der Blasenunterseite bei der Verwendung freilaufender
Laserpulse. Selbst bei einer Bestrahlung von 100 J/cm? betrdgt die Expansionsgeschwindigkeit lediglich 57,3
m/s und ist damit 16 mal geringer als bei der Ablation mit giitegeschalteten Laserpulsen und einer Bestrahlung
von 5,40 J/cm?.
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lung der Wasseroberfliche so schwach, dass sich noch kein Wasserfilm an der Oberfldche
ausbilden kann, sondern lediglich zum Zeitpunkt der maximalen Blasenausdehnung nach 12
ms eine flache Oberflichenwelle entsteht. Die geringe Expansionsgeschwindigkeit der Blase
hat zur Folge, dass erst bei einer Bestrahlung von 4,6 J/cm? eine schwach ausgeprégte ring-
formige Aufwerfung entsteht (Abbildung 5.2). Erst bei einer Bestrahlung von 20 J/cm? ent-
steht ein zylindrischer Wasserfilm, der hoch genug ist, um sich infolge des Unterdrucks im
Blaseninneren zu schlieBen (Abbildung 5.3). Hieraus resultieren nach etwa 3 ms die nach o-
ben und unten gerichteten Jets. Der nach oben gerichtete Jet zerfillt aufgrund seiner relativ
geringen Geschwindigkeit und der damit verbundenen niedrigen Weber-Nummer in Folge
von Taylor-Instabilititen in verhiltnismaBig gro3e Tropfen [130].

Ein deutlich abweichendes Verhalten zeigt sich bei der Blasenexpansion mit einer Be-
strahlung von 100 J/cm? in Abbildung 5.4. Aufgrund der grofen deponierten Energiemenge
entsteht wihrend des 200 ps langen Laserpulses eine Blase mit einer Linge von fast 9 mm.
Anders als bei der Ablation mit giitegeschalteten Pulsen und mit freilaufenden Pulsen gerin-
ger Bestrahlung schlieBen sich Wasserfilm und Wasseroberfldche bereits am Ende des Laser-
pulses nach etwa 200 us. Diese Besonderheit resultiert aus der Kombination von relativ langer
Pulsdauer und hoher Bestrahlung. Durch die groBere Bestrahlungsstirke wird eine relativ ho-
he Energiedichte erzeugt, die eine Dampfexplosion bewirkt (Abschnitt 2.2.7), welche ihrer-
seits eine starke externe StoBwelle (Abschnitt 2.4.5) und einen hohen Riickstodruck zur Fol-
ge haben (2.4.7). Der hohe RiickstoBdruck fiihrt dazu, dass die laserinduzierte Blase bereits
wiahrend des Laserpulses liber den Gleichgewichtspunkt hinausschwingt, bei dem Blasenin-
nendruck und hydrostatischer Druck gleich groB3 sind. Durch den einsetzenden Unterdruck in
der Blase schlieBen sich Wasserfilm und Wasseroberfldche. Das Abldsen der Blase beginnt
noch wihrend des Laserpulses, so dass diese nicht mit Luft, sondern mit heilem Wasser-
dampf gefiillt ist, der an der Blaseninnenwand kondensiert, sobald er von der noch andauern-
den Laserbestrahlung abgeschnitten ist. Der Kondensationsprozess beginnt an der Blasen-
oberseite, wo die umgebende Fliissigkeit kilter ist als an der Unterseite, die kurz zuvor noch
vom Laserlicht bestrahlt wurde. Durch die Kondensation des Blaseninhalts baut sich rasch ein
starker Unterdruck auf, der zu einem sehr heftigen Blasenkollaps fiihrt — viel heftiger als in
den Fillen, in denen die Blase vorwiegend aus Luft bestand. Zum Zeitpunkt des Verschwin-
dens der Blase im Kollaps ist die kinetische Energie der Stromung sehr grof3. Das miindet
aufgrund der Asymmetrie der Randbedingungen in einen nach oben gerichteten Jet. Die radia-
le, parallel zur Wasseroberfldche gerichtete Komponente der Stromung beim Blasenkollaps
flieBt unter dem Zentrum der Ablationsfliche zusammen und kann von dort nur nach oben
abflieBen. Hierdurch entsteht der nach 2 ms sichtbar werdende sehr heftige und massereiche
nach oben gerichtete zweite Jet.

Das unterschiedliche Verhalten der Blase unter der Wasseroberfldche bewirkt wie schon
bei der Verwendung von giitegeschalteten Laserpulsen eine ausgeprigte Abhingigkeit des
sekundiren Materialauswurfs von der Bestrahlung. Wiahrend die schwache Auslenkung der
Wasseroberfliche bei einer Bestrahlung von 2,0 J/em? lediglich ein leichtes Uberschwingen
nach etwa 36 ms zur Folge hat (Abbildung 5.1), erfolgt das Zuriickschwingen der Blasenun-
terseite bei 4,6 J/cm? hinreichend schnell, um einen Jet {iber der Wasseroberfliache zu erzeu-
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gen, an dessen Spitze sich nach 30 ms durch den Einfluss der Oberfldchenspannung ein Was-
sertropfen ablost (Abbildung 5.2).

Bei 20 J/cm? durchstoBt der nach unten gerichtete Jet nach 10 ms die Blasenunterseite,
zieht diese in die Lange und verhindert so ihr Zuriickschwingen (Abbildung 5.3). Stattdessen
kollabiert zunichst der Blasenhals und es entsteht so ein zweiter, nach oben gerichteter Jet,
dhnlich wie bei der Verwendung von giitegeschalteten Pulsen. Jet 2 ist nur sehr schwach aus-
geprigt, da sich die Blase nicht weit von der Wasseroberflache entfernt. Bereits wiahrend der
Lebensdauer des nach unten gerichteten Jets 1 steigt die gesamte Blase in Folge von Auf-
triebskriften zur Oberflidche auf und erreicht diese nach 50 ms, wo sie auch nach 160 ms noch
existiert. Das Ausbleiben des Blasenkollapses verhindert die Entstehung von Jet 3. Dies stiitzt
die in Abschnitt 5.3.1 formulierte These, dass Jet 3 durch eben diesen Blasenkollaps
hervorgerufen wird (Abbildung 5.15).

Bei einer auf 100 J/cm? erhohten Bestrahlung erfolgt ein sehr ausgeprigter Kollaps des
Blasenhalses bereits gegen Ende des Laserpulses nach etwa 200 us. Der Blasenkollaps wird,
wie oben beschrieben, durch die Kondensation des eingeschlossenen Wasserdampfes stark
beschleunigt. Aus dem heftigen Kollaps resultiert ein sehr ausgeprégter Jet 3, der eine Liange
von mehr als 15 mm erreicht und anschlieBend, wie bereits bei giitegeschalteten Laserpulsen
beobachtet, in Folge von Rayleigh-Instabilititen in grole Tropfen zerfillt. Wegen der Kon-
densation des Blaseninhalts steigen im Anschluss an den Kollaps nur sehr wenige Gasbli-
schen zur Oberfldche auf.

Die Betrachtung der RiickstoBdynamik mit freilaufenden Laserpulsen zeigt, dass hier ge-
nerell sehr dhnliche Effekte auftreten wie bei giitegeschalteten Laserpulsen (Abschnitt 5.3.1).
Allerdings sind bei freilaufenden Laserpulses deutlich hohere Bestrahlungen erforderlich sind,
um eine dquivalente Dynamik wie mit glitegeschalteten Laserpulsen hervor zu rufen. So dh-
nelt die Dynamik bei freilaufend 4,6 J/cm? der bei giitegeschaltet 0,24 J/cm?, was einem Fak-
tor von 19,1 entspricht. Bei freilaufenden Laserpulsen mit groer Bestrahlung (100 J/cm?)
bewirkt die Tatsache, dass RiickstoBeffekte bereits wihrend des Laserpulses auftreten, zudem
einige deutliche Verdanderungen gegeniiber der RiickstoBdynamik bei giitegeschalteten Laser-
pulsen.

Generell ist sowohl bei Verwendung giitegeschalteter wie auch freilaufender Laserpulse
die durch den sekundiren Materialauswurf ausgeworfene Masse grof3er als die direkt abladier-
te. Der experimentelle Nachweis des massiven riickstoBindizierten Materialauswurfs leistet
einen wichtigen Beitrag zum Versténdnis der Infrarot-Photoablation. Keines der in Abschnitt
1.5 vorgestellten Modelle beriicksichtigt den groen Einfluss des RiickstoBes auf die Ablati-
onseffizienz, wobei gleichzeitig die Préazision der laserinduzierten Abtragung verringert wird.
Ein vollstindiges Modell muss daher zwangslaufig diese Aspekte berticksichtigen.
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Das photoakustische Messverfahren der optischen Deflektometrie ermdglicht es, den Druckver-
lauf im Bereich der StoBwelle mit sehr hoher Zeitauflosung und Bandbreite zu erfassen (Ab-
schnitt 3.4) Die Detektion erfolgt iiber einen parallel zur Oberfliche gefiihrten Laserstrahl und
erfordert keinerlei Bauelemente in der unmittelbaren Umgebung der Probe. Auf diese Weise
kann die Messung in beliebig geringem Abstand vorgenommen werden, ohne dabei Teile der
Messapparatur durch den abladierenden Laser oder die Ablationsbestandteile zu zerstéren. Dies
ist insbesondere bei der gepulsten Ablation von Vorteil, bei der die hohen Leistungsdichten des
Laserpulses und die extrem schnell expandierenden Ablationsprodukte eine grofle Gefahr fiir
einen in der Néhe befindlichen Sensor darstellen.

Trotz der offenkundigen Vorteile ist das Verfahren in der praktischen Anwendung nicht un-
problematisch. Der in Abschnitt 3.4 hergeleitete Zusammenhang zwischen dem Fotodiodensig-
nale und dem Brechungsindex, demzufolge sich dessen Verlauf aus dem Integral des Fotodio-
densignals ergibt, gilt streng genommen nur fiir den Durchgang einer ebenen Welle. Da es sich
bei der externen StoBwelle um eine sphirische Welle handelt und der Teststrahl beim Erfassen
der nachfolgenden Objekte in der Ablationswolke immer auch die Stowelle durchlaufen muss,
sind die in diesem Kapitel prisentierten Daten nur von semi-quantitativer Natur. Zusétzlich
erschwert der Einfluss der turbulenten Ablationswolke die Interpretation der Messergebnisse,
da innerhalb der Wolke ebenfalls eine nicht zu quantifizierende Ablenkung des Teststrahls auf-
tritt.

Die gemessenen Anstiegszeiten der externen Sto3welle konnen hingegen als gesichert gel-
ten, da die Messapparatur so dimensioniert wurde, dass der erste Kontakt von StoBwelle und
Teststrahl im Teststrahlfokus erfolgt, so dass die Randbereiche keinen stérenden Einfluss haben
(Abschnitt 3.4). Die Herleitung eines quantitativen Zusammenhangs zwischen StoBwelle und
Deflektometriesignal wird durch die gekriimmte Form der Stof3front stark erschwert. Bei klei-
nem Abstand von der Probenoberfliche ist der Druck sehr hoch, aber die Laufstrecke des De-
tektionslaserstrahls im Bereich des Brechungsindexgradienten gréfer. Hierdurch kann die Ab-
nahme des Signals durch den Druckabfall bei sphérischer Ausbreitung kompensiert oder sogar
iiberkompensiert werden. Aufgrund dieser Komplikationen wird in diesem Abschnitt kein Ver-
such unternommen, aus dem Deflektometriesignal den StoBwellendruck zu berechnen.

Obgleich die gemessenen Druckverldufe teilweise qualitativer Natur sind, ermdglicht es die
optische Deflektometrie dennoch, Daten iiber den Druckverlauf im Bereich der StoBwelle und
der nachfolgenden Kontaktfront in der Anfangsphase der Ablationsdynamik zu erfassen, die
mit anderen Messmethoden nicht zugénglich gewesen wéren.

6.1 Vergleich der Deflektometriesignale mit der fotografischen Darstellung

Die Interpretation der Defletometriemessung wird erschwert durch den Vorgang der Integral-
bildung, die kleine Ausschldge des primdren Signals nur schwach wiedergibt, sowie durch die
oben geschilderten Einschriankungen der Messmethode fiir den hier vorliegenden Fall eines
hemisphédrischen Untersuchungsobjektes. Aus diesem Grund wird hier anhand eines Beispiels
zunéchst das Zustandekommen der Signalbestandteile und die Zuordnung zu Teilen der StoB3-
front bzw. der Ablationswolke diskutiert. Beim Vergleich von Deflektometriesignalen und
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kurzzeitfotografischen Aufnahmen in Kapitel 4 ist zu beachten, dass dieser nicht anhand eines
einzelnen Bildes moglich ist, sondern dass jeweils eine Aufnahme betrachtet werden muss, die
dem jeweiligen Zeitpunkt des auftretenden Signals entspricht.

Abbildung 6.1 zeigt in Bildteil a) die Summe und die Differenz der beiden Fotodiodensek-
toren, die zur Messung herangezogen wurden, sowie in Bildteil b) den anhand des integrierten
Differenzsignals ermittelten Verlauf des Brechungsindizes, der im Bereich der StoBwelle pro-
portional zum Druck ist. Die Messung wurde bei der Ablation von Wasser mit einer Bestrah-
lung von 1,40 J/cm? im Abstand von 1100 um vorgenommen. Bei diesen Parametern wird die
Charakteristik der Messtechnik besonders gut deutlich. Der zeitlich Nullpunkt entspricht dabei
dem Beginn des Laserpulses. Um den Vergleich mit den Bildserien zu erleichtern, sind in
Abbildung 6.2 repréasentative Hoffman-Aufnahmen der Ablationsdynamik bei ebenfalls 1,40
J/em? dargestellt ist, in denen jeweils die Strahltaille des Teststrahls im hier verwendeten Ab-
stand von 1100 pm eingezeichnet ist. Ein Deflektometriesignal, welches zum Zeitpunkt t =1 ps
auftritt, erfordert dementsprechend den Vergleich mit einer Aufnahme nach ebenfalls t = 1 ps
am Ort des Teststrahls.

Die Aufnahme nach 810 ns in Abbildung 6.2 zeigt erstmals eine Interaktion der Ablati-
onsprodukte mit dem Teststrahl. Die StoBwelle hat zu diesem Zeitpunkt die Strahltaille bereits
passiert, wohingegen die Kontaktfront noch nicht in diesen Bereich gelangt ist. Die beiden po-
sitiven Signale des Differenzsignals in Abbildung 6.1 treten nach 750 und 850 ns auf, also 60
ns vor und 40 ns nach der gezeigten Aufnahme auf. Damit lassen sie sich eindeutig der Stof3-
front (erstes Signal) und der Kontaktfront (zweites Signal) zuordnen. Die beiden negativen
Signal nach 1,1 und 4,2 ps werden durch die innere StoBwelle verursacht. Dabei ist zu beach-
ten, dass die innere StoBwelle von der ortsfesten Messung zweimal vor der Reflektion erfasst
wird. Die erste Strahlablenkung erfolgt, wihrend die innere StoBwelle sich zusammen mit der
Ablationswolke von der Oberfliche entfernt, wohingegen das zweite Signal nach 4,2 us ent-
steht, wenn sich die StoBwelle innerhalb der langsamer gewordenen Wolke in Richtung der
Oberfliache bewegt. Diese Zuordnung ldsst sich ebenfalls durch den Vergleich mit der gezeig-
ten Bildserie verifizieren. Die Aufnahme nach 1,3 ps zeigt, dass die innere Stowelle zu diesem
Zeitpunkt die Strahltaille bereits um etwa 100 um passiert hat. Nach 3,5 ps befindet sich die
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Abbildung 6.1. Zuordnung der Signalbestandteile bei der optischen Deflektometrie am Beispiel einer Messung
bei einer Bestrahlung von 1,40 J/cm?. Der Teststrahl befand sich im Abstand von 1100 pm von der Wasserober-
fliche. Darstellung a) zeigt das Summen- und das Differenz-Signal, Darstellung b) das integrierte Differenzsig-
nal. Die einzelnen Signalbestandteile sind jeweils Teilen der Ablationswolke zugeordnet.
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Abbildung 6.2. Darstellung der Ablationsdynamik bei der Bestrahlung durch einen giitegeschalteten Er:YAG
Laser mit 1,40 J/cm? im Hoffman-Verfahren. Um die Zuordnung der Deflektometriesignale zu den einzelnen
Objekten zu erleichtern, ist in den Bildern jeweils die Strahltaille des Teststrahls eingezeichnet. Man beachte,
dass die Bilder in der unteren Reihe mit einer kleineren VergroBerung aufgenommen wurden als die in den obe-
ren Reihen.

nun zuriicklaufende innere StoBwelle noch 500 um oberhalb des Messabstandes und hat diesen
nach 5,6 us bereits durchquert. Da es sich in beiden Féllen um eine StoBwelle handelt, die sich
innerhalb des umgebenden Mediums auf die Oberfliche zu bewegt, ist der Druckgradient an
threr Vorderfront dem der externen StoBwelle entgegengesetzt, so dass auch die Strahlablen-
kung in die umgekehrte Richtung erfolgt. Nach der Reflektion an der Wasseroberflidche lésst
sich die innere StoBwelle nicht mehr durch die Deflektometriemessungen erfassen.

Neben den beschriebenen Signalausschldgen, die auf die einzelnen starken Druckgradienten
zurlick zu fithren sind, tritt nach etwa 2 ps eine Zunahme des Summensignals auf. Dieser An-
stieg beginnt kurz nach der Passage der Kontaktfront und nimmt nach 2,5 us sehr stark zu. Das
Differenzsignal hingegen zeigt nach dem Durchgang der externen StoBwelle und der anschlie-
Benden Kontaktfront durchgéingig einen negativen Wert. Die Gleichtaktstorung wird durch den
zunehmenden Einfluss der Ablationswolke verursacht, die einen Teil der Laserstrahlung absor-
biert. Idealerweise sollte eine Gleichtaktstorung dieser Art durch die Differenzbildung negiert
werden, sofern sie rdumlich homogen auftritt. Im vorliegenden Fall kommen als Ursache so-
wohl eine Strahlablenkung durch die Wolke durch einen rdumlich inhomogenen Brechungsin-
dexgradienten, die Linsenwirkung der hemisphirischen Ablationswolke und eine lokal unter-
schiedliche Absorption in Frage. In jedem Fall erschwert der starke Einfluss der Wolke eine
detaillierte Interpretation der Messwerte in diesem Bereich.



6 Photoakustische Messungen durch Deflektometrie 225

Das Differenzsignal ermoglicht eine exakte Lokalisierung der Orte der externen Stof3front,
der Kontaktfront und der inneren Stoffront, weil deren Auftreten jeweils den Orten mit maxi-
malem Brechungsindexgradienten entsprechen. Unsicherheiten entstehen vornehmlich durch
die Linsenwirkung der hemisphérischen Ablationswolke. Dies ist aber ebenfalls bei der Schlie-
renfotografie ein Problem (Abschnitt 3.3). Die Gleichtaktstorungen durch rdumlich inhomoge-
ne Absorption hingegen beeinflussen zwar die Signalamplitude, aber nicht den Zeitpunkt der
Signalspitzen.

Das integrierte Signal zeigt die einzelnen Signalbestandteile weitaus weniger pragnant. Die
externe StoBwelle bildet zusammen mit der Kontaktfront einen zweigeteilten Anstieg, bei dem
die abfallende Flanke durch die riicklaufende StoBwelle verursacht wird. Wie in Abschnitt 3.4
erldutert wurde, kann der Anstieg des Brechungsindizes, der durch das Verfahren dargestellt
wird, von unterschiedlichen Zustandgréf8en abhidngen. Wihrend der Brechungsindex im Be-
reich der StoBwellen proportional zum Druck ist, kann dies im Bereich der Kontaktfront eben-
falls auf einen starken Anstieg der Dichte zuriick zu fithren sein, was bei einem 2-
Phasengemisch einem Temperaturanstieg entspricht. Solch ein Dichtesprung infolge hoher
Temperaturen ergab sich bei Modellrechnungen von Brode [92], der die Ausbreitung von StoR3-
welle und Kontaktfront nach der Explosion einer TNT-Ladung untersucht hat. Das leicht
negative Differenzsignal im Anschluss an die innere StoBwelle hingegen bewirkt im Integral
ein starkes Abfallen des Messsignals. Das im Differenzsignal deutliche Signal des zweiten
Durchlaufens der inneren Stofwelle zeigt sich im Druckverlauf nur als relativ schwacher Aus-
schlag.

Insgesamt macht es insbesondere der Einfluss der Ablationswolke schwierig, die spiteren
Signalbestanteile zu interpretieren. Nichts desto trotz ermdglicht die optische Deflektometrie
wichtige Riickschliisse liber den Druckverlauf im Bereich von StoBwelle und Kontaktfront.

6.2 Darstellung der Messergebnisse

Im folgenden Abschnitt werden die Messergebnisse der optischen Deflektometrie bei Bestrah-
lungen zwischen 0,12 und 5,40 J/cm? prisentiert. Der Abstand des Detektionslaserstrahls von
der Wasseroberfliche wurde von direktem Kontakt bis hin zu 2800 pm variiert. Neben dem
Integral des eigentlichen Messsignals, welches den Verlauf des Brechungsindizes wiederspie-
gelt und damit im Bereich der StoBwelle proportional zum Drucksignal ist, wird auch das ei-
gentliche Messsignal, bzw. das Differenzsignal der beiden verwendeten Fotodiodensektoren
dargestellt. Das Differenzsignal hat gegeniiber dem integrierten Signal den Vorteil, dass sich
Details hier besser erkennen lassen.
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