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1. Einleitung

Der Wasseranteil von biologischem Weichgewebe liegt bei durchschnittlich 70 Prozent
[19]. Fiir die chirurgische Gewebeentfernung (lat. ,,Ablatio*) sind Infrarot-Laserquellen
besonders geeignet, weil Wasser im infraroten Spektralbereich eine hohe Absorption auf-
weist. Die Energiedeponierung bleibt hierdurch auf eine kleinvolumige optische Zone
beschrinkt, so da3 mit moderaten Energien eine effiziente Ablation erreicht werden kann.
Der direkte Weg zum Gewebeabtrag verlduft dabei liber die Verdampfung der Gewebebe-
standteile. Fiir die Anregung mit freilaufenden oder kontinuierlich betriebenen IR-Lasern
ist dies der dominierende Ablationsmechanismus, dessen Thermodynamik weitgehend
verstanden ist [10, 24, 81].

Neben der Verdampfung gibt es eine Reihe zusitzlicher Effekte, die durch die laserindu-
zierte Erhitzung des bestrahlten Gewebevolumens ausgelost werden (Abbildung 1.1). Sie
konnen den Gewebeabtrag unterstiitzen oder zu einer Schidigung am umliegenden Ge-
webe fiihren. So hat z.B. die Dynamik einer sich bildenden Dampfblase das Potential zu
mechanischen GewebezerreiBungen wihrend der Blasenexpansion (Abbildung 1.2) und
des Blasenkollapses (Abbildung 1.4).

Erfolgt die Laseranregung auf sehr kurzen Zeitskalen, so dehnt sich das angeregte Gewe-
bevolumen nicht so schnell aus wie es erhitzt wird. Aus dieser thermischen Kompression
entsteht eine sog. thermoelastische Druckwelle, die sich beugungsbedingt in eine bipolare

Schallwelle mit Druck- und Zuganteilen umwandelt .

Die thermoelastische Schallentwicklung kann Amplituden von mehreren 100bar errei-
chen, wenn die Anregung nicht ldnger als einige 10 bis 100ns dauert. Dies entspricht
den typischen Pulsdauern giitegeschalteter IR-Lasersysteme. Eine Ubersicht iiber die IR-
Laserquellen, die in der experimentellen Praxis zur Verfiigung stehen, gibt Kapitel 2. Im
Vordergrund stehen dabei solche Laser, die fiir einen Einsastz in der minimal-invasiven

Chirurgie geeignet sind. Weiter werden in Kapitel 2 die Grundlagen der photothermischen
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Abb. 1.1: Wirkungsbaum der IR-Laser-Ablation von Gewebe. Die schiadigungswirksamen Effekte
sind hellgrau unterlegt, photochemische Effekte [36] sind nicht beriicksichtigt.

und photoakustischen Energiewandlung erortert sowie die Mechanismen der verdamp-

fungs- oder kavitationsbedingten Blasenbildung dargestellt.

In der Literatur findet sich eine groere Zahl von Arbeiten, die sich experimentell und
theoretisch mit der gepulsten Laserablation in Gewebe, Wasser oder wissrigen Losungen
beschiftigen. Wurde auch die thermoelastische Schallentwicklung untersucht, so stand
zumeist die direkte Wechselwirkung der Schallwelle mit dem Gewebe im Vordergrund
[17, 24, 25, 62, 65, 67]. Weniger Beachtung findet bisher die Frage, welche Auswir-
kungen die Anderungen in der ZustandsgroBe Druck auf den simultan ablaufenden Ver-
dampfungsproze haben, etwa im Hinblick auf eine transiente Siedepunktsverschiebung
[1, 10]. Es ist das Ziel der vorliegenden Arbeit, dieser Frage niher nachzugehen. Dazu
wird in Kapitel 3 ein Druckmodell entwickelt, an dem sich das Verhalten des thermoelas-
tischen Schallfeldes als Funktion der wichtigsten Anregungsparameter wie Pulsenergie,
Pulsdauer, Strahldurchmesser und Absorption studieren 146t. Das Modell ist giiltig fiir
eine lineare Schallausbreitung in Wasser und wird fiir zwei Strahlprofile gerechnet: fiir
das Top-hat-Profil eines fasergefiihrten Lasersstrahls und fiir ein GauB3sches Strahlprofil

entsprechend der transversalen Laser-Grundmode TEMy.
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Abb. 1.2: Ablation eines transparenten Kunststoff-Gewebephantoms in wissriger Umgebung
durch einen fasergefiihrten, freilaufenden Holmium-Laserpuls (Cr:Tm:Ho:YAG,
A =2.12um, Pulsdauer: 2.2ms) [12]. Die strahlungsfiihrende Quarzfaser ist lose auf
die Oberflache des Gewebephantoms aufgesetzt. In den Abbildungen d und e ist deut-
lich das Aufreilen der Materialoberfliche durch die Dampfblasen zu sehen. Weitere
nachgewiesene Risse im Inneren der Probe sind auf den Abbildungen nicht zu erken-

nen.

In Kapitel 4 erfolgt die Auswertung des Modells nach den Abhéngigkeiten der genannten
Anregungsparameter. Die Ergebnisse werden mit dem zeitlichen Verlauf der Laseran-
regung und der Temperaturentwicklung korreliert, um so den thermodynamischen Zus-
tandsverlauf der angeregten Probe nachzeichnen oder auch vorhersagen zu konnen. Die
Giite der Modellvorhersagen wird in Kapitel 5 durch Vergleich mit experimentellen Er-
gebnissen aus der Literatur gepriift. Die Arbeit schlie3t mit einer Zusammenfassung der
Resultate in Kapitel 6.



Abb. 1.3: Schlierenoptische Aufnahmen eines thermoelastischen Schallfeldes, das in einer Farb-
stofflosung (Ethanol + Rhodamin 6G) durch einen giitegeschalteten, fasergefiihrten
Nd:YAG-Laserpuls erzeugt wurde (A = 532nm, Pulsdauer: 14ns). Das erste Bild
entstand 100ns nach Pulsapplikation, die weiteren Bilder im Abstand von 100ns (Be-
lichtungszeit: Sns). Alle Aufnahmen aus [6].

20 ym

Abb. 1.4: Beispiel einer Zellschddigung durch kollabierende Blasen: Das erste Bild zeigt einen
ungestorten Cluster aus drei Fibroblastzellen. In Bild 2 sind als dunkle Schatten zwei
Kontrastmittelblasen zu erkennen, die ca. 10us zuvor durch einen funkeninduzierten
Schallimpuls zur Expansion angeregt wurden. Die folgenden Bilder (Zeitabstand: 1 us,
Belichtungszeit: 200 ns) zeigen die Kollapsphase der Blasen, in der es zu einer starken
starken Deformierung der Zellen kommt (Bild 6). Im letzten Bild weist die untere linke
Zelle eine deutlich Ruptur auf. Die Aufnahmen sind einer Arbeit von B. Wolfrum, T.

Kurz, R. Mettin und W. Lauterborn [82] entnommen.



2. Grundlagen

2.1. Anwendungen und Eigenschaften von Infrarot-
Lasern

Fiir die IR-Laser-Ablation stehen verschiedene Laserquellen zur Verfiigung, die in Abbil-
dung 2.1 nach ihrer Emissionswellenlinge in das Absorptionsspektrum von Wasser ein-
geordnet sind. Im einzelnen handelt es sich um den Erbium- (Er: YAG, A = 2.94 um), den
Kohlenstoffdioxid- (CO,, A = 10.6 um), sowie den Thulium- (Cr:Tm:YAG, A = 2.01 um)
und den Holmium-Laser (Cr:Tm:Ho:YAG, A = 2.1 um), im folgenden kurz Er-, CO;-,
Tm- und Ho-Laser genannt. Die Emissionswellenldngen des Tm- und des Ho-Lasers un-
terscheiden sich hierbei nur wenig. Da sie jedoch im Flankenbereich des lokalen Absorp-
tionsmaximums bei 1.94 um liegen, differiert die Absorption zwischen beiden um mehr

als einen Faktor zwei (Unterabschnitt 2.2.1).

Die hochste Absorption erzielt die Strahlung des Er-Lasers, dessen Emissionswellenldnge
exakt im Absorptionsmaximum von Wasser bei 2.94 um liegt. Bei einer optischen Ein-
dringtiefe von nur etwa einem Mikrometer wird der Er-Laser z.B. in der Dermatologie zur
gezielten Abtragung einzelner Hautschichten eingesetzt [58]. Fiir die Abtragung grofle-
rer Gewebemengen eignet sich der CO;-Laser, der einen gepulsten oder kontinuierlichen
Betrieb bei hohen Laserleistungen erlaubt. Das Einsatzgebiet von Er- und CO;-Lasern ist
jedoch dadurch eingeschrinkt, dafl ihre Strahlung nicht mittels Glasfasern gefiihrt wer-
den kann: Die hohe Absorption beider Laserwellenlidngen in Wasser setzt sich an den
OH™ -Ionen fort, die in Spuren in jedem optischem Glas oder Quarz vorhanden sind. Zur
Fiihrung der Laserstrahlung im Raum werden daher technisch aufwendige Spiegelgelenk-

arme benotigt.



2.1. ANWENDUNGEN UND EIGENSCHAFTEN VON INFRAROT-LASERN
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Abb. 2.1: Absorptionsspektrum von Wasser in doppelt-logarithmischer Auftragung (nach J.-L.
Boulnois [5]).

Einen guten Kompromif3 zwischen Fasergingigkeit und Ablationseffizienz bieten die Ab-
sorptionen bei den Wellenlidngen des Tm- und des Ho-Lasers. Fiir diese Laser eréffnet sich
der Einsatz in der minimal-invasiven Chirurgie, indem ein flexibler Katheter oder ein En-
doskop mit einer (Multimode-)Quarzglasfaser ausgeriistet und die Laserstrahlung so zum
Zielgewebe im Korperinneren gefiihrt wird. Das hohe Anwendungspotential dieses Ver-
fahrens belegen Beispiele aus der Ureterotomie (Entfernung von Harnleiterverschliissen)
[11], der Myokard-Revaskularisation (durch Wundreiz stimulierte GefiBneubildungen im
Herzmuskelgewebe) [12] oder der arthroskopischen Chirurgie an Gelenkknorpeln [74]. In
diesen Anwendungen findet der Ablationsvorgang stets in fliissiger Umgebung statt, etwa
in Blut, Gewebs- oder Gelenkfliissigkeit.

Betriebsarten

Die giingigen Tm- und Ho-Lasersysteme sind blitzlampengepumpt und werden freilau-
fend oder giitegeschaltet betrieben [12, 18, 33]. Fiir einen kontinuierlichen Betrieb stehen
diodengepumpte Lasersysteme zur Verfiigung [22]. Im freilaufenden und kontinuierli-
chen Betrieb wird eine stabile Resonatorkonfiguration aufgebaut und die Resonatorgiite

konstant gehalten.
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2.1. ANWENDUNGEN UND EIGENSCHAFTEN VON INFRAROT-LASERN

Charakteristisch fiir den freilaufenden Betrieb der Tm- und Ho-Lasersysteme ist ein aus-
gepragtes Spiking wihrend der Emission (Abbildung 2.2) [8, 24].

Intensitat [b. E.]
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Abb. 2.2: Pulsform eines Tm-Lasers im freilaufenden Betrieb [8]. Die Breite der Einzelspikes
betrdagt > 1.5 us (FWHM).

Bei der Giiteschaltung wird der Resonator um ein Element (z.B. Pockelszelle, Drehspie-
gel) ergédnzt, mit dem die Resonatorgiite zu Beginn des Pumpvorganges niedrig gehalten
wird, um die kohédrente Emission zu verhindern und statt dessen die Pumpenergie im obe-
ren Laserniveau zu speichern. Ist eine ausreichend hohe Inversion erreicht, so wird die
Resonatorgiite heraufgesetzt, worauf es zur Emission eines kurzen, energiereichen Laser-
pulses kommt. Die zeitlichen Pulsformen g(¢) des giitegeschalteten Tm- und Ho-Lasers
lassen sich in guter Ndherung durch eine GauBkurve der Form

2
2 (ﬁ) ] @.1)
Ip

beschreiben, mit 7, als Pulsdauer entsprechend der Halbwertsbreite (FWHM - full width
at half maximum). Die Ubereinstimmung mit den Laserpulsformen ist in Abbildung 2.3

8(1) o< exp

zu sehen: Das Profil des Tm-Laserpulses wird durch die GauBBkurve fast identisch wie-
dergegeben, im Fall des Ho-Laserpulses weicht die Kurve zum Pulsende leicht ab. Die
Abweichung macht in der Pulsenergie [g(7)dt einen Unterschied von weniger als 5% ge-
geniiber dem realen Laserpuls aus. Abhingig von der jeweiligen Resonatorkonfiguration
und Art der Giiteschaltung, der Pumpenergie, Kristalldotierung und zahlreichen ande-

ren Faktoren liegen die Pulsdauern des giitegeschalteten Ho-Lasers zwischen 30ns und

11



2.1. ANWENDUNGEN UND EIGENSCHAFTEN VON INFRAROT-LASERN
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Abb. 2.3: Zeitliche Pulsprofile eines blitzlampengepumpten Tm- und Ho-Lasersystems im giite-
geschalteten Betrieb [9]. Dazu angepaBite Gaukurven g(7) mit gleicher Halbwertsbreite
(rot).

200ns [9, 24, 33, 57], die des giitegeschalteten Tm-Lasers zwischen 200ns und 500 ns
[9, 10, 33, 57]. Die Pulsenergien betragen typischerweise 30-100mJ [10, 24, 57].

Mit der Faserfiihrung der IR-Laserstrahlung fiir minimal-invasive Anwendungen ist die
Bestrahlungsgeometrie auf ein Top-hat-Profil festgelegt. Aufgrund der Kohérenz des La-
serlichtes ist die Bestrahlungsstirke am Faseraustritt nicht homogen, sondern statistisch
moduliert (“verspeckelt*) [48]. Fiir giitegeschaltete Tm- und Ho-Laserpulse wurden an
der Austrittsflache einer Standard-Multimodefaser (Ldnge: 2 — 4m, Kern-©: 300-400 um)
lokale Speckelintensitidten vom zwei- bis vierfachen der mittleren Intensitit beobachtet
[10, 24]. Die Speckelbildung resultiert aus der Interferenz der transversalen Fasermoden,
die ihrerseits aus den eingekoppelten transversalen Lasermoden TEM,,, hervorgehen. Da
die TEM,,,-Moden sukzessive in einem Laserresonator anlaufen, konnen die Speckel zeit-
lich und rdumlich modulieren [10]. Im bestrahlten Probevolumen entsteht hierdurch eine

irreguldre Temperaturverteilung (Abbildung 2.4).

In vorangegangenen experimentellen Untersuchungen hat der Verfasser dieser Arbeit
gemeinsam mit R. Brinkmann vorgeschlagen, im Laborversuch auf eine Faserfiihrung
der IR-Laserstrahlung zu verzichten, um die Gewebe- bzw. Wasserablation unter wohl-
definierten Bestrahlungsbedingungen untersuchen zu konnen [7]. Als Strahlungsquelle
wurde ein giitegeschaltetes Lasersystem verwendet, dessen Resonator auf einen Betrieb
in der GauBBschen Grundmode TEM(, optimiert war. In den Resonator konnten wahl-

weise Tm- oder Ho-Lasermedien eingesetzt werden. Der GauB3sche Laserstrahl wurde

12



2.1. ANWENDUNGEN UND EIGENSCHAFTEN VON INFRAROT-LASERN

Abb. 2.4: Seitliche Aufnahme (Belichtungszeit: 15ns) eines Quarzfaserendes in Wasser [10],
ca. 20 us nach Bestrahlungsbeginn durch einen freilaufenden Thuliumlaser (Pulsdauer:
300us). Neben den ersten Verdampfungsblasen sind deutlich thermische Schlieren als

Folge der Speckelmodulationen im Laserstrahlprofil zu erkennen.

iber Spiegel zu einer Kiivette mit vorgesetztem Quarzprisma gefiihrt. In der Kiivette be-
fand sich die untersuchte Wasserprobe, die durch das Prisma hindurch bestrahlt wurde.
Die eingetauchte Prismenoberfliche modellierte so ein eingetauchtes Quarzfaserende ana-
log zur Bestrahlungssituation in der minimal-invasiven Anwendung. Aufgrund der wohl-
definierten Bestrahlungsbedingungen, die mit dem Gauf3schen Laserstrahl erzeugt wer-
den konnen, eignet sich die Gauflsche Bestrahlungsgeometrie besonders fiir vergleichende
Modellbetrachtungen zur laserinduzierten Temperatur- und Schallentwicklung (Kapitel 3,
4). Die Bestrahlung H (x,y) [ mJ/mm?] eines radialsymmetrischen GauBstrahls ist durch
die Pulsenergie E und den Strahlradius w gemél

2FE

), mit Hy= ——s 2.2)
Tw

x2 _|_y2
2

H(x,y) = H, exp <—2
w

eindeutig bestimmt. Der Strahlradius ist Messungen leicht zugénglich, etwa durch An-
wendung des ,,Messerschneiden‘‘- Verfahrens [7].

13



2.2. PHOTOTHERMISCHE UND PHOTOAKUSTISCHE ENERGIEWANDLUNG

2.2. Photothermische und photoakustische Ener-
giewandlung

In diesem Abschnitt werden die theoretischen Zusammenhinge zwischen der applizier-
ten Bestrahlung und der zugehorigen Anderung von Temperatur und Druck hergestellt.
Bei der photothermischen Energiewandlung ist dabei die Temperaturabhiingigkeit der
Absorption zu beriicksichtigen (Unterabschnitt 2.2.1), bei der photoakustischen Ener-
giewandlung spielt die Dauer der Anregung im Verhiltnis zur Schallausbreitung in der

optischen Zone eine wesentliche Rolle (Unterabschnitt 2.2.2).

2.2.1. Photothermische Energiewandlung

Die photothermische Energiewandlung verlduft in zwei Schritten: Im ersten Schritt wird
die Strahlungsenergie in den Rotations- und Schwingungsbanden der Wassermolekiile
absorbiert. Im zweiten Schritt geben die angeregten Wassermolekiile ihre Energie durch
StoBe an benachbarte Molekiile ab, womit sich deren kinetische Energie und damit die
Temperatur im Wasser erhoht [5]. Beide Schritte sind in weniger als einer Nanosekunde
abgeschlossen [80], so da3 die Erwdrmung der Wasserprobe als instantan beziiglich der

betrachteten IR-Laserpulsdauern (> 40 ns) betrachtet werden kann.

Die Verteilung der Bestrahlungsstiirke I = 0H /ot [W/mm?] iiber die Tiefe z der Wasser-
probe ist durch das Lambert-Beersche Absorptionsgesetz

1(z) =1, exp(—uz) (2.3)

beschrieben, worin [, die Bestrahlungsstirke am Eingang der Wasserprobe ist und
u [1/mm] der Absorptionskoeffizient zur jeweiligen Laserwellenlénge. Die Bestrahlungs-
stirke erzeugt in einem Volumenelement dV = (dx dy dz) in der Tiefe z eine Leistungs-
dichte Q [W/mm?] von der GréBe [30]

‘ —| = Luexp(—uz), 2.4)

die in einem Zeitintervall d¢ wiederum die Temperatur geméif
1
dT(z) = — dr 2.5
(2) =S¢ 2l (2.5)

erhoht. Hierbei ist p [kg/m3] die Dichte und C [J/(kg K)] die spezifische Wirme. Sie ist je

nach Anregungsbedingungen bei konstantem Volumen (Cy) oder konstantem Druck (C,)

14



2.2. PHOTOTHERMISCHE UND PHOTOAKUSTISCHE ENERGIEWANDLUNG

zu wihlen: Fiir kurze Laserpulse, die eine thermoelastische Druckentwicklung nach sich
ziehen, wird Cy eingesetzt ( Unterabschnitt 2.2.2), fiir lange Pulse mit vernachlédssigbaren

Druckénderungen C,.

Unter Vernachldssigung von Wirmeleitungseinfliissen wird die hochste Wassertemperatur
im Maximum der Leistungsdichte bei z = 0 erreicht. Fiir diesen Fall ergibt sich aus den
Gl. (2.4) und (2.5) die einfache Beziehung

dr u

T = ach® (2.6)

zwischen der Bestrahlungsstirke und der Anderung der Temperatur. Ist der Faktor u/(pC)
konstant, so berechnet sich die Temperatur zu einem gegebenen Zeitpunkt ¢ der Bestrah-

lung unmittelbar zu
t

_ M
T()=Tot 2 / Io(x) dr. 2.7)

Weiter unten in diesem Unterabschnitt wird dargestellt, daB die Annahme
u/(pC) = const. fiir die betrachteten Laserwellenlingen nicht giiltig ist, da der Ab-
sorptionskoeffizient u eine ausgeprigte Temperaturabhingigkeit aufweist. Hierdurch
wird aus GI. (2.6) eine Differentialgleichung erster Ordnung, die durch ,,Trennung der

Variablen* entsprechend
T

t
drt 1 /
—=— [ I)t)dt (2.8)
= pc [
To —o0
gelost werden kann, wenn eine Darstellung des Verlaufs von u(T) vorliegt. Die Tempera-
turdnderungen von Dichte und spezifischer Wirme sind gegeniiber denen der Absorption

weitgehend vernachléssigbar [8].

Temperaturabhangigkeit der Absorption

Das Absorptionsspektrum von Wasser im infraroten Spektralbereich ist durch ein kol-
lektives Verhalten der Wassermolekiile geprigt. Dieses wird durch Wasserstoff-Briicken
vermittelt, die sich zwischem den elektropositiven Wasserstoff- und den elektronegativen
Sauerstoffatomen benachbarter Wassermolekiile bilden. Durch die Wasserstoff-Briicken
wird das Absorptionsspektrum zum einen zu lingeren Wellenlédngen hin verschoben, be-

dingt durch den Einflu} der Briickenbindungen auf die Schwingungsfreiheitsgrade des

15



2.2. PHOTOTHERMISCHE UND PHOTOAKUSTISCHE ENERGIEWANDLUNG

einzelnen Wassermolekiils [80]. Dariiber hinaus ist die Absorption der Molekiile im Kol-
lektiv etwa zehnmal groBer als die eines freien Molekiils [86]. Eine Erwidrmung der Was-
serprobe verringert die Bindungsstéirke der Wasserstoff-Briicken wieder [50]. In der Folge
schwicht zum einen die kollektive Absorption der Wassermolekiile ab und zum ande-
ren verschiebt sich das Absorptionsspektrum zuriick zu kiirzeren Wellenldngen [31, 69].
Bei den Wellenlidngen des Tm- und des Ho-Lasers (2.01 um bzw. 2.1 um) bewirkt diese
Verschiebung eine zusitzliche Absorptionsminderung, da beide Wellenlingen auf der ab-
fallenden Flanke des 1.94 um-Absorptionsmaximums liegen (vgl. Abbildung 2.1). Die
erwiarmungsbedingte Abschwéchung der Wasserstoff-Briickenbindungen erfolgt, wie die
photothermische Energiewandlung, innerhalb von Pikosekunden [37]. Verglichen mit den
betrachteten Laserpulsdauern konnen erwirmungsbedingte Anderungen der Absorption

daher als instantan aufgefalit werden.

Die Temperaturabhingigkeit der Absorption hat einen direkten Einflul auf die Verteilung
der Laserpulsenergie in der Wasserprobe, da die Laserstrahlung selbst die Probe erwidrmt
und somit die Absorptionsbedingungen fiir die nachfolgende Strahlung verédndert. Fiir
eine mit der Temperatur abnehmende Absorption wirkt sich dies wie ein ,,Ausbleichen*
der Wasserprobe aus, wodurch die Laserstrahlung tiefer in das Wasser eindringt, aber we-
niger hohe Temperaturen erzeugt als im Fall einer konstanten Absorption [47]. Dieser
Effekt soll im folgenden fiir die betrachteten Tm- und Ho-Laserwellenlidngen néher be-
ziffert werden. Dazu werden zunichst die Temperaturverldufe der Absorptionen (7)),
Uno(T') quantifiziert und anschliefend die Differentialgleichung (2.8) nach der gesuchten
Beziehung zwischen Temperatur und applizierter Bestrahlung ausgewertet.

Die Temperaturverlaufe ur,(7), tuo(T') sind in einer Arbeit von B. Lange, T. Brendel und
G. Hiittmann [47] gezielt untersucht und fiir Temperaturen zwischen 20 °C und 100°C
mit hoher Genauigkeit vermessen worden. Durchgefiihrt wurde die Messung an einer
Absorptionszelle variabler Weglidnge. Diese bestand aus einer kleinen Quarzkiivette, die
mit Hilfe eines Mikroverstelltisches in eine groflere Quarzkiivette eingetaucht wurde. Die
Transmission der Wasserschicht zwischen den Kiivetten wurde mit einem kollimierten
Probelaserstrahl der jeweiligen Wellenldnge ermittelt. Die Strahlprofile der Probelaser
waren hierbei frei von Speckeln und die Bestrahlungen so weit reduziert, daf die laserin-
duzierte Temperaturerhohung nicht mehr als 1 °C betrug. Zur Bestimmung jeweils eines
Absorptionswertes wurde die Transmission fiir eine Reihe verschiedener Absorptions-
weglingen vermessen. Durch semi-logarithmische Auftragung der Transmissionswerte
tiber die Weglédnge ergibt sich nach dem Lambert-Beer-Gesetz (2.3) ein linearer Verlauf,

dessen Steigung der gesuchten Absorption entspricht. Dieses Verfahren hat gegeniiber
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Messungen an einer festen Absorptionsstrecke [37] den wesentlichen Vorteil, dafl die
kritische Absolutbestimmung der Absorptionswegldnge entfillt. Lediglich die Weglin-
gendnderungen miissen préazise bestimmt sein, was mit modernen Verstelltischen bis in
den Sub-Mikrometerbereich moglich ist.

Mit dem dargestellten Verfahren wurde die Anderung der Absorption zwischen 20°C
und 100°C in Schritten von 5 °C ermittelt. Im Ergebnis ist fiir beide Laserwellenléngen
ein streng linearer Abfall mit der Temperatur gefunden worden. Die Koeffizienten der

zugehorigen linearen Regressionen sind in Tabelle 2.1 aufgefiihrt.

a[1/mm] b [1/°Cmm]
Tm | 6.98+0.04 | —0.0259+3-103
Ho | 3.39+0.01 | —0.0104+1-103

Tabelle 2.1: Koeffizienten zur linearen Regression der Absorption u(T) = a + bT bei der
Ho- und Tm-Laserwellenlinge [47]. Die Absorptionen bei 7 = 20°C betragen
U, = 6.46/mm und uy, = 3.18/ mm, als mittlere Absorptionen im Intervall
T € [20,100] °C findet man g, = 5.43/ mm und g,, = 2.77/ mm.

Durch den einfachen Linearverlauf u(7) = a+ bT 1dft sich die in Gl. (2.8) beschriebene
Temperaturinderung d7" aus der Bestrahlungsstirke I,(¢) analytisch bestimmen, was auf
die folgende Zeitentwicklung der Temperatur fiihrt:

t

1 b
T(e)lu= | exp| /Io(r)dt _al. 2.9)

— 00

Fiir die Betrachtungen in dieser Arbeit sind insbesondere die erreichten Endtemperaturen
von Interesse. Sie berechnen sich analog aus der applizierten Bestrahlung H = [~ I(t)drt

Zu
1 bH

In Abbildung 2.5 ist dargestellt, welchen Verlauf die Funktion T (H )|, jeweils fiir die An-
regung mit dem Tm- und dem Ho-Laser nimmt. Aufgetragen ist der Verlauf bis zu einer
experimentell typischen Bestrahlung von 200 mJ/mm?. Im Vergleich zum Temperaturver-
lauf bei konstant angenommener Absorption u = u(20 °C) verringert sich der Tempera-
turanstieg mit der Bestrahlung sichtlich. Umgekehrt erhohen sich die Bestrahlungen, die

beispielsweise zum Erreichen der Siedetemperatur 7 = 100 °C benotigt werden. Fiir die
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Tm-Laseranregung betrigt die Erhohung rund 19% (von 52 mJ/mm? auf 62 mJ/mm?), fiir
die Ho-Laseranregung sind es 17% (von 105 mJ/mm? auf 122 mJ/mm?).

240 : : : 200
7
, Tm , Ho
00+ / g 160- .7
/7 7

160 ’ . P
) L7 T 1201 .7
= 1201 . 1 £ >

0. , ] 80- -

V/ 2
401 l 40-
0 50 100 150 200 0 50 100 150 200
H [mJ/mn?] H [mJ/mn]

Abb. 2.5: Temperaturberechnung nach GIl. (2.10), unter Annahme der linearen Absorptions-
verldufe uy,(T) bzw. ur, (T) gemiB Tabelle 2.1 (durchgezogene Linien). Die hellgraue
Linie markiert die 100 °C-Grenze, oberhalb derer die Absorptionsverldufe extrapoliert
sind. Zum Vergleich ist der Temperaturverlauf bei Annahme einer konstanten Absorpti-

on u = u(20°C) eingezeichnet (gestrichelte Linien).

Um den dargestellten Bestrahlungsbereich rechnerisch abzudecken, muf3 der Linearver-
lauf der Absorptionen bereits weit extrapoliert werden, wie der frithe Schnittpunkt der
Kurven mit der 100 °C-Linie verdeutlicht. Eine Bestimmung der Funktionen u(7') ober-
halb von 100 °C mit dem oben beschriebenen Aufbau hitte den Einbau der Absorptions-
strecke in eine Druckzelle erfordert und damit eine Reihe technischer Mehraufwinde nach
sich gezogen [27]. Alternativ dazu 148t sich ein optisches TemperaturmeB3verfahren ein-
setzen, das mit einem vergleichsweise geringen technischen Aufwand die experimentelle
Uberpriifung der berechneten Temperaturen erlaubt [8]. Grundlage fiir das Verfahren ist
die gut dokumentierte Temperaturabhingigkeit der Brechzahl von Wasser [73], die durch
Reflexionsmessungen an der Quarz-Wasser-Grenzflidche auf die erzielten Wassertempera-
turen riickschlieBen l146t. Bis zu einer Wassertemperatur von ca. 180 °C zeigten die gemes-
senen Temperaturen eine sehr gute Ubereinstimmung zur Rechnung, so daf} die Extrapo-
lation bis zu dieser Temperatur als verldBlich eingestuft werden kann. Fiir Temperaturen,
die dariiber hinaus gehen, ist mit sukzessiven, nicht ndher bestimmbaren Abweichungen

zu rechnen.
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Effekte durch Warmeleitung

Das laserinduzierte Temperaturprofil in der optischen Zone unterliegt einem stetigen
Wirmeabflu$} in das umgebende Probenvolumen und den angrenzenden Quarzkorper. Zur
konservativen Abschitzung dieses axialen wie radialen Wirmeflusses sei beispielhaft eine
Tm-Laserbestrahlung mit der (langen) Pulsdauer 7, = 500 ns (FWHM), einem typischen
Strahlradius w = 300 um und einer mittleren Absorption pr, = 5.9/ mm angenommen
(GauBscher oder fasergefiihrter Strahl). Es wird zunéchst der radiale Wéarmeabflufl be-
trachtet: Dieser 148t sich ndherungsweise durch die thermische Relaxationszeit Ty fiir zy-

lindergeometrische Temperaturprofile charakterisieren. Es ist [ 14]

d2

= a7 (2.11)

TR
mit dem Temperaturleitwert Y= 1.46-10~7 m?/s fiir Wasser und dem Durchmesser d des
Zylinders. Fiir d = 2w ergibt sich eine Relaxationszeit Tgr ~ 0.6s. Diese liegt so deutlich
iber den betrachteten Anregungsdauern, daf} die radiale Warmeabfuhr fiir den Zeitraum
der Bestrahlung vollkommen vernachléssigbar ist. Gleiches gilt fiir Strahlradien herab bis
~ 25 um, deren zugehorige Relaxationszeit Tr > 1 ms die betrachteten Anregungsdauern

noch immer um drei Gréendrdnungen iibertrifft.

Zur Berechnung des axialen Warmeflusses wird ein 1-dimensionales Warmeleitungsmo-
dell verwendet, das in Anhang A.3 ndher erldutert ist. In das Modell geht der zeitliche
Pulsverlauf der Laseranregung ein und es wird der WirmeabfluB} in den Quarzkorper
beriicksichtigt. Mit der Quarz-Wasser-Grenzflidche bei z = 0 und einem gaufformigen
Pulsverlauf (Abschnitt 2.1) ergibt sich das in Abbildung 2.6 dargestellte Profil der Tem-
peraturerhohung ® = 7' — 20 °C iiber die Wassertiefe z. Um den Einflul der Warmeleitung
zu verdeutlichen, ist das Profil auf die maximale Temperaturerh6hung ®, bei instantaner
Energiedeponierung normiert. Das Temperaturprofil «< exp(—puz) zur instantanen Energie-
deponierung ist ebenfalls abgebildet. Aus dem Vergleich der beiden Kurven geht hervor,
dafB} der Warmeabflu} in den Quarzkorper das Temperaturprofil nur auf den ersten Mikro-
metern beeinfluBt. Das Maximum der laserinduzierten Temperaturerhdung verschiebt sich
von z = 0 in eine Tiefe z = 1.6 um, wo es noch 99% vom Maximum ®, ohne Wirmelei-
tung betrigt. Bezogen auf das gesamte Temperaturprofil, das sich iiber eine Eindringtiefe
d = 1/u von &~ 180 um erstreckt, ist die axiale Wirmeabfuhr damit ebenfalls vernachlis-
sigbar.
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Abb. 2.6: Axialer Verlauf der normierten Temperaturerhshung ©(t,,z) = ©(t,,2)/®,, am Ende

eines Laserpulses der Dauer 7, = 500 ns (durchgezogene Linie) und bei instantaner Ener-

giedeponierung (gestrichelte Linie).

2.2.2. Photoakustische Energiewandlung

Die Erhitzung einer Wasserprobe bewirkt zusitzlich eine Druckzunahme, wenn sie
schneller erfolgt als die thermoelastische Expansion des Wassers. Ohne Expansion bleibt
die Dichte p konstant, so daB die Anderung des Druckes dp unmittelbar von der Tem-
peraturerhohung d7 abhingt: dp = (dp/dT), dT. Die positive Ableitung (dp/dT ), labt
sich durch die isobare Expansion 3, [1/K] und die isotherme Kompressibilitit i [1/Pa]
darstellen [28]:

dp = & dT. (2.12)
Kt

Den Zusammenhang zwischen der Druckerhthung und der applizierten Bestrahlung
dH = Idt bringt die Verkniipfung von Gl. (2.12) mit der Relation (2.6), dT = (u/pCy) dH.
Hierbei ist C = Cy gesetzt, da bei konstant angenommener Dichte auch das Volumen
konstant ist. Durch Zusammenfassen aller thermodynamischen Materialparameter zum

dimensionslosen Griineisenkoeffizienten I' = 8,/ (krp Cy) folgt
dp = uT'dH. (2.13)

In dieser Darstellung wird die Bedeutung des Griineisenkoeffizienten als materialspezi-

fisches MaB fiir die Effizienz der photoakustischen Energiewandlung deutlich. Wie alle
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Materialgroflen, aus denen er sich zusammensetzt, ist der Griineisenkoeffizient tempera-
turabhéngig (Unterabschnitt 3.2.1).

Gl. (2.13) beschreibt die differentielle Zunahme des Druckes in einem differentiel-
len Zeit- bzw. Bestrahlungsintervall dH. Bei der Beschreibung der Druckentwicklung
tiber die gesamte Dauer einer Laseranregung ist die thermoelastische Expansion des
bestrahlten Probenvolumens nicht mehr vernachlidssigbar. Die zugehorigen Dichteédnde-
rungen bringen zum Ausdruck, daf} sich die Druckerh6hungen der optischen Zone als
Schallwelle ausbreiten. Unter Voraussetzung eines linearen Zusammenhanges zwischen
Druck und Dichte (vgl. Abschnitt 3.1) kann die Schallentwicklung durch die klas-
sische Wellengleichung dargestellt werden. Durch Erginzung um einen photoakusti-
schen Quellterm mit einer Proportionalitit analaog Gl. (2.13) [30] vervollstindigt sich
die Beschreibung. Die resultierende inhomogene Wellengleichung wird entsprechend
als photoakustische Wellengleichung bezeichnet [67]. Die Losung der photoakustischen
Wellengleichung ist Gegenstand von Kapitel 3.

Die differentiellen Druckerhthungen in der optischen Zone akkumulieren sich zu einer
umso hoheren Gesamtamplitude, je schneller die Laseranregung gegeniiber der Schallaus-
breitung verlduft. Eine instantane Energiedeponierung liefert die hochstmdglichen Ampli-
tuden, es wird in diesem Fall von einem optimalen ,,akustischen Einschluf3* (engl: stress
confinement) gesprochen. Die akustischen EinschluBbedingungen zu einer zeitlich aus-
gedehnten Bestrahlung lassen sich in erster Ndherung aus dem Verhiltnis der Bestrah-
lungsdauer #, zu der Zeit abschitzen, die eine Schallwelle der Geschwindigkeit ¢, zum
Verlassen der optischen Zone benétigt [66]. Die Abmessungen der optischen Zone sind
lateral durch den (Faser- oder GauB3schen) Strahldurchmesser 2w und axial durch die op-
tische Eindringtiefe & = 1/u gegeben. Als charakteristische Linge D sei der kleinere der
beiden Werte genommen: D = min(2w, §). Die GroBe
D

Myp=—
1, Co

(2.14)

ist dann ein MabB fiir den akustischen Einschlu3, wobei grofle Werte von M ,¢ einen hohen
EinschluB bedeuten. Zur Ubersicht sind in Tabelle 2.2 die M,z-Werte zu verschiedenen
Anregungsfillen aus der Literatur berechnet. Es handelt sich um die Arbeiten, die auch
in Kapitel 5 zum Vergleich mit den Temperatur- und Druckmodellrechnungen dieser Ar-
beit herangezogen werden. Der akustische Einschluf} ist am niedrigsten fiir einen Spike
im Pulsprofil des freilaufenden Tm-Lasers (Abbildung 2.2), bedingt durch die verhilt-
nisméBig lange Pulsdauer im Vergleich zu den giitegeschalteten Systemen. Da sich die

Pulsenergie beim freilaufenden Laser (Gesamtpulsdauer: 300 us) zudem auf eine Vielzahl
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von Spikes verteilt, ist die Energie eines Einzelspikes entsprechend gering. Eine nennens-
werte thermoelastische Schallentwicklung ist deshalb nur bei Verwendung giitegeschalte-
ter Lasersysteme zu beobachten.

Laser O [um] | 2w [um] | #, [ns] | M.s | Referenz
Tm-Laser, giitegeschaltet 180 660 300 0.4 [8]
Ho-Laser, giitegeschaltet 310 420 80 2.6 [8]
Ho-Laser, giitegeschaltet 310 300 45 4.5 [24]
Tm-Laser, freilaufend, Einzelspike 180 120 1500 | 0.05 [8]
Nd:YAG, giitegeschaltet 10 950 12 0.6 [6]

Tabelle 2.2: Akustische EinschluBbedingungen zu verschiedenen Experimenten aus der Literatur.
Die Schallgeschwindigkeit ¢, betrdgt 1.48 um/ns (T=20°C).

In den Betrachtungen zum akustischen Einschluf ist unberiicksichtigt, da3 zu unter-
schiedlichen Abmessungen der optischen Zone unterschiedliche Pulsenergien bendtigt
werden, um vergleichbare Bestrahlungen zu erzielen. Ist die Pulsenergie im Experiment
limitiert, so werden bei zunehmendem Strahlradius immer geringere Bestrahlungen und
damit immer geringere Druckamplituden erzielt. Die Grof3e M, nimmt dagegen mit dem
Strahlradius zu (bis zum Erreichen der jeweiligen Eindringtiefe §). Eine Optimierung
der photoakustischen Energiewandlung allein durch Betrachtung der Groe M g ist daher
nicht moglich.

2.3. Blasenbildung durch Kavitation und Verdamp-
fung

Am Anfang jeder verdampfungs- oder kavitationsbedingten Blasenbildung stehen Pha-
sengrenzen, die durch (sub-) mikroskopische Kavititen, sog. ,,Nukleationskeime®, in der
Fliissigkeit bereitgestellt werden [16, 43]. Ein Nukleationskeim, der sich frei im Wasser
bewegt, geht mit der Zeit in Losung oder treibt an die Wasseroberfldche [85]. Trotzdem
finden sich in einer Wasserprobe, die liber Stunden ruht, eine Vielzahl von Nukleations-
keimen. Diese Beobachtung fiihrte zu der Feststellung, daf} die Keime in der Fliissigkeit
stabilisiert sein miissen. Fiir die Stabilisierung kommen zwei Mechanismen in Betracht:
Der eine beruht auf organischen Verunreinigungen in der Fliissigkeit, die sich als per-
meable Haut um den Keim legen und ihn so davor schiitzen, in Losung zu gehen [49, 85].
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Der Durchmesser eines derart stabilisierten Keims betrigt weniger als einen Mikrome-
ter. Dies bewahrt ihn ferner vor einem schnellen Auftrieb an die Wasseroberflache, da
geringste Fliissigkeitsstromungen und die Brownsche Bewegung zu stindigen Richtungs-
wechseln fiihren [49].

Der zweite Mechanismus besteht darin, daf3 sich der Nukleationskeim an die Oberflache
eines Schwebeteilchens oder einer GefaBwandung heftet [13, 43, 49, 56, 85]. In Unterab-
schnitt 2.3.2 wird erldutert, wie sich der Keim in Spalten oder Rissen festsetzt, die er an
der Oberfliche vorfindet. Dieser Stabilisierungsmechanismus steht in direktem Bezug zur
fasergefiihrten IR-Laser-Anwendung. Dort ist es die Oberfliche der verwendeten Quarz-
faser, die unmittelbar an die optische Zone grenzt und so potentiell Nukleationskeime fiir

den Ablationsvorgang bereitstellt.

Die Bereitstellung von Phasengrenzen iiber stabiliserte Nukleationskeime wird als ,hete-
rogene Nukleation” bezeichnet [ 13]. Daneben konnen sich aus der laserinduzierten Erhit-
zung der Fliissigkeit weitere Keime bilden. Dieser als ,homogene Nukleation* bezeich-
nete Prozef beruht auf statistischen Dichteschwankungen in der Fliissigkeit [16]. Er ist
durch eine Nukleationsrate J [cm 3s 1] geprégt, die nah am kritischen Punkt 7i;, = 647K
(374 °C) steil ansteigt [23, 54]. So betrigt die Nukleationsrate beim 0.89-fachen von T
[K] nur etwa 0.1 cm—3s~!, beim 0.91-fachen von T, ist J ~ 10! cm=3s~1 [58]. Als
Folge dieses plotzlichen Anstieges verliduft der Phaseniibergang explosiv. Dieser Mecha-
nismus spielt insbesondere bei Anwendungen des gepulsten Erbium-Lasers eine Rolle
[81], wo aufgrund der hohen Wasserabsorption ug, ~ 1200/mm bereits bei mittleren Puls-
energien hohe Temperaturen erreicht werden. Fiir die Tm- und Ho-Laserablation ist da-
gegen die heterogene Nukleation der vorrangige Auslosemechanismus, da aufgrund der
Absorptionen von deutlich unter 10/mm (Unterabschnitt 2.2.1) Temperaturen von typi-

scherweise 0.8 x T, entsprechend 250 °C, nicht tiberschritten werden [8].

2.3.1. Blasenentstehung aus einem Nukleationskeim

Ausgangspunkt der Betrachtungen sei ein sphérischer Nukleationskeim, der sich im stati-
schen Gleichgewicht befinde (Abbildung 2.7). Unter Vernachldssigung des Dampfdruckes
der umgebenden Fliissigkeit (0.02 bar fiir Wasser bei 20 °C) betridgt der Gasdruck p; im

inneren des Keims

20
Pi:P0+R—EP0+Pc- (2.15)
0

Darin ist p, der hydrostatische Ruhedruck, ¢ [N/m] die Oberflichenspannung und R
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AN

Abb. 2.7: Sphirischer Nukleationskeim mit Radius R, und Innendruck p;, der von einer Fliissig-
keit mit hydrostatischem Ruhedruck pg umgeben ist.

der Gleichgewichtsradius des Keims. Aufgrund des nach innen gerichteten Oberflichen-
spannungsdruckes (ps > 0) ist der Gasdruck 1im Keim stets grofler als der umgebende
Fliissigkeitsdruck. Dieser Druckunterschied treibt den Gasinhalt des Keims zunehmend

in Losung [49], die Lebensdauer des Keims ist somit begrenzt.

Zum Verstdndnis der Blasenentstehung ist das einfache Gleichgewichtsmodell trotzdem
dienlich und soll nun auf die beiden Vorginge der Kavitation und Verdampfung angewen-
det werden:

Verdampfung

Fiir einen verdampfungsbedingten Phaseniibergang sind verschiedene Energiebei-
trige aufzubringen: Zunichst derjenige zum Erreichen der Siedetemperatur, dann die
innere Energie* zur Uberwindung der intermolekularen Anziehungskriifte und zuletzt
die ,,dulere Energie” zum Leisten der Volumenarbeit p AV gegen den Umgebungsdruck.
Innere und duBere Energie werden zur sog. Verdampfungsenthalpie zusammengefal3t
[55]. Der groBte Energiebeitrag ist fiir die innere Energie aufzubringen. Er betragt
2249kJ/kg (bei 100°C), gegeniiber 170kJ/kg fiir die Volumenarbeit (bei Normaldruck)
und 334 kJ/kg fiir die Erwarmung des Wassers von 20 °C auf 100 °C [26]. Ist der Siede-
punkt erreicht, so triagt die Verdampfungsenthalpie als ,latente Wirme“ ausschlieBlich

zum Phaseniibergang bei und die Temperatur bleibt bis zum Ende des Vorganges konstant.

Bei einer Verdampfung an der Phasengrenze des Nukleationskeimes stoft die fliissige
Phase auf eine Dampf-Phase mit erhohten Innendruck p;. Je nach Grée von p; ergibt sich

eine andere Siedetemperatur. Der hierfiir ursidchliche Oberflichenspannungsdruck pg ist
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eine Funktion des Keimradius und der Temperatur, infolge einer temperaturabhingigen
Oberflichenspannung o(7'). Die Oberflichenspannung nimmt kontinuierlich mit 7 ab
und erreicht am kritischen Punkt den Wert Null. Zwischen 100 °C und 250 °C 146t sie
sich in guter Ndherung durch eine Gerade der Form

o(T)=79.3-0.2133T (2.16)

beschreiben [13], mit den Einheiten [mN/m)] fiir 6 und [ °C] fiir 7. Zusammen mit der
Dampfdruckkurve des Wassers (Abbildung 2.8) kann nun aus der Gleichgewichtsbedin-
gung (2.15) die Siedetemperatur als Funktion des Keimradius bestimmt werden. Der zu-

T T
30- /
/

p, [bar]

20 ’///////,/
10 /
1 : . . .
100 140 180 220 260
T[°C]

Abb. 2.8: Dampfdruckkurve von Wasser [34].

gehorige Verlauf ist in Abbildung 2.9 aufgetragen. Er zeigt, daB fiir Keimradiengro3en
bis zu einem Mikrometer die Siedetemperaturen deutlich oberhalb von 100 °C liegen.
Sollte die Wasserprobe keine gro3eren Keime aufweisen (etwa durch intensive Filterung),
so kann es folglich zu einer Uberhitzung der Wasserprobe kommen. Diese kann aber
auch einsetzen, falls die Keimzahldichte zu gering ist [54] oder die Energiedeponierung

beziiglich der Wachstumsraten der Keime zu schnell verlduft [79].

Kavitation

In ungefilterten Fliissigkeiten ist bei statischer Zugbelastung bereits ab p = —1 bar mit

Kavitation zu rechnen [35]. Bei dynamischer Belastung, etwa durch Zugwellen nach
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Abb. 2.9: Siedetemperatur als Funktion des Keimradius, berechnet unter Beriicksichtigung der

Temperaturabhiingigkeit der Oberflichenspannung.

Unterwasserexplosionen oder durch gepulste Laseranregung, liegt die Kavitationsschwel-
le bei -5 bis -10bar [49, 63]. Zum Verstindnis des Kavitationsvorganges wird nun be-
trachtet, wie der sphirische Nukleationskeim auf eine Druckminderung in der Fliissigkeit
reagiert. Es sei zunichst angenommen, daf sich der Druck nur langsam verringert, so daf3
sich der Keim bestindig im Gleichgewicht befindet. Eine solche quasi-statische Druck-

minderung bewirkt eine isotherme Vergroferung des Keims und damit eine Abnahme des

Gasdruckes gemif [85]
206 R, 3
= - — 1, 2.17
p <P0+ Ro) (R ) ( )

mit dem Gleichgewichtsradius R zum verminderten Fliissigkeitsdruck pg. Da p; nicht
negativ werden kann, 146t sich die Druckdifferenz zwischen Gas und Fliissigkeit durch
eine Zugbelastung (pr < 0) beliebig steigern. Der Oberflichenspannungsdruck pgs, der
die Druckdifferenz im statischen Gleichgewicht kompensiert, nimmt dagegen mit wach-
sendem Keimradius ab. Folglich muB} es einen Schwellenwert py fiir die Zugbelastung
geben, bei dessen Uberschreiten der Keim aus dem Gleichgewicht gedringt wird und
explosionsartig zu wachsen beginnt — die Kavitation setzt ein.
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2.3. BLASENBILDUNG DURCH KAVITATION UND VERDAMPFUNG

Die GroBe pg wird als ,,Blake“-Schwelle bezeichnet [49]. Ihr Betrag 148t sich ermitteln,

indem aus der Gleichgewichtsbedingung p; = pr+ ps eine Abhingigkeit des Fliissigkeits-
druckes vom Keimradius formuliert wird:

26\ /R’ 20
pF(R)‘Rozpi_pG: <p0+R—O> <§> - (2.18)

Da diese Funktion beschreibt, welchen Wert py. fiir einen gegebenen Keim vom Radius

1,0

0,5

0,0

P [bar]

0,5

pB i Rcrit
05 10 15 20 25
R [um]

-1,0

Abb. 2.10: Exemplarischer Verlauf von pg(R), berechnet aus Gl. (2.18) fiir einen Ruheradius
R, = 0.5 um, einen Ruhedruck p, = 1bar und eine Oberflichenspannung ¢(100°C) =
59 mN/m.

R annehmen muf, damit sich dieser im statischen Gleichgewicht befindet, entspricht die
Blake-Schwelle gerade dem kleinstmdglichen Wert, den pr annehmen kann. Dieses Mi-
nimum bestimmt sich aus der Forderung dpg/dR = 0 zu [49]:

46 . 3R} 26
= t Ru={/ >~ — 2.19
PB 3R mi1 kr \/26 <P0+R0> ( )

Hierbei ist R, der sogenannte kritische Radius, bei dem das Minimum erreicht wird
(Abbildung 2.10). Fiir typische Keimgrofen im Bereich um einen Mikrometer liegt die
Blake-Schwelle in der GroBenordnung von p = —1bar und bestitigt damit die experi-
mentell gefundenen Kavitationsschwellen [35].

Mit der Annahme einer quasi-statischen Druckinderung sind dynamische Einfliisse wie

die Trigheit oder Viskositdt der Fliissigkeit vernachldssigt worden. Um diese einzubinden,
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2.3. BLASENBILDUNG DURCH KAVITATION UND VERDAMPFUNG

sind weiterfiihrende Modelle erforderlich [49, 85], die hier jedoch nicht diskutiert werden
sollen. Fiir die weitere Diskussion in dieser Arbeit geniigt ein prinzipielles Verstindnis

des Kavitationsvorganges.

2.3.2. Heterogene Nukleation an einem Oberflachendefekt

Die Form eines Nukleationskeimes an einer festen Oberfliche ist abhingig von den
herrschenden Grenzflachenspannungen zwischen den beteiligten Medien Gas/Dampf,
Fliissigkeit und Festkorper [13]. Aus dem Kriftegleichgewicht dieser Spannungen bildet
sich ein materialspezifischer Kontaktwinkel heraus, wie er in Abbildung 2.11 a beispiel-
haft dargestellt ist. Analog zum sphirischen Nukleationskeim hat auch der anhaftende
Keim eine konvexe Form und wird damit ebenso in Losung getrieben, da die nach in-
nen gerichtete Oberflachenspannung den Gasdruck erhoht. Eine glatte Oberfliche kann
den Keim also nicht stabilisieren. Die Abbildung 2.11b zeigt eine Oberfliche, die ei-
nen (idealisiert) konusférmigen Defekt aufweist. Wenn der Keim den gesamten Defekt
auffiillt und wie dargestellt dariiber hinaus ragt, ist er genauso instabil wie der Keim an
der glatten Oberflache. Wenn er aber im Inneren des Defektes sitzt (Abbildung 2.11 ¢), so

Wasser

Gas/DM

Abb. 2.11: a) Nukleationskeim mit Kontaktwinkel [ an einer festen Oberfliche b) Nukleations-
keim in Oberfldchenspalte c¢) Stabilisierter Nukleationskeim in Oberflachenspalte. (In
Anlehnung an T. G. Leighton [49])

ergibt sich eine andere Situtation: Zwar ist der Kontaktwinkel derselbe wie in den Fillen
a und b, doch fiihrt die beiderseitige Wandnihe jetzt zu einer konkaven Keimkriimmung.
Entsprechend ist der Oberflachenspannungsdruck nach au3en gerichtet und der Gasdruck
im Keim niedriger als der umgebende Fliissigkeitsdruck. Der Gasinhalt wird hierdurch
gehalten, der Keim stabilisiert und zugleich die Aktivierungsschwelle des Keims herab-

gesetzt. Bei einem Herauswachsen aus dem Defekt wechselt die Keimkriimmung jedoch
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2.3. BLASENBILDUNG DURCH KAVITATION UND VERDAMPFUNG

zuriick in die konvexe Form, so daf3 ein Fortschreiten des Keimwachstums wieder mit
hoheren Aktivierungsschwellen verbunden ist.

Der dargestellte Oberfldchendefekt stellt eine starke Idealisierung dar, beschreibt aber
zutreffend das Prinzip der Stabilisierung. Reale Oberflachendefekte sind irregulér, so dal3
die Kriimmungsradien und damit die Aktivierungsschwellen der Keime stark variieren.
Zudem ist nicht jeder Defekt in der Lage, einen Keim einzufangen. Hierzu bedarf es einer
geeigneten Defektgeometrie, die das Eindringen einer vorbeilaufenden Fliissigkeitsfront
verhindert und damit eine Gasliicke im Defekt entstehen 146t [13].

(v

Abb. 2.12: REM-Aufnahme einer gereinigten, synthetischen Quarzoberfliche optischer Giite.
Eine Spektralanalyse mit dem Elektronenstrahl zeigte, da die sichtbaren Partikel wie
das Substrat aus Silizium bestehen. Es handelt sich daher vermutlich um Partikelreste
vom Poliervorgang. Man beachte die rauhe Oberflichenstruktur der Partikel, die zahl-
reiche Ansatzpunkte fiir Nukleationskeime bietet (Abbildung mit freundlicher Geneh-
migung der FH Liibeck).

Aufgrund der komplexen Verhiltnisse bereits am Einzeldefekt ist es in der Praxis
unmdoglich, die Nukleationsbedingungen eines gesamten Experimentes zu definieren.
Zwar laBt sich durch sorgfiltige Prédparation der untersuchten Probe (Entgasung,
Filterung) und der angrenzenden Quarzoberfliche die Anzahl an potentiellen Nuklea-
tionskeimen deutlich verringern [16, 60]. Trotzdem sind Restverschmutzungen insbeson-
dere an Oberfldchen nicht zu verhindern [2, 78]. Des weiteren konnen Quarzoberflichen
von nominell gleicher optischer Giite vollig unterschiedliche Defektstrukturen aufweisen,
wie etwa Risse, Krater oder Partikelreste des Poliervorganges (vgl. Abbildung 2.12). Die
Ausdehnung der Defekte bleibt hierbei nicht auf die Oberflache beschrinkt, sondern kann
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tief in das Substrat reichen, ohne daf} dies an der Oberflache zu erkennen wire [42, 77, 83].
Ein Keim, der sich an einem solchen Defekt stabilisiert, hat eine deutlich lingere Lebens-

dauer, da sich ihm ein vergroBertes Gasreservoir bietet [60, 61].

Die indiviudell unterschiedlichen Nukleationsbedingungen haben zur Folge, da8} sich zu
jedem Experiment ebenso individuelle Verdampfungs- und Kavitationsschwellen einstel-
len: Je nach Anzahl und GroBenverteilung der Nukleationskeime miissen unterschiedliche
Energien aufgewendet werden, um aus den Keimen Blasen entstehen zu lassen. In Expe-
rimenten zur gepulsten Tm-Laseranregung von entgasten Reinstwasserproben wurde die-
ser Effekt von Brendel et al. quantifiziert [7], indem die Ablationsschwellen bei Wechsel
der Quarzoberflachen ermittelt wurden. Aus 25 Versuchen mit synthetischen Quarzober-
flachen gleicher optischer Giite ergab sich hierbei ein Faktor von 3.7 zwischen der ge-
ringsten und der hochsten Schwelle. Im Literatur-Vergleich von Arbeiten zur gepulsten
IR-Laser-Ablation ist dieser Effekt unbedingt zu beriicksichtigen.
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3. Darstellung der
thermoelastischen
Schallentwicklung

3.1. Ubersicht

Die thermoelastische Schallanregung durch einen Gaul3schen Laserstrahl ist fiir Anwen-
dungen aus der optoakustischen Tomographie und Spektroskopie vielfach theoretisch be-
schrieben worden [20, 30, 38, 39, 40, 41, 45, 51, 53]. In diesen Anwendungen erfolgt die
Schalldetektion in groBem Abstand zur Schallquelle (einige mm bis cm) und damit im
akustischen Fernfeld. Fiir eine initial gau3formige Druckerhohung wird das akustische
Fernfeld im Abstand )

uw

—_— 3.1
> 1 (3.1

zum Lasereintritt in die Probe erreicht [38]. Mit den Absorptionswerten zur Ho- und Tm-
Laserwellenldnge und einem typischen Strahlradius w = 300 um ergeben sich Abstéinde
von z > 70 um. Die hochsten Druck- und Temperaturdnderungen werden dagegen in der
Eintrittsebene z = 0, dem Ort der hochsten Bestrahlung, erreicht. Die relevanten ther-
modynamischen Zustandsidnderungen sind damit im akustischen Nahfeld und nicht im

Fernfeld zu erwarten.

Zum akustischen Nahfeld finden sich in der Literatur nur wenige Untersuchungen. Die
geringe Zahl an Arbeiten mag dadurch begriindet sein, da3 im Fernfeld zahlreiche Néhe-
rungsannahmen zuldssig sind, so daf} die thermoelastische Schallentwicklung dort erhe-
blich leichter zu berechnen ist. So sind es im wesentlichen die Arbeiten von G. Paltauf et

al. [25, 67, 68] zur fasergefiihrten Laseranregung, sowie die grundlegende Arbeit von
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V. Ristic [72] zum Schallfeld des Kolbenstrahlers, in denen auch das Nahfeld modellhaft
untersucht wird.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden weiterfithrende Modelle zur Schallentwick-
lung im akustischen Nahfeld entwickelt, um eine vertiefte Vorstellung von der thermody-
namischen Zustandsentwicklung in der angeregten Wasserprobe zu gewinnen. Betrachtet
wurden dabei die Bestrahlungsgeometrie zum Gauf3schen wie zum fasergefiihrten Laser-
strahl. Mit den Uberlegungen aus Unterabschnitt 2.2.2 diente die photoakustische Wel-
lengleichung als Ausgangspunkt fiir die Modellierung. Da der photoakustische Quellterm
den Charakter eines Potentials fiir die Bewegung der Fliissigkeitsteilchen hat, wird die
Gleichung iiblicherweise fiir das Skalarpotential ®(¥,¢) [m?/s] der Schallschnelle ¥ = V&

angegeben. Hierfiir lautet sie [30]

Vch_iaz_q): 23

C02 atz m](x,t). (32)

Darin ist p, die Ruhedichte mit zugehoriger Schallgeschwindigkeit ¢, u die Absorption,
I(X,t) = 0H (X,t)/dt die Bestrahlungsstirke zur einfallenden Bestrahlung A und I" der
Griineisenkoeffizient. Der Druck ergibt sich aus ® gemil [46]

0P
P==Pog (3.3)

Bei der Losungsbehandlung der photoakustischen Wellengleichung ist es wesentlich, ei-
nen 3-dimensionalen Losungsansatz zu wihlen, um Beugungseffekte bei der Schallaus-
breitung beriicksichtigen zu konnen [25]. Ein zentrales Beugungsphidnomen ist die Ent-
stehung von Zuganteilen aus der urspriinglich rein positiven Druckinderung. Die viel-
fach beschriebene Zugwellenbildung durch Reflexion an einer freien Grenzflache (z.B.
Wasser-Luft [17, 62, 64]) kommt fiir die minimal-invasive Anwendung nicht in Be-
tracht, da die vorliegende Quarz-Wasser-Grenzfliche schallhart ist und einen positiven
Reflexionskoeffizienten hat. Um die Beugungseffekte beriicksichtigen zu kénnen, wird
in dieser Arbeit ein 3-dimensionales Losungsintegral aus der Potentialtheorie verwendet.
Aufgrund seiner Komplexitit ist dieses Integral in seiner Ausgangsform aber wenig prak-
tikabel. Durch Separation von Raum- und Zeitabhingigkeit der Laseranregung 148t sich
das Integrationsgebiet jedoch um eine Dimension reduzieren, wie in Abschnitt 3.2 dar-
gestellt ist. Im Ergebnis fiihrt die Separation auf die bekannte ,,Poisson’sche Formel*“ der
Akustik zuriick [46].

Auch wenn die Poisson’sche Formel gegeniiber dem urspriinglichen Losungsintegral eine

Verbesserung darstellt, ist ihre Berechnung noch immer aufwindig. Die Berechnung
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vereinfacht sich jedoch fiir Punkte, die auf der Strahlachse liegen. Dort bewirkt die Radial-
symmetrie eines Faser- oder GauBstrahlprofils, da3 sich die Integration auf eine verblei-
bende Raum-Dimension verringert. Im Fall des fasergefiihrten Lasers 146t sich das ver-
bleibende Integral unter Annahme eines ideal rechteckigen Strahlprofils analytisch 16sen
und eine entsprechende Losungsfunktion zur Schallentwicklung auf der Strahlachse an-
geben [67]. Die unstetigen Kanten eines Rechtprofils beschreiben die experimentellen Be-
strahlungsverhiltnisse an einem Faserende jedoch ungeniigend. Erweiterungen des Profils
um stetige, meist gauBférmige Flanken bewirken, dal} das verbleibende Integral wiederum
numerisch behandelt werden muf} [6, 67].

Im Fall der Anregung durch einen Gauf3schen Laserstrahl behandeln G. Paltauf [67] et
al. die Poisson’sche Formel vollstindig numerisch. In den Berechnungen zu dieser Arbeit
hat sich dagegen gezeigt, dal es auf der Strahlachse eine analytische Losung gibt (Ab-
schnitt 3.3). Nach Kenntnisstand des Verfassers kann damit erstmalig zur Anregung durch
einen Gauflschen Laserstrahl eine Losungsfunktion angegeben werden, die die Schall-
entwicklung geschlossen im Nah- und Fernfeld beschreibt. Hierdurch eroffnet sich die
Moglichkeit, die akustischen Einfliisse in der thermodynamischen Zustandsentwicklung
der optischen Zone eingehend zu analysieren. Die Ergebnisse dieser Analyse werden in
Kapitel 4 vorgestellt.

Linearitat der Schallausbreitung

Die Wellengleichung (3.2) beschreibt ausschlielich lineare Vorgiinge der Schallausbrei-
tung, d.h. sie verliert ihre Giiltigkeit im Fall hoher Druckamplituden und bei der Ausbil-
dung von StoBwellen. Der Begriff , linear bezieht sich hierbei auf die linearisierte Form
der Gleichungen, aus denen die Wellengleichung hergeleitet wird. Dieses sind die Euler-
und Kontinuitédtsgleichung sowie die Zustandsgleichung, die Druck und Dichte in der
Schallwelle miteinander verkniipft [46]. Im folgenden wird die Linearisierung exempla-
risch fiir die Zustandsgleichung dargestellt:

Die Ausbreitung einer Schallwelle verliuft adiabatisch, d.h. ohne Anderung der Entropie
S, da aufgrund der Geschwindigkeit des Vorganges kein Wirmeaustausch zwischen den
Fliissigkeitsteilchen stattfindet. Druck und Dichte in der Schallwelle hiangen entsprechend
iber eine adiabate Zustandsgleichung wie z.B. die bekannte Tait-Gleichung zusammen
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[4, 71]. Fiir eine allgemeine Darstellung kann die Zustandsgleichung in eine Taylorreihe

0 02
p(p) = po+ £ (p—po)+... (3.4)

S,Po
um die Ruhedichte p, entwickelt werden, wobei die Entwicklung bis zur quadratischen

1 o“p
(p—po)+5 =
5,00 72 9p2

Ordnung zumeist ausreichend ist [4]. Die Schallgeschwindigkeit ¢ berechnet sich hieraus

deﬁnitionsgeméiB Zu [46]
2 ap
"= %
p S,p

Die Reihendarstellung 146t sich weiter vereinfachen, indem die reduzierte Dichte

(3.5)

p = (p — Po)/Po eingefiihrt wird, was auf

X B
p(p) =~ po+Ap+=p’ (3.6)

fiihrt. Die Koeffizienten A und B sind durch Gl. (3.4) eindeutig festgelegt. So ist insbe-

sondere

A=py=- = PoCy, (3.7)
SvPO

worin ¢, die Schallgeschwindigkeit zu finiten Auslenkungen um p, ist. Fiir Wasser be-
rechnet sich A bei Raumtemperatur zu 2.186-10*bar und es ist B/A = 5.0 [4, 34]. Das
Verhiiltnis B/A des linearen zum quadratischen Reihenkoeffizienten wird als akustischer

Nichtlinearitdtsparameter bezeichnet [15, 21].

Die Darstellung der adiabaten Zustandsgleichung als Potenzreihe der Form (3.6) geht auf
R. T. Beyer zuriick [3, 4]. Ihr groBBer Nutzen liegt darin, da sie den Druckverlauf iiber
einen weiten Dichtebereich wiedergibt, obwohl zur Bestimmung der Koeffizienten A und
B nur Messungen nahe der Ruhedichte durchgefiihrt werden (gemé8 der Entwicklung der
Taylorreihe um p,) [15]. Zudem ist die Reihendarstellung vorteilhaft fiir die Untersuchung
der Frage, ob die Schallausbreitung linear oder nichtlinear erfolgt [46]. Eine nichtlineare
Schallausbreitung wird durch die Dichteabhingigkeit der Schallgeschwindigkeit vermit-
telt. Diese hat mit Gl. (3.5) und (3.6) die Form

A B
(P = <1+XP> (3.8)
und besagt eine Zunahme der Schallgeschwindigkeit mit der Dichte, da B/A positiv ist.

Hierdurch besteht die Moglichkeit, dafi sich die Schallwelle im Verlauf der Ausbreitung so
weit aufsteilt, bis sich eine Stoffront bildet, an der Dichte und Schalldruck unstetig vom
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Maximum zum Minimum springen [44]. Die Ausbildung dieser Unstetigkeit geht einher
mit der Erzeugung hoher Frequenzen, die im urspriinglichen Spektrum der Schallwelle
nicht enthalten sind. Einen solchen nichtlinearen Effekt kann die lineare photoakustische
Wellengleichung nicht abbilden.

Die mit der Frequenz zunehmende Dampfung [76] wirkt der Erzeugung hoher Frequen-
zen entgegen [44]. Aus einer Schallwelle entwickelt sich deshalb nur dann eine Stofront,
wenn die Ausgangsamplitude der Schallwelle gentigend hoch ist. Fiir geringe Dichtednde-
rungen kann die Schallgeschwindigkeit nidherungsweise als konstant (¢ ~ ¢;) und die
Schallausbreitung als linear angesehen werden. M. Frenz und G. Paltauf beschreiben in
zwel Arbeiten die Erzeugung von Schallwellen in wissrigen Farbstofflosungen durch fa-
sergefiihrte Pulse eines optischen parametrischen Oszillators (¢, = 6ns) [25, 67]. Mit den
gewihlten Bestrahlungen erzeugten sie Schallfeldamplituden bis zu 1 kbar. Zur Modellie-
rung des Schallfeldes verwendeten die Autoren die photoakustische Wellengleichung und
erzielten eine hohe Ubereinstimmung zwischen gemessenen und gerechneten Daten. Die
Giiltigkeit des linearen Modellierungsansatzes ist demnach fiir Schallfeldamplituden bis
zu 1 kbar empirisch gesichert. Die Schallgeschwindigkeit ist bei diesem Druck um 10%

gegeniiber ¢, erhoht.

3.2. Losung der photoakustischen Wellenglei-
chung

Aus der Potentialtheorie ist das allgemeine, vollstindige Losungsintegral der photoaku-
stischen Wellengleichung (3.2) bekannt [59]. Es hat die Form

| ur |
Sk / 1(?,;m)ﬁd3r, 3.9)

©(§7t):_4npocg _

mit / [W/mm?] fiir die einfallende Bestrahlungsstirke. Der Ortsvektor § beschreibt die
Position des Betrachters, wihrend 7 die Integrationsvariable tiber den Raum darstellt. Die
GroBe 1., ist um die Laufzeit ,retardiert”, die eine Storung vom Quellenpunkt 7 zum Be-
trachter bei ¢ benotigt, wenn die Ausbreitungsgeschwindigkeit ¢, betrigt:

G -7

Co

ey —1— (3.10)

Obwohl GI. (3.9) die photoakustische Wellengleichung vollstindig 16st, ist sie wegen

threr Komplexitidt zundchst von geringem praktischen Nutzen. Insbesondere ist es in-
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folge der Retardierung nur in Sonderfillen moglich, das Integral analytisch zu 16sen [59].
Andererseits verlangt die numerische Durchfiihrung der Integration einen sehr hohen Re-
chenaufwand, da sie iiber drei Dimensionen erfolgt. Eine mogliche Vereinfachung ergibt
sich, falls die Raum- und Zeitabhingigkeit des Quellterms separabel sind, d.h. wenn zwei

unabhiingige Funktionen f(X) und g(z) zur Bestrahlungsstirke / existieren, mit

I(%,1) = f(¥) g(t). (3.11)

Im Fall der Laseranregung beschreibt g(7) den Zeitverlauf des Laserpulses, wihrend f(X)
axial durch das Absorptionsgesetz und lateral durch das Strahlprofil des Lasers festgelegt
ist. Unter Voraussetzung von Gl. (3.11) 148t sich zunichst die Antwortfunktion ®g(X,7)
auf eine Impulsanregung g(¢) = 8(¢) bestimmen. Da die photoakustische Wellengleichung
ein lineares System beziiglich des Quelltermes /(X,¢) darstellt, beinhaltet die Impulsant-
wort ®;(%,1) das vollstindige Ubertragungsverhalten des Systems im Frequenzraum. Fiir

eine beliebige Anregung g(7) kann damit die Losung ®(X, ) aus der Faltungsoperation

D(X,1) = [@5(¥,7) @ (1) (1) (3.12)

gewonnen werden [72]. Im folgenden soll ®g(X,7) durch Einsetzen des Anregungsim-
pulses I(X,¢) = f(X) 8(¢) in das Losungsintegral (3.9) ermittelt werden. Dazu betrachte
man die Integration iiber den Raum in sphérischer Geometrie und wéhle fiir die Integra-
tion ein inneres Koordinatensystem (kurz: KS), in dem der Ort g des Betrachters mit dem

Koordinaten-Ursprung ¢ zusammenfillt. Mit r = |7| erhilt GI. (3.9) die Form

Lo _ 1l r/co)
D5(g.t) = 4np0c0/f a>r. (3.13)

Waihrend sich die Integrationsvariable 7 auf das innere KS bezieht, ist die Ortsvariable
von f(X) auf ein duBeres, von der Integration unabhingiges KS bezogen. Das innere KS
ist gegeniiber dem dufleren gerade um den Vektor g verschoben. Folglich kann die Funk-
tion f(X) durch eine einfache Koordinatentransformation auch im inneren KS dargestellt

werden, was auf eine entsprechende Form f(7) fiihrt.

Die nichste Umformung erfolgt mit Hilfe der Regel 8(ax) = 8(x)/|a| [29]. Hierzu wird
a= —1/c, gesetzt, was auf

O(t—r/cy) = cod(r—cot) (3.14)

fiihrt. GemiB den Eigenschaften der 8-Funktion wird das Integral iiber 7 nur dort ausge-

wertet, wo das Argument der d-Funktion identisch Null ist, d.h. auf der Oberfliche einer

36



3.2. LOSUNG DER PHOTOAKUSTISCHEN WELLENGLEICHUNG

Kugel mit Radius r = ¢, ¢. Damit bleibt:

~ 1 ul' 1 .
d5(q,1) = QT / f(r)‘r:COIdzr. (3.15)

Die Losungsdarstellung mittels Impulsantwort hat den unmittelbaren Nutzen, daB3 sich der
Integrationsbereich um eine Dimension verringert. Anders als bei der Ausgangslosung
findet sich die Zeitabhidngigkeit nicht mehr im Integranden, sondern bestimmt aufgrund
der Bedingung r = ¢, ¢ den zu integrierenden Bereich. Fiir den Druck als Zielgroe folgt
mit Gl. (3.3), p = —p, dP/dt, die Impulsantwortfunktion

1 uld J1
ps(d.1) = " [;/f(?)\rcm dzr} (3.16)

T 4m 2 ot

sowie die zugehorige Faltungsoperation
PlG1) = [p5(@9 @8N0 = [ pslG.t—v)g(x)dr (317

zum Losungsverlauf p(g,7) der thermoelastischen Drucktransiente am Ort g des Beobach-
ters. GI. (3.16) ist die eingangs erwihnte ,,Poisson’sche Formel“. Sie ist in der Akustik
als allgemeine Losung der homogenen Wellengleichung bei gegebenen Anfangswerten
p(¥,0) und ¥(X,0) bekannt [46]. Da die Wasserprobe vor der Laseranregung in Ruhe ist,
gilt fiir die Schallschnelle ¥(¥,0) = 0, wihrend p(¥,0) gerade durch das rdumliche An-
regungsprofil f(X) gegeben ist [25]. Der Separationsansatz fithrt demnach die Losung
der inhomogenen Wellengleichung auf ein Anfangswerteproblem der homogenen Wel-
lengleichung zurtick.

Da die Laseranregung initial eine Erhohung des Druckes bewirkt, ist der Quellterm f(7)
im Integral der Poisson’schen Formel eine positive Funktion, die auB3erhalb der optischen
Zone gegen Null strebt. Die endliche Ausdehnung dieser initialen Druckerhéhung hat zur
Folge, dal} ihre weitere Ausbreitung der Beugung unterliegt. Die Poisson’sche Formel
quantifiziert diesen Effekt wie folgt: Fiir einen Betrachter am Ort g liefert das Integral
J (@) ‘r:CO . d?r einen positiven Wert, solang die Integrationssphire mit Mittelpunkt § und
Radius r = ¢,t die optische Zone schneidet, in der f(7) > 0 gilt. Mit zunechmender Zeit
wichst die Integrationssphire jedoch iiber die optische Zone hinaus. Dort ist f(¥) = 0,
so daB} auch das Integral auf Null abfillt. Da sich die Impulsantwort aus der zeitlichen

Ableitung dieses Verlaufs bildet, ergibt sich fiir sie selbst eine bipolare Form, beginnend
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mit einer Druckphase und gefolgt von einer Zugphase. Fiir das Integral gilt dabei

/mp8 dtoc[ /f ”tdz] —0. (3.18)
0

Der bipolare Verlauf bleibt nach der Faltung mit dem zeitlichen Laserpulsprofil erhalten.

Schallreflexion an der Quarz-Wasser-Grenzflache

Die thermoelastische Schallwelle trifft bei ihrer Ausbreitung auf die Quarz-Wasser-
Grenzfliche und wird dort teilreflektiert. Vorzeichen und Betrag des zugehorigen Re-

flexionskoeffizienten Rqyw ergeben sich gemif

Zo—Zy
Zo+2Zy

Row = (3.19)
aus den akustischen Impedanzen Z,w = py ¢o|q.w der beteiligten Medien Quarz und Was-
ser [38]. Mit den in Tabelle 3.1 genannten Werten berechnet sich der akustische Re-
flexionskoeffizient zu

Row = 1+0.796. (3.20)

Aus dem positiven Vorzeichen geht hervor, dafl die Reflexion an der Grenzfliche ohne
Phasensprung erfolgt. Thermoelastische Zuganteile, die bei Strahlungsfiihrung in eine
fliissige Umgebung entstehen, sind daher ausschlieBlich auf die akustischen Beugungset-
fekte zuriickzufiihren, wie sie im Zusammenhang mit der Poisson’schen Formel (3.16)

diskutiert wurden.

po [kg/m?] | ¢, [m/s] | Z [kg/(m?s)]
syn. Quarz | 2202 5940 1.31-107
Wasser 998 1480 1.48-10°

Tabelle 3.1: Akustische Impedanz Z = p, ¢, von synthetischem Quarz und Wasser (Materialdaten
aus [34, 75]).

Zur Erzeugung des reflektierten Wellenanteils im Modell wird der Quellterm um einen
fiktiven Anteil erweitert, der durch Spiegelung an der Grenzfliche entsteht [6, 66]. Fiir den
separierten Raumanteil f(X) der Bestrahlungsstirke /(X,) fiihrt dies auf die Darstellung

f(x,3,2) : 220
= 3.21
f { RQWf(xvyv_Z) :z<0 ( )
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Hierbei liegt die Grenzfldche bei z = 0 und die Wasserprobe bei z > 0, so da3 der Ausdruck
zu z < 0 dem gespiegelten Anteil entspricht, in dem die reflexionsbedingten Anderungen
der Amplitude durch den Vorfaktor Rqy beriicksichtigt sind. Die z-Abhingigkeit von f(X)
ist durch das Absorptionsgesetz beschrieben, wihrend die (x,y)-Abhéngigkeit das Strahl-
profil H(x,y) des Lasers abbildet. Fiir einen parallelen Strahl erhilt die Funktion f(X) so
die Darstellung

exp(—uz) p 220
x,v,z) =H(x,y)- (3.22)
fx3:2) (x.3) { Row exp(+uz) @ z<0
Diese Darstellung kann in guter Ndherung auch fiir divergente Strahlen eingesetzt werden,
so lange die Divergenz gering iiber die Eindringtiefe der betrachteten Laserwellenlénge
ausfallt.

Ubergang zu Kugelkoordinaten

Aufgrund des sphérischen Integrationsgebietes in der Poisson’schen Formel ist eine Inte-

gration in Kugelkoordinaten zweckméBig. Mit dem zugehorigen Oberflichenelement [29]

d?r = r? sin(®) dedo, (3.23)
ergibt sich aus Gl. (3.16) die Darstellung

T

2n

. I'o ,

pod.0) =5 |1 [sin(®) [ £(r0.9)],_,, dods | . (3.24)
0

0

Wie zu Gl. (3.14) erldutert wurde, sind die Kugelkoordinaten (r,,¢) einem inneren
KS zugeordnet. Das innere KS wird jeweils so gewihlt, da8 der Koordinaten-Ursprung
und der Ort § = (gx,qy,q;) des Betrachters zusammenfallen. Das duflere KS zum Orts-
vektor X = (x,y,z) ist fest und liegt wie in Abbildung 3.1 gezeigt. Es dient zur integra-
tionsunabhingigen Darstellung der Anregung f(X) gemiB Gl. (3.22). Auch der Ort des
Beobachters g bezieht sich auf das #uBere KS. Der Ubergang ins innere KS erfolgt iiber

die Beziehung

f(rv 9, (P)|Zi = f(x(rv 9,0, CIx)vy(rv 9,0, Qy)vz(ra 0, qZ))a (3.25)
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~———" Z

Abb. 3.1: Darstellung des duBeren KS zum Ortsvektor X = (x,y,z) sowie einer Integrationssphire
mit Radius r = ¢, ¢. Die Ebene z = 0 befindet sich an der Quarz-Wasser-Grenzfliche

(grau unterlegt), die z-Achse entspricht der Strahlachse und weist in Richtung Wasser.

mit den Transformationsgleichungen [29]
x(r,9,0,q,) = rsin(®)cos(Q) + gy,
y(r8,09.q)) = rsin(9)sin(@)+¢q, und
z2(n,%,q;) = rcos(V)+gq..

Fiir die Winkel gilt ¢ € [0,27] und © € [0, x]. Nach Anwendung der Koordinatentransfor-
mation auf Gl. (3.22) ergibt sich der Integrand zu

f(l’,ﬁ,(p”zi - H(I",ﬁ,(P) qxqy *

{exp(—u(rcos(ﬁmz)) . rcos(9)+q, >0

3.26
Row exp(+u(rcos(9)+¢q;)) : rcos(®)+g,<0 ( )

Aus dieser Darstellung geht hervor, da der Ubergang vom initialen Quellterm (obere
Formelhilfte) zum gespiegelten Anteil (untere Formelhilfte) nun eine Funktion des Ra-
dius r = ¢, t, des Winkels ¥ und des senkrechten Abstandes g, zur Grenzflache ist. Fiir
gegebene Groflen r und g, gibt es deshalb einen Grenzwinkel U, der sich aus der Defini-
tionsgleichung

rcos(%)+¢, =0 (3.27)
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bestimmt und den Wechsel zwischen beiden Quelltermanteilen markiert. Voraussetzung
fiir die Existenz einer Losung von Gl. (3.27) ist die Bedingung r > ¢,, denn anderenfalls
erfolgt die Integration noch vollstindig im initialen Quelltermanteil, wie in Abbildung 3.2
dargestellt ist. Insgesamt fiihrt dies auf einen Grenzwinkel ¥ € [r/2, 7| von der Form

S — { arccos(—q,/r) : r>gq; (3.28)

T : rqu’

der fiir r > g, die Definitionsgleichung (3.27) 16st und fiir » < g, der oberen Integrations-

grenze zum Winkel ¥ entspricht.

r>q

z

Abb. 3.2: Seitenansicht der Integrationssphire mit Mittelpunkt § = (gx, gy, g;). Der grau schraf-
fierte Bereich markiert den eingetauchten Quarzkorper, die Grenzflaiche zum Wasser
befindet sich bei z = 0. Links: Integration innerhalb des initialen Quellterms. Rechts:

Ubergang vom initialen zum gespiegelten Quelltermanteil am Grenzwinkel O.

Temperaturabhangigkeit von Absorption und Griineisenkoeffizient

Bei der Herleitung der Poisson’schen Formel aus der photoakustischen Wellengleichung
wurde vorausgesetzt, dal} es sich bei der Absorption und dem Griineisenkoeffizienten um
Konstanten handelt. Tatsichlich hat die Temperaturabhingigkeit beider Groen verschie-

denen EinfluB auf das Druckmodell:

Wie in Unterabschnitt 2.2.1 erldutert, fiihrt die Temperaturabhédngigkeit der Absorpti-
on noch wihrend der Laseranregung zu einer Anderung des Absorptionsprofils (,,Aus-
bleichen* der Wasserprobe). Rdumliche und zeitliche Entwicklung der absorbierten Be-

strahlung sind hierdurch nicht mehr voneinander getrennt, so dal der Separationsansatz
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I(X,t) = f(X) g(¢) streng genommen nicht gilt. Eine exakte Modellierung der Schall-
feldentwicklung kann folglich nur auf Grundlage des vollstindigen, 3-dimensionalen
Losungsintegrals (3.9) geschehen. Dies fiihrt auf eine komplexe numerische Losungsbe-
handlung, beginnend bei der Darstellung des zeitabhidngigen Absorptionsprofils mittels

iterativer Berechnungsverfahren [47].

Bevor die Schallfeldentwicklung mit letzter Genauigkeit, aber erheblichem numerischen
Aufwand berechnet wird, sei das Absorptionsprofil im folgenden als ndherungsweise
konstant von der Form o< exp(—puz) angenommen, so daB der Separationsansatz und damit
die Poisson’sche Formel weiter zur Losungsdarstellung verwendet werden konnen. Dieses
Vorgehen, die Schallentwicklung so weit wie moglich analytisch darzustellen, erlaubt ein
besseres Verstidndnis vom Losungsverhalten der photoakustischen Wellengleichung. Ob
die Niherungslosungen die Realitit dabei hinreichend gut abbilden, wird im Vergleich
des Modells mit dem Experiment beantwortet (Kapitel 5).

Um die Anderungen mit der Temperatur in einem gewissen MaBe zu beriicksichtigen,
wird fiir den Absorptionskoeffizienten ein iiber die Temperatur gemittelter Wert
JEEu(T) ar
U= ——— 3.29
u T T, (3.29)
eingesetzt. Hierbei ist 7, die Raumtemperatur und 7; die zur gegebenen Bestrahlung H
zugehorige Endtemperatur. Fiir den Linearverlauf u(7) = a+ bT (Unterabschnitt 2.2.1)

gilt dabei

= ‘M (3.30)

Die Temperaturabhéngigkeit des Griineisenkoeffizienten I' flieBt iiber den Quellterm in
die photoakustische Wellengleichung (3.2) ein. Dies geschieht, indem sich die Zeitablei-
tung im Quellterm auf I" ausdehnt [30]. Die photoakustische Wellengleichung (3.2) lautet

damit
Vo — =" = [F(H) |,1H(z,t)} : (3.31)

wenn der Griineisenkoeffizient als explizite Funktion der Bestrahlung dargestellt wird:
I'(H)|,=T(T(H)|y). Die innere Funktion T (H )|, beschreibt dabei die Temperaturent-
wicklung zur Absorption u der jeweiligen Laserwellenlinge. Fiir eine allgemein als Po-

tenzreihe definierte Abhingigkeit
I(H)=Ty4+T1H+T2H> +... (3.32)

folgt die Darstellung
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Vi —

1@ @ ( oH J(H?)

Sl R R
c o> pyc? "o T

+17 ) +.. > . (3.33)
ot

Das erste Glied auf der rechten Seite entspricht der Ausgangssituation zu einem kon-
stanten Griineisenkoffizienten I" = Iy und einem Quellterm direkt proportional zur
Bestrahlungsstirke / = 0H/dt. Durch die hoheren Terme ist diese Proportionalitit
aufgehoben, weshalb die Temperaturabhiingigkeit des Griineisenkoeffizienten auch als
thermische Nichtlinearitit bezeichnet wird [52]. Im Unterschied zu den akustischen
Nichtlinearitdten verletzt die thermische zwar nicht die Linearitédt der Schallausbreitung,
wirkt sich aber auf Amplitude und Verlauf der Schallentwicklung aus.

Durch Einsetzen eines Quellterms gemdf Gl. (3.33) in das vollstdndige Losungsin-
tegral (3.9) der photoakustischen Wellengleichung folgt fiir jedes Reihenglied ein ei-
genstidndiges Losungsintegral, das mittels Poisson’scher Formel gelost werden kann. Die

Gesamtlosung ergibt sich durch Superposition aller gefundenen Teillosungen.

Ist die Bestrahlungsstirke I(X,7) = f(X) g(¢) separabel und damit auch die Bestrahlung
H(X,t) = f(X) fot g(t) dr, so sind es alle Glieder in der Reihenentwicklung (3.33) des

Quellterms, denn aus den Ableitungen

OH") _ o OH _

o 57 = HHED)T G (3.34)

lassen sich fiir alle n = 1,2,... eine Ortsfunktion

fu(X) =nf"(X) (3.35)

und eine Zeitfunktion |
t n—
an(t) = 2(1) ( / 2(7) dr) (3.36)

separieren. Jede Ortsfunktion f,(X) generiert dabei iiber die Poisson’sche Formel (3.16)
eine eigene Impulsantwort ps ,(g,?), die durch Faltung mit der zugehorigen Zeitfunktion
gn(t) zum Losungsverlauf p,(g,7) des n-ten Reihengliedes fiihrt.

Bei einer Reihenentwicklung bis zur Ordnung n,,, ergibt sich die Gesamtlosung p(g,7)

durch einfache Summation

nmax

p(d@.1) =Y pa(d,1), (3.37)
n=1

tiber alle Einzellosungen.
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3.2.1. Thermische Nichtlinearitaten bei der Tm- und Ho-
Laseranregung

Fiir die Anregung mit dem Tm- und Ho-Laser ist in Unterabschnitt 2.2.1 die Temperatur-
funktion (2.10),

r(H), = Ju() exp( 2 ) ~al.

zu den Absorptionsverldufen u(7) = a+ bT der jeweiligen Laserwellenlinge entwickelt
worden. Aus dieser laserspezifischen Temperaturentwicklung T'(H )|, resultieren iiber die
Verkettung I'(H)|, = I'(T) o T (H) |, laserspezifische Koeffizienten I'{,I';,I'3 in der Rei-
henentwicklung des photoakustischen Quellterms. Der Koeffizient I ist hingegen kon-
stant gleich dem Wert in der ungestorten Wasserprobe. Die Temperaturabhingigkeit I'(7T')
des Griineisenkoeffizienten ist als Funktion zwischen 20 °C und 300°C bei G. Paltauf
et. al. [65] beschrieben (Abbildung 3.3). Durch Einsetzen von I'(T) in Gl. (2.10) und nu-

=

0,5

0,4 yd

/

I 03 /
0,2 /
0,1 . . . .
20 60 100 140 180

T[°C]

Abb. 3.3: Temperaturabhingigkeit des Griineisenkoeffizienten von Wasser [65], mit I'(20°C) =
0.1138.

merische Anpassung eines Regressionspolynoms an die Resultierende I'(H)|, folgen zu
beiden Laserwellenlidngen die in Tabelle 3.2 aufgelisteten Reihenkoeffizienten. Die Aus-
dehnung des Regressionspolynoms bis zur 7. Ordnung erwies sich als erforderlich, um
Abweichungen zur Ausgangsfunktion von (AI'/T") < 0.5% sicherzustellen. Die Giiltig-
keit des Regressionspolynoms ist beschriinkt auf Bestrahlungen bis ~ 170 mJ/mm? (Tm)
bzw. 300 mJ/mm?(Ho), entsprechend der Giiltigkeit der Funktionen T'(H)| ..
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Thulium Holmium

Koeffizient Wert Fehler Wert Fehler Einheit

T, 1.138-10°°9" | 4.10°% | 1.138-10°! | 3-10°Y

T, 1.016-10792 | 5.10796 5041072 | 5-1009% | mm?/mJ

I, -1.269-107% | 210797 | -3.0563-10° | 2:107%° | mm®*/mJ?
I, 9.96-10°97 | 4.1079° | 1.2008:1077 | 4-10°'"" | mm®mJ*
r, 55191079 [ 4.10° M | -3.428-10710 | 4.107 13 | mm®/mJ®
I 1.72-107'1 | 2.10713 6.98-10713 | 210~ | mm!%/mJ®
Ts -321-107% | 5.1071% | -9.13-107'¢ | 5.107'8 | mm'%/mJ8
I, 2.58-1017 | 5.10719 57-1071 | 1-107%° | mm'4/mJ'°

Tabelle 3.2: Reihenkoeffizienten zu I'(H)|, =Ty + 1 H+ T2 H*+...+ 7 H', mit T, = [(20°C).

Zeitfunktionen zum gutegeschalteten Tm- und Ho-Laserpuls

Wie in Abschnitt 2.1 dargestellt, folgen die zeitlichen Profile der giitegeschalteten Tm-
und Ho-Laserpulse in guter Nidherung einer GauSkurve

2
g(t) = go exp <—ln2 (?) ) , (3.38)

zur jeweiligen Pulsdauer 7, (FWHM). Im weiteren soll g(¢) die Normierungsbedingung

/mg@ﬁh:l (3.39)

_2 In2 (3.40)
go_tp\/ T ’

erreicht wird. Die Normierung stellt sicher, daB3 die Gesamtpulsenergie E nicht zwei-

erfiillen, was durch Wahl von

fach in die Berechnungen des Schallfeldes eingeht, da sie nachfolgend in der Darstellung
der Strahlprofile H(x,y) bereits beriicksichtigt ist. Die Integration von g(¢) fiihrt auf eine
GauBsche Fehlerfunktion erf(x) von der Form

/tg(’f) dt= % (1 +erf (zt—: ln(2)>> ) (3.41)

—oo

Zuammen mit Gl. (3.38) lassen sich hieraus die Zeitfunktionen g, () (3.36) zu allen Quell-

termgliedern entwickeln.
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3.3. Berechnung zum GauBschen Laserstrahl

Das Strahlprofil des radialsymmetrischen GauB3schen Laserstrahls sei durch

2 2
2E
H(x,y) = H, exp<—2x;2y > mit Hy= = (3.42)

dargestellt. Darin ist E die Energie des Laserpulses und w der GauBsche Strahlradius zum
1/e?-Abfall. Mit dem gewihlten H, ist

oo o0

//H(x,y)dxdy:E, (3.43)
so daB die applizierte Pulsenergie nicht mehr im Zeitanteil g(¢) der Bestrahlung beriick-
sichtigt werden mubB (Gl. (3.40)). Im folgenden werden die Losungen ps ,(4,t) der Pois-
son’schen Formel zu allen Reihengliedern I',_{(d(H")/dt) des photoakustischen Quell-
terms gesucht. Stellvertretend fiir die Gesamtentwicklung des Schallfeldes werden die
Losungen auf der Strahlachse und in der Eintrittsebene z = 0 des Laserstrahls betrachtet.
Die Eintrittsebene ist gleichbedeutend mit der Grenzfliche zwischen strahlungstiihren-
dem Quarzkorper und der Wasserprobe (Abbildung 3.2). Die Losungen der Poisson’schen
Formel fiir Punkte auf der Strahlachse erlauben einen direkten Vergleich mit experi-
mentell bestimmten Drucktransienten im akustischen Fernfeld (Unterabschnitt 5.1.2),
wihrend die Untersuchungen zur Schallentwicklung in der Eintrittsebene die Diskussion

zum thermodynamischen Zustandsverlauf der bestrahlten Probe unterstiitzen (Kapitel 4).

3.3.1. Schallentwicklung auf der Strahlachse

Bei der Berechnung der Poisson’schen Formel (3.16) in einem Punkt § = (0,0,q,) der
Strahlachse kommt die Radialsymmetrie des GauB3schen Strahlprofils zum Tragen. Fiir
gx = qy = 0 ergibt sich nach Transformation in das innere KS der Ausdruck
72 sin? (%) )

(3.44)

H(r,9) =H, exp<—2 2

in dem der Winkel @ nicht mehr auftritt. Die Integration von f,, = f,,(r,9, q;) tiber @ liefert
damit einen Faktor 27 und die Poisson’sche Formel (3.24) vereinfacht sich zu

T
eoal
it 0|, / sin(9) fu(r, 9. q2)|,_,, 40| (3.45)

0

Psn(qzt) =
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An die Stelle eines sphérischen Integrationsgebietes ist nun eine Integralkurve getreten,
die einen Halbkreis mit Radius r = ¢, ¢ beschreibt und durch ¥ parametrisiert ist. Wie in
Abbildung 3.2 dargestellt, wechselt die Form des Integranden f,(r, ¥, q;) am Grenzwinkel
U = U zwischen dem initialen und dem gespiegelten Quelltermanteil; es ist

exp(—un(rcos(V)+q;)) o 0<Y,

(Row )" expl(+in(reos(®) +¢)) : 059,

fn(r:ﬁa(k) = nH”(r,ﬂ) ) {

In der Poisson’schen Formel werden durch U zwei Teilintegrale definiert. Es sei

G 2 i
J_(rn) = t / sin(9) exp(—an—ﬁnrcos(ﬁO d9, und (347
w
r 2 2
o
Ii(rn) = t/sin(f}) exp(—zn”’:%wnrcos(ﬂ)) do. (3.48)

e

Die Poisson’sche Formel erhilt damit die Gestalt

_ Al i)' [e—ﬁ"% aja(:’”)Jr(wa)”eW% La(tr’”)} (3.49)

Pon(qzt) = 5

Das Integral J, (r,n) existiert hierbei erst fiir Radien r > ¢,, bzw. Zeiten > ¢,/c,. Ande-
renfalls ist J4 (r,n) = 0, denn nach GI. (3.28) nimmt der Grenzwinkel in diesem Fall den
Wert O = T an.

Die Losung der beiden Integrale J (1, n) stellt das Kernproblem der Berechnungen auf der
Strahlachse dar: Werden die Integrale numerisch gelost, so mufl auch die nachfolgende
Zeitableitung in der Poisson’schen Formel numerisch durchgefiihrt werden, was insge-
samt einen erheblichen Rechenaufwand bedeutet. Findet sich dagegen ein analytischer
Losungsweg fiir die Integrale, dann ist auch die Zeitableitung analytisch durchfiihrbar und
es 1aBt sich explizit eine Losungsformel fiir die Schallentwicklung auf der Strahlachse an-
geben. Da es in der Literatur keinen Hinweis auf einen analytischen Losungsweg gibt,
wurden die Integrale J1(r,n) im Rahmen dieser Arbeit eingehend auf eine solche Lo-
sungsmoglichkeit untersucht. Nach einer Reihe geeigneter Variablensubstitionen konnten
die Integrale hierbei auf die sog. ,imaginédre Fehlerfunktion*

)
erfi(C(r)) = % [ ar (3.50)
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zuriickgefiihrt werden, worin {(r) fiir eine einfache, lineare Funktion des Radius steht.
Die imaginidre Fehlerfunktion leitet sich gemB erfi(x) = erf(ix)/i aus der reellen Feh-
lerfunktion erf(x) ab und ist ebenfalls reellwertig. Die zeitliche Ableitung von Gl. (3.50)
1aBt sich mit Hilfe der Ableitungsregeln fiir Parameterintegrale [29] bestimmen und fiihrt
auf einen Ausdruck o exp({2(r)).

Die analytische Riickfithrung der Integrale J.(r,n) auf die imaginire Fehlerfunktion
ist in Anhang A.1 dargestellt. Die anschlieBend durchgefiihrte Zeitableitung wurde mit
Hilfe der symbolischen Berechnungsmoglichkeiten der Mathematiksoftware ,,Mathema-
tica” (Wolfram Research, Version 4.0) auf Vollstindigkeit und Richtigkeit tiberpriift. Bei
der Darstellung der Losungsformel sind wieder die beiden Fille r < g, und r > ¢, fiir den
Radius der Integrationskurve zu unterscheiden, entsprechend den Bedingungen ¢ < ¢,/c,

und 7 > ¢, /c,. Im ersten Fall lautet die Losungsformel

onla ey = I e 1) et () et (1)} +
e Hnlatr) 4 eﬁn(qzr)] 7 (3.51)
im zweiten Fall ist die Losung von der Form
Ponl@elg = TS ML) - Kula)} +
e F @) 4 (Row)" e_’_‘”(’_%)} : (3.52)

Die Funktionen L,(r), N,(r), a,(r) und b, (r) sowie die GroBe K,(q;) sind dabei wie folgt
definiert:

Ly(r) = erfi(an(r)) [e™"% + (Row)" e "%] (3.53)
2 2.2
Na(r) = ”znnrexp(—n<2—rz+“w>>, (3.54)
w w 8
_ \/ir uw
ba(r) = \/ﬁ< = ﬁ)’ (3.55)
an(r) = ﬁ(‘_\’/—vg—‘/jr> und (3.56)
K.(q,) = e H"e: erﬁ(bn(qz)) + (Row)" e TH"4: erﬁ(an(qz)). (3.57)
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3.3. BERECHNUNG ZUM GAUSSSCHEN LASERSTRAHL

Einen wichtigen Sonderfall bildet die Schallentwicklung im Ursprung ¢ = (0,0,0). An
diesem Punkt ist die Bestrahlung maximal, so daB hier auch die hochsten Schallfeldam-
plituden zu erwarten sind. Um diese zu bestimmen, wird ¢, in Gl. (3.52) Null gesetzt,
woraus sich der folgende Ausdruck ergibt:

anly, 1(H,)"
2

[Nn(r) {erﬁ(an(r)) —erﬁ(ﬁ w\/@ } +e_’_””}. (3.58)

Ubergang zur ebenen Welle

Psn(0,1) = (14 (Row)") -

Im Grenzfall einer lateral unendlich ausgedehnten Anregung (w — o) nimmt das Schall-
feld die Form einer eindimensionalen, ebenen Welle an. Aufgrund der Grenzwerte

lim [by(r) — an(r)]w = vlglgo [Na(r)]w =0

W—roo

und folglich

lim [Ny,(r){erfi(an(r)) —erfi(by(r))}] = Lim [N,(r){L(r) — Kn(gz) }}w =0

Ww—>o0 W w—oeo

vereinfachen sich die Losungsfunktionen (3.51), (3.52) zu

unl —1 H)\)"
p&n(qbt”w*)oo —= %

{ el peTina) s i<gifa g g
e A4t 4 (Row) e Fnlr=a:) 1 1> g /¢,
Dies ist die bekannte Losungsdarstellung fiir die Ausbreitung einer ebenen Welle mit lon-
gitudinalem Amplitudenprofil o< exp(—fiz) [38]. Die Losung ist zu allen Zeiten positiv,
d.h. die ebene Welle enthilt keine Zuganteile. Da im eindimensionalen Grenzfall keine
Beugung auftritt, entféllt die Ursache fiir das Entstehen von Zuganteilen. Fiir einen Beob-
achter im Punkt ¢, treffen Wellenanteile aus z > g, mit negativer Laufrichtung und z < ¢,
mit positiver Laufrichtung zusammen, was zu den jeweils zwei Exponentialtermen fiihrt.
Ab dem Zeitpunkt t = ¢./c, erreichen den Beobachter aus Richtung z < ¢, die an der
Quarz-Wasser-Grenzfliche reflektierten und dabei um Rqw (3.19) abgeschwichten Wel-

lenanteile. Im Ursprung ist insbesondere

- unly,_1(Hy)" .
Pon(@:1) hisen = %(H(RQW))% . (3.60)
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3.3.2. Schallentwicklung in der Eintrittsebene

Anders als auf der Strahlachse 146t sich die Poisson’sche Formel fiir einen beliebigen
Punkt § = (gx, qy,0) der Eintrittsebene z = 0 nicht analytisch 16sen: Das GauB-Profil ist
im inneren KS der Integrationssphére um den Betrag |g| = {/q2 + q% vom Sphérenmit-
telpunkt verschoben und damit fiir die Integration nicht mehr radialsymmetrisch. Zur Be-
stimmung des Schallfeldes muf} die Poisson’sche Formel dennoch nicht fiir jeden Punkt
der Eintrittsebene numerisch gelost werden, denn unabhingig von der integrationsbezo-
genen Verschiebung erzeugt das radialsymmetrische Gaul3-Profil ein radialsymmetrisches
Schallfeld. Dieses ist vollstindig bestimmt, wenn die Poisson’sche Formel entlang einer

Koordinatenachse ausgewertet wird (Radialschnitt).

Das duBlere KS 148t sich ohne Einschrinkung der Allgemeinheit so drehen, dafl der Ab-
stand des Beobachters g zur Integrationssphére allein durch ¢, beschrieben wird (¢, = 0).
Mit dieser Wahl des KS verhilt sich das Gaul3-Profil

2
H(r,9,0)|, = Hy exp <_W (r* sin®(®) + 27 g, sin(®) cos() + qx2)> (3.61)

im inneren KS der Integrationssphire symmetrisch beziiglich ¢ € [0,7] und @ € [&, 27],
was zu einer Reduktion der Integration iiber ¢ gemil3

2n b1
[ 500,00 do=2 [ (9,01, do. (3.62)
0 0

fiihrt.

Eine spezielle Symmetrie der Eintrittsebene (g, = 0) besteht darin, daB} sich der initiale

und der gespiegelte Quelltermanteil aus Gl. (3.26) nur im Reflexionskoeffizienten (Rqw)”

unterscheiden:
" exp(—un(r cos(¥ : rcos(9) >0
fu(n0,0)|g, =nH"(r,9,0)|q, - o ,:u ( _ ) ) (9)
(Row)" exp(+un(rcos(9)) : rcos(d) <0
(3.63)

Die Integranden f,, verhalten sich hierdurch insgesamt symmetrisch beziiglich & € [0, 7/2]
und 9 € [n/2, 7], so daB sich die Integration iiber ¥ ebenfalls reduziert:

T /2
[ A0 8.0l 40 = (15 (Row") [ £, )y, 09, (3.64
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Ausgehend von GI. (3.24) ist die numerisch zu 16sende Poisson’sche Formel damit von

der Form:
anl’ ,I(H )” q 2
Pon(qnt) = nz—no (1+ (Rqw)") exp —2nﬁ .
n/2

%[;/Sin(f}) exp(—fnrcos(9)) -

0

- . (3.65)

/nexp <— 2nr (r sin®(9) +2 g, sin(9) cos((p))) dedd

Zur Berechnung der Integrale wurden die Integrationsalgorithmen von ,Mathematica®
(Wolfram Research, Version 4.0) verwendet. Die Ergebnisse wurden durch Betrachtung
der Losungskonvergenz bei sukzessiver Erhohung der einstellbaren Integrationsgenauig-
keit tiberpriift. Die nachfolgende Zeitableitung wurde durch einfache Differenzenbildung
in Mathematica realisiert und auch hier die Losungskonvergenz bei sukzessiver Verklei-
nerung der Zeitschritte betrachtet. Eine weitere Losungskontrolle erfolgte am Ursprung
o durch den exemplarischen Vergleich mit den analytischen Losungen ps ,(d,¢) aus GI.
(3.58). Die Ergebnisse der Berechnungen werden in Kapitel 4 dargestellt und diskutiert.

3.4. Berechnung zum fasergefuhrten Laserstrahl

Zur Beschreibung der Bestrahlungsgeometrie und Schallentwicklung am eingetauchten
Faserende sei das duBlere KS wie in Abbildung 3.4 gewihlt. Bestehende Arbeiten haben
sich mit der radialen Schallfeldentwicklung im Fernfeld [25, 67] oder mit der Gesamt-
entwicklung des Schallfeldes in der Ebene y = 0 befalit [6]. In allen Arbeiten wurde das
Schallfeld sowohl im Experiment als auch im Modell auf Grundlage der Poisson’schen
Formel untersucht. Die Experimente erfolgten jeweils an wéssrigen Farbstofflosungen,
die mit gepulsten Lasersystemen im sichtbaren Wellenldngenbereich bestrahlt wurden.
Mogliche thermische Nichtlinearititen wurden bei den zugehorigen Modellierungen nicht
beriicksichtigt. Im Rahmen dieser Arbeit wird die Schallentwicklung ausgehend von der
Eintrittsebene z = 0 diskutiert. Wie sie zu berechnen ist, wird im folgenden Unterab-

schnitten beschrieben.
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Wasser

z

Abb. 3.4: Wahl des duBleren Koordinatensystems am eingetauchten Faserende.
3.4.1. Schallentwicklung in der Eintrittsebene

Das Strahlprofil des fasergefiihrten Laserstrahls sei iiber die Faserfliche mit Radius a
durch eine homogene Bestrahlung dargestellt, die zu den Seiten mit der Steigung d
gaulBformig abfillt:

1 DoV xX2+yi<a
2
H =H,- x24y2)—a 3.66
(55) = H exp<_—<v< i )> . JPAisa OO

d2

Hierbei ist
H— E
7 n(a?+d?)’

um fiir einen Laserpuls der Energie E die Normierungsbedingung (3.43),

(3.67)

oo o0

//H(x,y)dxdyz E
zu erfiillen. Eine Verspeckelung des Strahlprofils bleibt in der Darstellung (3.66) des
Strahlprofils unberiicksichtigt. In Abschnitt 4.3 wird gezeigt, da3 diese Vernachldssigung
in Bezug auf die Schallentwicklung gerechtfertigt ist.

Nach Ubergang ins innere KS der Integrationssphire ist das Faserstrahlprofil von der
Form

1 D S(10,0)|4 <a

H 7137 x:H : 1, c—da ’ t 368
(n9,9)lq 0 {ew(—%) : S(n9,9)|, >a ml (308

S(r,9,9)|, = \/r2 sin?(®) + 2 7 g sin(9) cos(Q) + ¢,2.
In dieser Darstellung ist die freie Drehbarkeit des du3eren KS beriicksichtigt, wodurch der

Abstand der Integrationssphire zum Beobachter allein durch g, beschrieben werden kann
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(gy = 0). Der vollstindige Integrand ergibt sich durch Einsetzen des Faserstrahlprofils in
Gl. (3.63),

exp(—pn (rcos(V)) : rcos(9) >0

Fn(r, 9, 9)lg, Zan(rvﬁ"P”%'{ (Row)" exp(+7in(rcos(9)) : rcos(d) <0

Unter Ausnutzung der Symmetrien (3.61), (3.64) bzgl. ¢ und 9§ fiihrt er auf eine Pois-

son’sche Formel von der Gestalt

/2
(14 (Row)")anly—1(H,)

Pon(dxt) = o : % [t / sin(9) exp(—pnr cos(d)) -

0

T
fld(pdﬁ S(r:ﬂ:(p)|41x§a
0

(3.69)

T

fexp<_%(s(r7ﬁv(p)|%_a)z)d(Pdﬂ] : S(l’,ﬁ', (p)|41x >a

0

Der obere Zweig der Poisson’schen Formel zum homogenen Strahlprofilanteil kann un-

mittelbar zu

o /_1 n 1—‘n—l (Ho)n

Pon(qust) = — or (1+ (Rqw)") exp(—minr) (3.70)

aufgelost werden. Die zugehorige Bedingung § < a ist insbesondere fiir alle Radien
r < (a— gy) erfiillt, sofern die Integration von einem Punkt innerhalb der Faserfliche
ausgeht (gx < a).

Fiir den unteren Zweig der Poisson’schen Formel liegen die GauB3-Flanken des Faser-
strahlprofils azentrisch zur Integrationssphire. Analog zu den Uberlegungen des vorigen
Abschnittes mull die Schallentwicklung in diesem Fall numerisch bestimmt werden. Im
Unterschied zum Gauflschen Laserstrahl gibt es hierbei auch im Ursprung 6 keine ana-
lytische Losung, weil die Flanken dort ebenfalls verschoben liegen, und zwar gerade um

den Faserradius a.

Fiir die Grofle der Flankensteigung d nennen G. Paltauf et al. [67] einen Verhiltnis-
wert d/a ~ 0.1 zum Faserradius a. Dieser Wert basiert auf CCD-Aufnahmen einer op-
tischen Zone, die sich iiber einen Faserradius a = 180 um und eine optische Eindringtiefe
O ~ 12 um erstreckte. Da die Eindringtiefen zur Tm- und Ho-Laserwellenldnge in der
GroBenordnung 200-300 um liegen (Tabelle 2.2), ist eine direkte Ubertragung des Ver-
hiltnisses d/a auf die Anregung mit diesen Lasern fraglich. Aus diesem Grund wurde mit
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Hilfe eines ,ray tracing“-Programms (Solstis, Fa. Optis, Toulon/Frankreich) das Strahl-
profil zur Tm- und Ho-Laserwellenléinge hinter Quarzfasern verschiedenen Durchmessers
simuliert. Die verwendeten Simulationsparameter sind in Tabelle 3.3 aufgelistet.

Die Berechnungen bestitigten zunichst, dal die Flanken in guter Ndherung durch eine
GauBkurve approximiert werden konnen (Abbildung 3.5). Weiter erwies sich die Flan-

Anzahl Strahlen | Faserradien [ um] | Faser-NA | Wellenldngen [nm] | Auflosung [ um]
2-10° 300, 400 0.22 2010, 2100 0.5

Tabelle 3.3: Parameter zum ray tracing des Tm- und Ho-Laserstrahlprofils an einem Faserende.

kensteigung als unabhingig vom Faserradius, so daB eine Verhiltnisangabe a/d nicht
reproduziert werden konnte. Statt dessen wurden als Mittelwerte iiber die jeweiligen Ein-

dringtiefen Flankensteigungen von 25 um (Tm) und 45 um (Ho) ermittelt. Diese Werte
wurden fiir die numerische Auswertung von Gl. (3.69) verwendet.

1,0

: : : : : :
S eAVA Strahlquerschnitt
0.8 — Gaul¥fit

» \ |
04 | \

\
N\

0,0 T T r \_
130 140 150 160 170

r [um]

Abb. 3.5: Simulierter Strahlquerschnitt im Abstand z = 50 um hinter einer Faser mit Radius a =

Bestrahlung [b. E.]

300 um. Dazu angepalite GauBkurve mit Flankensteigung d = 18 um. Das Rauschen im

Strahlprofil resultiert aus der Berechnung einer endlichen Strahlanzahl (Tabelle 3.3) und
stellt keine Verspeckelung dar.
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4. Implikationen fur den
thermodynamischen
Zustandsverlauf

In den vorangegangenen Kapiteln wurden Modelle vorgestellt, aus denen sich die laser-
induzierte Temperatur- und Schallentwicklung zu gegebenen Anregungsbedingungen er-
mitteln 14B8t. Die Anregungsbedingungen sind durch die Parameter Absorption, Strahl-
geometrie (Gaul3, Top-hat), Strahlradius, Pulsdauer und die applizierte Bestrahlung fest-
gelegt. Je nach Wahl der Parameter nimmt der thermodynamische Zustand der angereg-
ten Wasserprobe einen anderen Verlauf, was maB3geblichen Einfluf} auf die nachfolgenden
Ablationsvorgénge hat. Die Unterschiede im Zustandsverlauf sind im wesentlichen durch
die Schallfeldentwicklung vermittelt, die in komplexer Weise von den Anregungsparame-
tern abhéngt, wihrend die Termperatur stets eine monoton mit der Bestrahlung wachsende
GrofBe ist.

Einleitend fiir die weiteren Betrachtungen wird in Abschnitt 4.1 eine Ubersicht iiber die
Schallfeldentwicklung zur Anregung mit dem Gauf3schen Laserstrahl gegeben. Darauf
aufbauend werden diejenigen Schallfeldgroflen herausgearbeitet, die charakteristisch fiir
den Verlauf des thermodynamischen Zustandes der angeregten Wasserprobe sind. Im Un-
terabschnitt 4.1.2 wird die Verbindung zwischen Zustandsverlauf und Anregungsbedin-
gungen hergestellt, indem die Abhéngigkeit der charakteristischen Schallfeldgroen von
den o.g. Anregungsparametern untersucht wird. Das Kapitel schlieft mit einer verglei-
chenden Betrachtung zur Schallentwicklung bei fasergefiihrter Laseranregung.
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4.1. SCHALLENTWICKLUNG ZUM GAUSSSCHEN LASERSTRAHL

4.1. Schallentwicklung zum GauBschen Laser-
strahl

Die Schallentwicklung zur Anregung mit dem Gauf3schen Laserstrahl 146t sich beispiel-
haft am Verlauf in der Eintrittsebene z = 0 darstellen. Dort werden die hochsten Bestrah-
lungen erreicht und damit auch die maximalen Temperaturen und Schallfeldamplituden.
Die Maxima sind bestimmend fiir den moglichen Ablationsgrad und stehen daher im Fo-
kus der weiteren Untersuchungen. Die wirmeleitungsbedingte und iiber die betrachteten
Pulsdauern geringe axiale Verschiebung des Temperaturmaximums (Unterabschnitt 2.2.1)

sei dabei vernachlissigt.

Zur Darstellung der Schallentwicklung in der Eintrittsebene sind in Abschnitt 3.3 die
Impulsantworten ps ,(qx,t) fiir die n = 1,2,...,8 Reihenglieder der thermischen Nichtli-
nearitédt hergeleitet worden. Die Funktionen 16sen die Poissonsche Formel entlang eines
Radialschnittes (Variable ¢g,), aus dem das Schallfeld durch Rotation um die Strahlachse
vervollstindigt werden kann. Um eine erste Ubersicht iiber den Losungsverlauf zu erhal-
ten, sei der Fall einer Anregung mit Bestrahlung H — 0 angenommen, womit die Ge-
samtlosung allein durch die Impulsantwort ps ;(gx,?) zum linearen Quelltermanteil be-

schrieben wird.

Ein exemplarischer Verlauf dieser Losung ist in Abbildung 4.1 dargestellt. Er wurde be-
rechnet aus einer Anregungsgeometrie mit Radius w = 315 ym und der Ruheabsorption
1(20°C) = 6.48/ mm der Tm-Laserwellenldnge. Er ist zum leichteren Vergleich fiir alle
Graphen normiert aufgetragen. In den ersten Graphen ist zudem das Laserstrahlprofil ein-
gezeichnet (rote Kurven). Ausgehend vom instantanen Energieeintrag bei + = Ons folgt
das Schallfeld zunédchst dem Profil der Anregung, beginnt aber bald, sich zu verbreitern
und einen Ring auszubilden (¢ = 85ns). Im Zentrum des Rings, das mit der Strahlmitte
zusammenfillt, werden ab dem Zeitpunkt ¢+ = 95 ns die ersten Zuganteile des Schallfel-
des beobachtet. Zudem bildet sich an dieser Stelle das Zugminimum des Schallfeldes aus
(t = 175ns). Im weiteren Verlauf entwickelt sich die initial gauBformige Druckerhhung

zu einer bipolaren Welle, die sich radial in der Ebene ausbreitet.
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Abb. 4.1: Schallentwicklung in der Eintrittsebene (Radialschnitt) zu einer instantanen Anregung
mit Radius w = 315um und Absorption ur,(20°C) = 6.48/ mm. Dazu in Rot das
Gaullsche Strahlprofil der Laseranregung, jeweils auf das Maximum des Druckverlaufs

skaliert.
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Abb. 4.2: Schallentwicklung in der Eintrittsebene (Radialschnitt) zu den Anregungsparametern
w=315um, y = 6.48/ mm und 7, = 300 ns. Dazu in Rot das Gaufische Strahlprofil der
Laseranregung. Die in einigen Graphen genannten Prozentzahlen geben den bis zum

Graphenzeitpunkt deponierten Energieanteil wieder.
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Ein dhnlicher Verlauf ergibt fiir die Schallentwicklung p(4,t) = [ps1(4,7) ® g(7)](¢) zu
einer zeitlich ausgedehnten Anregung g(¢) (3.38) (Abbildung 4.2): Bei der exemplarisch
gewihlten Pulsdauer ¢, = 300ns ist aus dem Vergleich mit dem rot eingetragenen La-
serstrahlprofil ist ersichtlich, daf sich das Schallfeld anfdanglich mit der Anregung auf-
baut, aber schon vor Erreichen des Druckmaximums bei + = —15ns davon abweicht.
Aus der zunehmenden Verbreiterung entwickelt sich erneut ein Ring, in dessen Zentrum
noch wihrend der Anregung durch den Laserpuls die ersten Zuganteile beobachtet wer-
den (¢t = 125ns). Ebenfalls im Zentrum findet sich das Zugminimum des Schallfeldes
t = 285 ns. Die weitere Entwicklung verlduft analog zur instantanen Energiedeponierung.

EinfluB durch thermische Nichtlinearitaten

Die dargestellten Verldaufe haben gezeigt, da3 sich fiir Bestrahlungen H — 0 die maxi-
malen Schallfeldamplituden sowie der Absolutbeginn der Zugphase stets in der Strahl-
mitte finden. Ob dies bei hoheren Bestrahlungen H weiterhin gilt, ist nicht unmittelbar
einsichtig und bedarf daher der Uberpriifung. Zu diesem Zweck wurden unter Hinzu-
ziehung aller hoheren Reihenglieder ps,(q,t) die Extrema und der Startzeitpunkt der
Zugphase zum jeweiligen Radialabstand g, berechnet. Beispielhaft fiir die Anregungspa-
rameter w = 315um und #, = 300ns aus Abbildung 4.2 ist in Abbildung 4.3 der Ver-
lauf der GroBen fiir eine Tm-Laseranregung mit Bestrahlung H, = 164 mJ/mm? aufge-
tragen. Die Bestrahlung fiihrt zu einer Endtemperatur in der Strahlmitte von 180 °C, der
oberen Giiltigkeitsgrenze der Funktion 7' (H)|, aus Gl. (2.10). Die zugehorige mittlere
Tm-Absorption berechnet sich mit Gl. (3.30) zu g = 4.39/ mm. Aus den unteren Kurven-
verlaufen geht hervor, daf sich die Schallfeldextrema auch unter dem Einfluf thermischer
Nichtlinearitdten im Zentrum ausbilden. Desgleichen zeigt der obere Kurvenverlauf, daf3

die ersten Zuganteile des Schallfeldes in der Strahlmitte zu finden sind.

Da die initiale Druckerhthung direkt aus dem Temperaturanstieg folgt, dieser maximal
in der Strahlmitte ist und der Griineisenkoeffizient zudem im betrachteten Bestrahlungs-
bereich monoton mit der Temperatur wichst, ist die Ausbildung des Druckmaximums
in der Strahlmitte nachvollziehbar. Fiir den beugungsbedingten Zuganteil gibt es keine
vergleichbare Argumentation, Zugphasenbeginn und Zugmaximum muf3ten durch die nu-

merische Auswertung der Impulsantwortfunktionen ps ,(qx,) lokalisiert werden.
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Abb. 4.3: Verlauf der Betragsmaxima von Druck (p) und Zug (p_) sowie des Startzeitpunktes #y
der Zugphase zum jeweiligen Radialabstand g, bei einer Bestrahlung H, = 164 mJ/mm?
(u=4.39/ mm, w =315 um und 7, = 300 ns). Alle Grofen sind auf den jeweiligen Wert
bei g, = 0 um normiert. Die Druck- und Zugkurven verlaufen praktisch gleich und sind

deshalb nur schwer zu trennen.
4.1.1. Phasendiagramm zur Anregung

Das Zusammentreffen aller Extrema in der Strahlmitte ermoglicht es, die weiteren Be-
trachtungen auf diesen Punkt der Ebene z = 0 zu konzentrieren. Er entspricht dem Koor-
dinatenursprung ¢ des in Abschnitt 3.2 definierten KS. Die Betrachtung der Schallent-
wicklung im Ursprung bietet den zusitzlichen Vorteil, dal zur Berechnung der Druck-
transiente p(d,t) die analytischen Losungsformeln pj ,(d,7) gemil Gl. (3.58) genutzt

werden konnen. Zusammen mit Gl. (2.9),

t
1 b
T(0)l= |u) exp| = [1@)dr | ~a

ist der zeitliche Verlauf von Druck und Temperatur iiber der Anregung bestimmbar. Fiir
die Parameter der zu Abbildung 4.3 angenommenen Tm-Laseranregung folgt der in Ab-
bildung 4.4 dargestellte Verlauf.
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Abb. 4.4: Verlauf von Druck und Temperatur im Ursprung ¢ fiir die Parameter einer Tm-

Laseranregung mit H, = 164 mJ/mm?, i = 4.39/ mm, w = 315 um und 1, =300ns.
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Abb. 4.5: Schematische Ubertragung des Druck- und Temperaturverlaufs zur Tm-Laseranregung
aus Abbildung 4.4 in einen thermodynamischen Zustandsverlauf (rote Kurve) im
p-T-Phasendiagramm. Der grau unterlegte Bereich markiert die Dampf-Phase, die
durch die Dampfdruckkurve p,(7T) von der fliissigen Phase (blau unterlegt) getrennt
ist. Die thermoelastische Zugphase (p < 1bar) ist durch Schraffur hervorgehoben.
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Mit der gleichzeitigen Kenntnis von Druck und Temperatur 1468t sich im p-T-
Phasendiagramm nachzeichnen, welchen thermodynamischen Zustandsverlauf die an-
geregte Wasserprobe nimmt (Abbildung 4.5): Ausgehend vom Ruhezustand p = 1bar
und 7 = 20°C steigen Temperatur und Druck zunichst an, wobei die thermoelastische
Druckerhdhung so lange bestehen bleibt, da8 der Ubergang in die Dampf-Phase nicht
beim normalen Siedepunkt von 100 °C erfolgt, sondern bei einer hoher liegenden Uber-
gangstemperatur 7 ~ 160°C. Wenn beim Erreichen der Dampf-Phase unmittelbar die
Verdampfung der Wasserprobe einsetzt, so endet der Zustandsverlauf an dieser Stelle.
Anderenfalls geht die Probe entlang des markierten Pfades in einen metastabilen Uberhit-
zungszustand iiber. Dies kann z.B. der Fall sein, wenn in der optischen Zone nur wenige,
kleine Nukleationskeime vorliegen, deren erhohte Oberflichenspannung dem Verdamp-
fungsprozel3 entgegenwirkt (Unterabschnitt 2.3.1). Mit fortschreitender Wirkung der
Zugphase wird ein Aufrechterhalten des metastabilen Zustandes zunehmend unwahr-
scheinlicher. Sobald die Keime kavitationsbedingt aktiviert werden und im Vergrofern
ihre Oberflichenspannung verringern, stehen geeignete Phasengrenzen fiir den Beginn

der Verdampfung bereit.

Der Ubergangstemperatur Ty; kommt aus Sicht der medizinischen Anwendung eine beson-
dere Bedeutung zu. So definiert sie iiber den erreichten Uberhitzungsgrad, ob die nach-
folgende Verdampfung stetig oder explosiv verlduft. Dies legt wiederum fest, wieviel
Gewebe pro Puls abgetragen wird. Zudem ist sie maf3gebend fiir den Grad der Gewe-
beschiddigung durch thermische Denaturierung. Der Betrag von Ty hingt wesentlich da-
von ab, welchen Verlauf der Zustandspfad bis zum Schnittpunkt mit der Phasengrenze
nimmt. Abhiingigkeiten dieses Verlaufs von den Anregungsparametern (w, i, t,, H) wer-
den durch die entsprechenden Abhéngigkeiten des Schallfeldes vermittelt, weniger durch
die monoton mit der Bestrahlung wachsende Temperatur. Als Beispiel hierfiir sei eine
Ho-Laseranregung zu den Anregungsparametern H = 296 mJ/mm? mit & = 2.35 / mm,
w = 600um und ¢, = 300 ns betrachtet, die zu Verldufen fiir Druck, Temperatur und den
Zustandspfad gemill Abbildung 4.6 und 4.7 fiihrt.
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Abb. 4.6: Verlauf von Druck und Temperatur im Ursprung ¢ fiir die Parameter einer Ho-

Laseranregung mit H, = 296 mJ/mm?, i = 2.35/ mm, w = 600 um und ¢, = 80ns.
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Abb. 4.7: Schematische Ubertragung des Druck- und Temperaturverlaufs zur Ho-Laseranregung
aus Abbildung 4.6 in den thermodynamischen Zustandsverlauf (rote Kurve) im p-T-
Phasendiagramm. Der grau unterlegte Bereich markiert die Dampf-Phase, die durch
die Dampfdruckkurve p,(T) von der fliissigen Phase (blau unterlegt) getrennt ist. Die
thermoelastische Zugphase (p < 1bar) ist durch Schraffur hervorgehoben.
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Die Bestrahlung ist so gewihlt, dal dieselbe Endtemperatur wie zur vorherigen Tm-
Laseranregung erreicht wird. Dadurch sind die schallfeldvermittelten Unterschiede im
Zustandsverlauf unmittelbar ersichtlich. Die Ho-Laseranregung zeichnet sich durch eine
kiirzere Pulsdauer aus, bei zugleich groBerer Eindringtiefe 1/u und einem groBer gewihl-
ten Strahlradius. Das bedeutet sowohl verbesserte Bedingungen fiir den akustischen Ein-
schluf als auch eine verminderte akustische Beugung, bedingt durch die gro3eren Abmes-
sungen der optischen Zone. Zusammen ergibt sich hieraus ein ungestorter Druckaufbau
iber die gesamte Dauer der Anregung, wodurch der nachfolgende Druckabbau und der
Ubergang in die Zugphase zu einem Zeitpunkt stattfinden, bei dem bereits die Maximal-
temperatur 7T,,, ~ 180°C vorherrscht. Im Zustandsverlauf fiihrt dies zu einem Ubergang
in die Dampf-Phase, der ebenfalls bei der Maximaltemperatur erfolgt. Es ist Ty = T,,,, und

damit der hochst mogliche Grad an Uberhitzung erreicht.
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4.1.2. Charakteristische SchallfeldgroBen

Der erreichbare Uberhitzungsgrad hingt in der Tendenz nur von wenigen charakteristi-

schen GroBen der Drucktransiente ab: So begiinstigt zunichst eine hohe Druckamplitude

Py = mtax(p(ﬁ,t)) 4.1)

den Phaseniibergang bei hohen Temperaturen und damit eine mogliche Uberhitzung. Wie
nah die Ubergangstemperatur Ty; dabei an die Maximaltemperatur T, heranreicht, ist
durch diejenige Temperatur Ty festgelegt, die zum Zeitpunkt #y des Nulldurchgangs zwi-
schen Druck- und Zugphase erreicht ist. Im Zustandsverlauf korrespondiert der Null-
durchgang mit dem Riickgang auf 1bar Umgebungsdruck, ab dem oberhalb von 100 °C
der Ubergang in die Dampf-Phase moglich ist. Es gilt also die Reihenfolge Ty < Ty < Ty
so daf eine maximale Uberhitzung im Fall von Ty = T,,,, erreicht wird. Diesen Fall zeigte
das Beispiel zur Ho-Laseranregung (Abbildung 4.7).

Da der Abstand zwischen Ty und T, von der Lage des Nulldurchgangs relativ zur Tem-
peraturentwicklung 7'(z) abhingt, ist es zweckmiBig, ihn durch eine relative ZeitgroBe
mit Bezug zum Temperaturverlauf zu charakterisieren. Der Quotient y/#, zur Pulsdauer
t, ist eine leicht zu bestimmende Grofe, die einen Bezug zur applizierten Bestrahlung
herstellt (Tabelle 4.1). Aufgrund des streng monotonen Wachstums der Temperatur mit
der Bestrahlung ist damit implizit auch der gewiinschte Bezug zum Temperaturverlauf

hergestellt.

tn/t ‘
Esep (%] |

[-1]-05][0]o05]1]15]

1] 12 [50] 8899999 |

Tabelle 4.1: Deponierter Energieanteil E,,, [%] zum relativen Zeitpunkt #y /7, in einem gauBfrmi-
gen Pulsprofil der Pulsbreite 7, (FWHM) - vgl. Abbildung 4.8.

Mit dem Eintritt in die Dampf-Phase bei der Ubergangstemperatur 7i; nimmt zuletzt die
Amplitude des thermoelastischen Zugphase Einflu} darauf, bei welcher Temperatur die
tiberhitzte Probe tatsidchlich verdampft. Im Fall hoher Zugamplituden ist eine Verdamp-
fung nahe T;; wahrscheinlich, anderenfalls kann sich die Verdampfung bis zum Erreichen
der Maximaltemperatur verzogern oder findet tiberhaupt nicht statt. Charakteristisch fiir
den Zustandsverlauf ist daher neben der Druckamplitude p; und dem Nulldurchgangs-

quotienten #y/t, auch die Zugamplitude

p_= ‘mtin(p(é',t))‘. 4.2)
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Abb. 4.8: Energieverteilung in einem gaul3formigen Laserpulsprofil, dargestellt am Beispiel eines
Pulses der Dauer 7, = 100ns (FWHM) .

4.2. Abhangigkeit von den Anregungsparametern

Im vorigen Abschnitt wurde demonstriert, wie Anderungen der thermoelastischen Schall-
entwicklung signifikante Anderungen im thermodynamischen Zustandsverlauf nach sich
ziehen konnen. Gegenstand dieses Abschnittes ist es, die Abhédngigkeit der charakteris-
tischen Schallfeldgrolen von den Anregungsparametern zu untersuchen und damit eine
Verbindung zwischen gewihlter Anregung und resultierendem Zustandsverlauf herzustel-
len.

Die Bedingungen zu einer GauB3schen Laseranregung seien durch den Strahlradius w, die
mittlere Absorption g, die Pulsdauer #, und die Pulsenergie E festgelegt. In der Anwen-
dung sind von diesen Parametern die Energie und der Strahlradius variabel, wihrend die
Pulsdauer durch das verwendete Lasersystem vorgegeben ist und die mittlere Absorption
sich aus der applizierten Bestrahlung H, = 2E /(nw?) errechnet. Im Grundsatz sind daher
Abhingigkeiten vom Typ f(w,E)|g, , zu untersuchen, in denen Absorption und Pulsdauer
als diskrete Parameter auftreten. Die GrofBe f steht stellvertretend fiir eine der charakte-
ristischen SchallfeldgroBen p.., p— oder ty/1,.

Die Abhingigkeit vom Strahlradius wird nachfolgend fiir Werte zwischen w = 2um

und w < Smm untersucht. Die Untergrenze entspricht der Grofle der betrachteten
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Laserwellenldngen und beschreibt die minimale Periode der Speckelmodulationen am
Austritt einer Multimodefaser. Mit der gewidhlten Obergrenze wird der Bereich typi-
scher experimenteller Strahlradien abgedeckt. Als Pulsdauern werden die Werte 30ns
und 200ns fiir den Ho-Laser bzw. 200 ns und 500 ns fiir den Tm-Laser betrachtet, ents-
prechend den in der Literatur genannten Unter- und Obergrenzen (Abschnitt 2.1). Dazu

werden fiir die Pulsenergie Werte von 25 mJ, 50 mJ und 100 mJ eingesetzt. Die Ergebnis-

darstellung vereinfacht sich so auf Kurvenscharen vom Typ f(w)|g, tp,E-

Neben den Verldufen zu konstanter Pulsenergie werden die Verldufe f(w)|z 1, ar zu ei-
ner konstanten Erhitzung um den Betrag AT untersucht. Unter Annahme einer konstanten
Erhitzung zeigen sich die Anderungen der charakteristischen SchallfeldgroBen bei gleich-
bleibenden Voraussetzungen fiir die Verdampfung und die thermische Denaturierung. Fiir
eine gegebene Wellenldnge wird eine konstante Erhitzung durch eine konstante Bestrah-
lung erzielt. Bei Variation des Strahlradius erfordert dies eine entsprechende Anpassung
der Pulsenergie. Nachfolgend werden die Verldufe zu den Erhitzungsgraden AT = 40 °C,
80°C und 160 °C untersucht. Ausgehend von einer Ruhetemperatur 7, = 20°C sind so
insbesondere die Erhitzung auf den normalen Siedepunkt 7 = 100 °C dargestellt sowie

eine beispielhafte Uberhitzung der Wasserprobe.

4.2.1. Betrachtung bei konstanter Erhitzung
Druckamplitude

Die Verldufe p.(w)|g ,ar der Druckamplitude sind in Abbildung 4.9 zusammenge-
stellt. Die beiden oberen Graphen zeigen den Verlauf zur Tm-, die unteren zur Ho-
Laseranregung. Der Unterschied zwischen beiden Anregungen besteht rechnerisch in
der Wahl der zugehorigen mittleren Absorptionen. Aus dem Vergleich des Tm- und Ho-
Graphen zu derselben Pulsdauer ¢, = 200 ns 148t sich daher eine Aussage iiber die Ande-
rung der Druckamplitude mit der Absorption gewinnen. Die Anderungen mit der erzielten
Temperaturerh6hung konnen durch direkten Kurvenvergleich innerhalb eines Graphen ab-
gelesen werden und die Anderungen mit der Pulsdauer ergeben sich aus dem grapheniiber-

greifenden Vergleich zu jeweils einer Laseranregung.

Die Kurven p.(w) verlaufen qualitativ fiir alle Parameterkombinationen (g, #,,AT)
gleich: Ausgehend vom kleinsten betrachteten Radius w = 2 um sind die Kurven streng
monoton wachsend und laufen asymptotisch gegen einen oberen Grenzwert. Zu einer ge-

gebenen Erhitzung werden die hochsten Amplituden bei kurzen Pulsdauern und niedrigen
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Abb. 4.9: Verlauf der Funktion p. (w)|g,s, a7 zur Tm- und Ho-Laseranregung mit den angege-
benen Pulsdauern. Man beachte die unterschiedliche Skalierung der Ordinaten. Die
mittleren Absorptionen berechnen sich aus den genannten Temperaturerhhungen zu
U = 5.94/ mm (40°C), 5.43/ mm (80°C), 4.39/ mm (160 °C), sowie ty, = 2.97/ mm
(40°C), 2.77/ mm (80°C), 2.35/ mm (160°C).

Absorptionen gefunden. Bei Betrachtung der Amplituden bei festem Strahlradius zeigt
sich ein iiberproportionales Wachstum der Amplitude mit dem Erhitzungsgrad. Insge-
samt weisen die Amplituden fiir alle Pulsdauern und Absorptionen Betrdge auf, die ein
hohes Uberhitzungspotenzial erwarten lassen. So ist der zur Erhitzung A(T) = 160 °C zu-
gehorige Dampfdruck pp ~ 10bar in allen Kurven spitestens ab einem Strahlradius von
50 um erreicht (Dampfdruckkurve pp(7T') in Abbildung 2.8).
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Diskussion der Verlaufsmerkmale

Die dargestellten Verldufe berechnen sich aus den zugehorigen Losungsfunktionen (3.58),

(14 (Row)")nTy—1(H,)"

p8,n(5at) = 2 'p8,n(07t)a

Pon(0,1) = [N(r, n) {erﬁ(a(r, n)) — erﬁ(ﬁ W\/@ } +eﬂnr}

und N(r,n) gemiB Gl. (3.54). Unter der getroffenen Annahme eines konstanten Erhit-

mit

zungsgrades ist der Vorfaktor eine konstante GrofBe, da auch Bestrahlung und Absorp-
tion unverindert bleiben. Die gefundenen Verlaufsmerkmale sind damit allein vom Ve-
thalten des normierten Losungsanteils pg ,(0,t) bestimmt. Dieser spiegelt die Schall-
feldabhingigkeiten von der Bestrahlungsgeometrie wider, d.h. insbesondere von den zu-

gehorigen akustischen Einschlubedingungen (2.14)

Myg=——. 4.3)
t, Co

Hierbei ist D = min(2w, 1/u) die charakteristische Liange der optischen Zone und ¢, die
Schallgeschwindigkeit. Ausgehend von w ~ 0 verbessert ein zunehmender Strahlradius
den akustischen Einschluf so lange, bis die optischen Eindringtiefe 1/z bestimmend fiir
die EinschluBbedingungen wird. Eine weitere Vergroerung des Strahlradius fiihrt zu kei-
ner weiteren Zunahme der Druckamplitude, die Kurve néhert sich dem asymptotischen
Grenzwert. Im Vergleich der Kurven zu gleicher Erhitzung, aber unterschiedlicher Puls-
dauer und Absorption ist der hdchste akustische Einschluf erreicht, wenn #, und i minimal

sind.

An dieser Stelle sei betont, dal die GroBe M,g lediglich als Indikator fiir die geo-
metrischen Randbedingungen der Schallentwicklung dient und keine Riickschliisse auf
den genauen Kurvenverlauf p (w) |z, ar zuldBt. Insbesondere liefert der Wechselpunkt
w = (1/2m) der charakteristischen Linge D keinen Anhaltspunkt zum asymptotischen

Ubergang der Kurvenverliufe.

Zugamplitude

Die Verldufe p(w)|g, 1, ar zum Betrag der Zugamplitude sind in Abbildung 4.10 zu-
sammengefalit. Die Kurven zeigen einen im Grundsatz einheitlichen Verlauf, der vom

Ursprung (0,0) ausgeht, in ein lokales Maximum iibergeht und fiir groBe Strahlradien
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wieder gegen Null strebt. Die hochsten Zugamplituden werden analog zum Druck bei
kurzen Pulsdauern, niedrigen Absorptionen und hohen Erhitzungsgraden gefunden, wo-
bei die Zunahme mit der Erhitzung iiberproportional ist. Die Betrdge der Zugamplituden
sind bei weitem ausreichend, um Kavitation zu induzieren.
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Abb. 4.10: Verlauf der Funktion p_(w)|z ;, ar zur Tm- und Ho-Laseranregung mit den angegebe-
nen Pulsdauern. Man beachte die unterschiedliche Skalierung der Ordinaten. Den Be-
rechnungen liegen analog Abbildung 4.9 die Absorptionen uy,, = 5.94/ mm (40°C),
5.43/mm (80°C), 4.39/mm (160°C), sowie uy, = 2.97/mm (40°C), 2.77/ mm
(80°C), 2.35/ mm (160 °C) zugrunde.
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Diskussion der Verlaufsmerkmale

Da der Zuganteil durch akustische Beugung aus dem initialen Druckprofil entsteht, hiangt
seine Hohe von der Hohe der Druckamplitude, aber auch von der jeweiligen Bestrahlungs-
geometrie ab. Den Grenzfall stellt die eindimensionale, ebene Welle dar, in der gar keine
Zuganteile auftreten (Paragrah 3.3.1). Ausgehend von w ~ (0 wichst die Zugamplitude
in den Verldufen p (w)|g, 1, ar zunéchst monoton mit der Druckamplitude an. Zu groRe-
ren Strahlradien setzt sich die geometrische Anndherung an die ebene Welle gegeniiber
dem asymptotisch begrenzten Druckwachstum durch und fiihrt zu einer Abnahme der
Zugamplitude. Im Wechselpunkt dieser gegenldufigen Effekte befindet sich das lokale

Maximum.

Nulldurchgang

Die Verldufe zum Quotienten (zy/1,)(w)

Zur Tm-Anregung der Dauer ¢, = 500 ns weist der Verlauf am Kurvenbeginn (w ~ 80 um)

i, tp, AT sind in Abbildung 4.11 zusammengefalt.

ein lokales Minimum auf. Dieses Minimum riickt zu kiirzeren Pulsdauern so nah an den
Ursprung, daf es in den iibrigen Verldufen zwar vorhanden, aber kaum zu erkennen ist.
Mit zunehmendem Strahlradius wichst der Quotient in allen Féllen streng monoton und
unbeschrinkt an. Die hochsten Betrige werden bei kurzen Pulsdauern und niedrigen Ab-
sorptionen gefunden. Eine geringere Betragszunahme ist mit Zunahme des Erhitzungs-

grades zu beobachten.

Ein zentrales Merkmal aller Verldufe ist deren Beschrinkung auf den positiven Werte-
bereich. Gemill Tabelle 4.1 gilt fiir positive Quotientenwerte, da zum Zeitpunkt des
Nulldurchgangs bereits mehr als 50% der Pulsenergie in der Wasserprobe deponiert sind.
Ab Quotientenwerten grofer Eins ist praktisch die gesamte Energie deponiert (Anteil
> 99%). Da die Probenanregung bis zum Erreichen des Nulldurchgangs unter erhohtem
Druck stattfindet, begiinstigen die hoheren Quotientenwerte das verdampfungsfreie Errei-

chen der Maximaltemperatur zur jeweiligen Pulsenergie.

71



4.2. ABHANGIGKEIT VON DEN ANREGUNGSPARAMETERN

3 Tm /200ns FWHM 15 Tm /500ns FWHM

—— AT =160°C " — aT=160°C

—— AT=80°C —— AT=80°C

— AT=40°C — —— AT=40°C —
2 % 1,0 /,4/
1 7 0,5 /

0 0,04
0 1000 2000 3000 4000 5000 0 1000 2000 3000 4000 5000

W [um] W [um]
Ho / 30ns FWHM Ho / 200ns FWHM
25 T T 4 T T
— AT=160°C — AT=160°C
1| —aT=80°C _— — AT=80°C
200 "artaoc /? 34| ——aT=40C /'/
-

- = —
> s

) —
0 B > /
4 1 /
o/ ;
0 1000 2000 3000 4000 5000 0 1000 2000 3000 4000 5000
W [um] w [um]

Abb. 4.11: Verlauf des Quotienten (zx/1,)(w)|z,,.ar zur Tm- und Ho-Laseranregung mit den ange-
gebenen Pulsdauern. Man beachte die unterschiedliche Skalierung der Ordinaten. Den
Berechnungen liegen analog Abbildung 4.9 die Absorptionen i, = 5.94/ mm (40°C),
5.43/mm (80°C), 4.39/mm (160°C), sowie uy, = 2.97/mm (40°C), 2.77/ mm
(80°C), 2.35/ mm (160 °C) zugrunde.
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Diskussion der Verlaufsmerkmale

Im Unterschied zu den vorangegangenen Fillen lassen sich die Verlaufsmerkmale des
Quotienten (#y/t,) nicht aus den akustischen EinschluBbedingungen herleiten. Der Null-
durchgang resultiert vielmehr aus dem speziellen Verhalten der zugrunde liegenden
Losungsformeln ps ,(3,¢) (3.58) und ist daher nur durch nihere Betrachtung dieser For-
meln zu deuten. Fiir die Beschriankung auf den positiven Wertebereich fiihrt dies zu fol-
genden Uberlegungen: Positive Werte des Quotienten besagen, daB der Nulldurchgang
frithestens zum Zeitpunkt # = O einsetzt. Das Faltungsintegral zur n-ten Losungsformel
hat bei # = 0 die Darstellung

P3a(@.1)98(0)(0) = [ panl@.7) 80 . @4
0
Um festzustellen, welches Vorzeichen dieses Integral annehmen kann, wird es am Null-

durchgang #,; der Impulsantwort in die beiden Teilintegrale

0.5
/ Psn(@7)g(t)dt > 0 und / Pn(3,7) g(t)dT < 0 4.5)
0 0.5

aufgeteilt. Weiter wird genutzt, da g(t) ab T > 0 monoton fallend ist. Hierdurch konnen

die beiden Integrale iiber den Funktionswert g(,5) nach unten abgeschitzt werden:

o5 o5

[ psa@r)8@de > glts) [ psa(@r)dr und “6)
0 0

/psn d,t)g(r)dr > g(tys /pgn d,7)drt. 4.7)
10,8 10,8

Damit ist gleichzeitig fiir das Ausgangsintegral (als Summe der beiden Teilintegrale) eine

untere Abschitzung gefunden worden:

/pgnOT T)dt > g(tys) /psno‘c)d’c (4.8)

Der Nutzen dieser Abschitzung liegt im Wissen um den Betrag des Integrals iiber
Ps.n(0,1), denn gemil Gl. (3.18) ist

/p&n(a, 1) dt=0. 4.9)
0

73



4.2. ABHANGIGKEIT VON DEN ANREGUNGSPARAMETERN

Der Funktionswert zur p,(3,0) n-ten Einzellosung ist folglich immer positiv und so auch

der Funktionswert

nmax

p(3,0) =) pa(3,0) (4.10)
n=1

der Gesamtlosung (3.37). Damit ist gezeigt, daB3 sich die bipolare Losungsfunktion zum
Zeitpunkt r = 0 noch in der Druckphase befindet und der Nulldurchgang nur zu einem

spiteren, positiven Zeitpunkt stattfinden kann.

Das unbeschrinkte Wachstum von (#y/f,)(w) geht auf ein vergleichbares Verhalten der
Impulsantworten pg ,(8,¢) und ihres Nulldurchgangs f, 5 zuriick. Nach GI. (3.16) bestimmt
sich die Impulsantwort

d [l
p5,n(67t) o< g |:;/fn(?)‘r:cot d2r:| (4~11)

aus der sphirischen Integration iiber die initiale Druckerhdhung f, (7). Darin treten die
Zuganteile auf, wenn der Betrag des Integrals abnehmend mit ¢ ist und so die zeitliche
Ableitung negativ wird. Da die Integrationssphire iiber den Radius r = ¢, ¢ an die Zeit
gekoppelt ist, findet diese Abnahme umso spiter statt, je weiter sich die initiale Druck-
erhohung im Raum ausdehnt. Die VergroBerung des Strahlradius bewirkt hierdurch eine
entsprechende Verschiebung des Nulldurchgangs zu spiteren Zeiten. Dies begriindet auch
die Zunahme von (#y/t,) (w) mit abnehmender Absorption. Die Zunahme mit abnehmen-
der Pulsdauer resultiert hingegen aus der Division durch ¢,.

EinfluB der thermischen Nichtlinearitaten

In den dargestellten Verlaufsmerkmalen der Druck- und Zugamplitude wurde ein mit
der Erhitzung iliberproportionaler Amplitudenanstieg festgestellt, der auf den Einflu}
thermischer Nichlinearititen hinweist. Wie in Abschnitt 3.2 ausgefiihrt, kommt in der
thermischen Nichtlinearitit die Temperaturabhédngigkeit des Griineisenkoeffizienten zum
Ausdruck. Im thermisch linearen Fall zu kleinen Bestrahlungen und nahezu konstantem
Griineisenkoeffizienten I" ~ I'; entwickeln sich die Amplituden aus der Losungsfunktion
(3.58),

(14 (Row)")inTy—1(H,)"

p8,n(5:t)|n=1 = ) -[357,!(0,2‘)

= ps.1(0,1),
2 p871(07 )/
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4.2. ABHANGIGKEIT VON DEN ANREGUNGSPARAMETERN

zum ersten photoakustischen Quelltermglied. Aufgrund der verbleibenden Bestrahlungs-
abhiéngigkeit der Absorption wéchst die Amplitude nicht direkt proportional mit der Be-
strahlung. Der monotone Abfall der Funktion g(H) wirkt sich dabei verschieden auf die
Losung aus: Im Vorfaktor fiihrt er zu einem verringerten Amplitudenzuwachs mit der Be-
strahlung, im normierten Losungsanteil ps;(d,t) verstirkt er den Amplitudenzuwachs,
weil geringere Absorptionen den akustischen EinschluB3 erhohen. Die resultierende Ent-
wicklung der Amplitudenfunktionen p (H,u(H)) ist in Abbildung 4.12 dargestellt und
zeigt — beispielhaft fiir die Parameter der Tm-Laseranregung — einen quasi-linearen Ver-
lauf. Vergleichend dazu ist die Entwicklung aufgetragen, wenn die thermische Nichtlinea-
ritit durch Hinzunahme aller Losungsterme pj ,(0,t) beriicksichtigt wird. Das zugehorige
Wachstum ist deutlich steiler und fiihrt zu Betragsunterschieden von bis zu einem Faktor
vier gegeniiber dem thermisch linearen Fall. Die gewihlte Bestrahlungsobergrenze ent-
spricht der oberen Giiltigkeitsgrenze der in den Rechnungen verwendeten Temperatur-
funktion T'(H)|,.
Tm /200ns FWHM / w=1200um Tm /200ns FWHM / w=1200um

1200 . ~ 600 .

Thermisch Thermisch /
1000- / 500

nichtlinear 1 nichtlinear
- - - linear / - - - linear /
800 400

— —

5 = /
o]

2, / e} y

al Q'

600 ////, . 300 /////
400 200

200 e 100 P -

0= 0=
0 50 100 150 0 50 100 150
H [mJ/mn7] H [mJ/mn7’]
Abb. 4.12: Verlauf der Funktionen p. (H,u(H))|y,;, zu einer exemplarischen Tm-Laseranregung,
im thermisch linearen (gestrichelte Kurve) und nichtlinearen Fall (durchgezogene
Kurve). Die Temperaturerhohungen AT = 40, 80,160 °C zu den Verlaufsgraphen 4.9

und 4.10 werden bei den Bestrahlungen H, = 28,62, 164 mJ/mm? erreicht.

Anders als fiir die Amplituden wurden fiir den Nulldurchgangsquotienten #y/f, nur ge-
ringe Anderungen mit der Bestrahlung festgestellt (Abbildung 4.11). Die zeitliche Lage
des Nulldurchgangs ty bestimmt sich aus den Verlaufsformen der normierten Losungsan-
teile ps ,(d,t). Darin dndern sich mit der Bestrahlung allein die Absorptionswerte. In die
Gesamtlosung flieBt die Bestrahlung noch als Gewichtungsfaktor o< H|' fiir die superpo-

nierten Einzelldsungen ein. Bei Betrachtung des vollstindigen Losungsverlaufs p(d,7) zu
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4.2. ABHANGIGKEIT VON DEN ANREGUNGSPARAMETERN

verschiedenen Bestrahlungen zeigt sich, dal sich die Verlaufsform insgesamt nur wenig
dndert (Abbildung 4.13). Der EinfluB} der thermischen Nichtlinearitét ist demnach bedeu-
tender fiir die Hohe der erreichten Amplituden.

Tm /200ns FWHM / w=1200pum

1,2 . .
Laserpuls
Norm. Druckverlauf zu
0.8+ H,=164 mJ/mn? |
H,=80 mJ/mm’
—— H=1 mJimn?’

1 4 \\

\__—~—

200 O 200 400 600 800 1000
t[ns]

Abb. 4.13: Normierte Druckverldufe j(d,¢)|gx,) zu den Parametern einer exemplarischen Tm-
Laseranregung mit verschiedenen Bestrahlungen H,. Bezugspunkt der Normierung ist

das Maximum der Kurven.

4.2.2. Betrachtung bei konstanter Pulsenergie
Druck- und Zugamplitude

Fiir konstante Pulsenergie berechnen sich die Druck- und Zugamplitude zu jedem Strahl-
radius w aus einer individuellen Bestrahlung H, = 2E/(nw?) und Absorption u(H).
Die Verldufe pi(w)l;, £ sind in den Abbildungen 4.14 und 4.15 zusammengestellt. Die
Verldufe sind einheitlich durch einen streng monotonen Abfall gekennzeichnet. Auf-
grund der Schnelligkeit des Abfalls sind die Kurven nur bis zu einem Strahlradius
von 3000 um berechnet, gegeniiber 5000 um in den Abbildungen 4.9 bis 4.11. Zu klei-
nen Strahlradien sind die Verldufe durch den Giiltigkeitsbereich der zugrunde gelegten
Temperaturfunktionen 7 (H )|, begrenzt. Die zugehorigen Bestrahlungsgrenzen liegen bei
H, = 170 mJ/mm? (Tm-Laser) und H, = 300 mJ/mm? (Ho-Laser). Die hochsten Ampli-

tuden werden bei hohen Pulsenergien und kurzen Pulsdauern erreicht.
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Abb. 4.14: Verlauf der Funktion p (w)];, £ zur Tm- und Ho-Laseranregung mit den angegebenen
Pulsdauern. Man beachte die unterschiedliche Skalierung der Ordinaten.

Diskussion

Der einheitlich reziproke Verlaufscharakter der Funktionen p.(w)|;, £ legt nahe, dal3 die
Anderungen der Bestrahlung o 1/w? die Verlaufsformen dominieren. Die Anderungen
der Bestrahlung gehen zur Potenz » in die Losungsfunktionen

14+ (R n ﬁnl“ _1(H)" . .

p&n(a: t) =

ein und iiberlagern sich dort mit den Anderungen von Absorption und normiertem
Losungsanteil ps ,(0,¢). Die Amplitudenentwicklung aus dem normierten Losungsanteil
ist durch die Verldufe zur Annahme eines konstanten Erhitzungsgrades beschrieben. Fiir
groBe Strahlradien wirkt die Funktion ps ,(d,¢) der Bestrahlungsabnahme o< 1/ w?" nicht
entgegen: Der zugehdrige Verlauf p. (w)lg,, a7 lduft fiir alle 7 gegen einen asympto-
tischen Grenzwert (Abbildung 4.9) und die Funktion p_ (w)|g to.a7 geht selbst gegen Null
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Abb. 4.15: Verlauf der Funktion p_(w)|,, £ zur Tm- und Ho-Laseranregung mit den angegebenen

Pulsdauern. Man beachte die unterschiedliche Skalierung der Ordinaten.

(Abbildung 4.10). Umgekehrt ist der Bestrahlungszuwachs in Richtung kleiner Strahlra-
dien so ausgeprigt, da8 der allmihliche Amplitudenriickgang in ps ,(d,¢) das Amplitu-
denwachstum nicht kompensieren kann (im Bereich der betrachteten Strahlradien). Im
Fall der Funktion p_ (w)|g, 1, ar muB zudem erst das lokale Maximum iiberschritten sein,
bis die Amplitude in Richtung kleiner Strahlradien abnimmt. Die Auswirkungen der Ab-
sorptionsdanderungen wurden im vorigen Unterabschnitt beschrieben: Im Vorfaktor fiihrt
der monotone Abfall der Funktion zi(H) zu einer direkten Amplitudenabnahme, innerhalb
von ps ,(0,t) bewirkt er eine Zunahme, bedingt durch die Verbesserung der akustischen
EinschluBBbedingungen.
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Nulldurchgang

Die Verldufe zum Nulldurchgangsquotienten (#y/#,)(w)|g sind in Abbildung 4.16 zusam-
mengefalt. Die Berechnungen erfolgten iiber dieselben Strahlradienintervalle wie zur
Druck- und Zugamplitude. Alle Quotienten sind positiv und wachsen mit zunehmendem
Strahlradius monoton an. Die hochsten Betriage werden zu kurzen Pulsdauern und niedri-
gen Absorptionen gefunden. Zwischen den Verldufen bei unterschiedlicher Pulsenergie

sind nur geringe Unterschiede zu beobachten.

Tm/200ns FWHM Tm /500ns FWHM

2 3 .
//

—E=100mJ
—E=50mJ
—E=25mJ

2 /
= ! / | > /
—E=100mJ | | 1 /
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0 l 0
0 1000 2000 3000 0 1000 2000 3000
w [um] w [um]
20 H? / 30ns FWHM 20 Ho '/ 200ns FWHM
—E=100mJ —E=100mJ
—E=50mJ —E=50mJ
154 ——E=25mJ % 154 —E=25mJ
S:m A//%4§§§; > d
5 yd 5 //
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0 1000 2000 3000 0 1000 2000 3000
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Abb. 4.16: Verlauf des Quotienten (v /z,)(w)|g zur Tm- und Ho-Laseranregung mit den angege-
benen Pulsdauern. Man beachte die unterschiedliche Skalierung der Ordinaten.
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4.3. FASERGEFUHRTE LASERANREGUNG

Diskussion

Wie im vorigen Unterabschnitt dargestellt, dndert sich die zeitliche Lage des Nulldurch-
gangs nur wenig mit der Bestrahlung. Den HaupteinfluB iiben die Anderungen der Be-
strahlungsgeometrie mit dem Strahlradius aus. Die Kurven zu unterschiedlichen Pulse-
nergien liegen daher dicht beieinander und dhneln in Betrag und Verlauf den Kurven zur
Annahme eines konstanten Erhitzungsgrades.

4.3. Fasergefuhrte Laseranregung

In Abschnitt 2.1 wurde erortert, da3 das Strahlprofil fasergefiihrter Laser statistisch modu-
liert ist. Die Bestrahlungsmodulationen bilden sich im Erhitzungsprofil der Wasserprobe
direkt ab [24, 32], da der wirmeleitungsbedingte Temperaturausgleich iiber Mikrosekun-
den und damit langsam in bezug auf die betrachteten Anregungsdauern stattfindet. Da
die Hohe der Modulationen je nach experimentellen Bedingungen stark variieren kann
(Kohirenzldange des Lasers, Fasergeometrie usw.), ist eine Vorhersage des tatsdchlichen
Erhitzungsgrades in der Wasserprobe sehr schwierig. Als Interferenzerscheinung liegen
die Abmessungen der Modulationen im Bereich der Laserwellenlinge. Fiir die einzelne
Uberhohung ist der akustische Einschluf daher nur gering, so daB sich die Modula-
tionen nur abgeschwicht im Schallfeld abbilden. Die Amplitudenverhéltnisse zwischen
der makroskopischen Schallentwicklung aus der Fasergeometrie und den lokalen Be-
strahlungsiiberhohungen seien an folgendem Zahlenbeispiel illustriert: Am Austritt einer
Multimode-Faser vom Radius a = 315 um, die giitegeschaltete Ho-Laserpulse der Dauer
t, = 30ns fiihrt, entstehen zu einer Bestrahlung H = 75 mJ/mm? Druck- und Zugam-
plituden von max. +430 und —790bar (im Faserfall iibersteigen die Zugamplituden die
initialen Druckamplituden, siehe unten). Die lokale Modulation sei als gauBformig mit
Radius w = 2 ym angenommen und zeichne sich durch eine 4-fach hohere Bestrahlung
gegeniiber dem Mittel aus [24]. Aus der resultierenden Bestrahlung von 300 mJ/mm? ent-
wickeln sich Druck- und Zugamplituden von max. +8 und —6bar. Dies sind weniger als
2% der Amplitudenbetrige des Gesamtfeldes.

Die Gesamtentwicklung des Schallfeldes 146t sich beispielhaft am Verlauf in der Ein-
trittsebene z = 0 darstellen. Vergleichend zur Gauf3schen Laseranregung (Abschnitt 4.1)
sei der Verlauf zu einem Faserradius ¢ = 315um und der Ruheabsorption u(20°C) =

6.48/mm der Tm-Laserwellenlinge betrachet. Desgleichen sei fiir eine erste Ubersicht
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der Fall einer Anregung mit Bestrahlung H — 0 angenommen, so daf} sich das Schallfeld
allein aus der Impulsantwort p; | (gx,t) (3.69) zum linearen Quelltermanteil entwickelt.
Der Verlauf der Impulsantwort ist in Abbildung 4.17 zu sehen. Darin ist in den ersten
vier Graphen das Top-Hat-Strahlprofil des anregenden Lasers (rote Kurven) aufgetragen.
Unmittelbar nach dem instantanen Energieeintrag 16sen sich an den Flanken der Drucker-
hohung Storungen ab, die sich in Richtung Fasermitte bewegen und den Ausgangspunkt
fiir einen ringformigen Zuganteil bilden ( = 90ns). Der Zuganteil lduft weiter zusam-
men und superponiert in der Fasermitte zu einem lokalen Minimum (¢ = 230ns), dessen
Amplitude hoher ist als die Amplitude der initialen Druckerh6hung. Bei rdumlicher Be-
trachtung des Schallfeldes zeigt sich, daf sich das zentrale Zugminimum axial in die Tiefe
fortsetzt ([6]). Frenz et al. haben an dieser Stelle die bevorzugte Bildung von Kavitations-
blasen nachgewiesen [25]. Nach der Fokussierung auf die Fasermitte 1duft der Zuganteil
wieder ringférming auseinander und breitet sich mit den verbleibenden Druckanteilen als

bipolare Welle aus.

Die Schallentwicklung verdndert sich signifikant, wenn die Anregung zeitlich ausgedehnt
ist. Fiir eine angenommene Pulsdauer 7, = 300ns ergibt sich der in Abbildung 4.18 ge-
zeigte Verlauf: Aus dem Vergleich mit dem rot eingetragenen Laserstrahlprofil ist er-
sichtlich, daf sich das Schallfeld schon frith vom Top-Hat-Anregungsprofil und insbeson-
dere von dessen steilen Flanken 16st. Nach Erreichen des Druckmaximums bei # = 15ns
heben sich an den Flanken des Schallfeldes Storungen ab, die sich jedoch nicht zum
Ausgangspunkt der Zugwellenphase entwickeln. Vielmehr fillt das Duckprofil von der
Mitte her zusammen und bildet die ersten Zuganteile entsprechend in der Fasermitte aus
(t = 165ns). An dieser Stelle ist auch das Zugminimium zu beobachten (¢ = 305 ns). Ab
dem Auftreten der ersten Zuganteile ist die weitere Schallentwicklung kaum von der zu

einer Gauflschen Laseranregung zu unterscheiden (Abbildung 4.2).
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Abb. 4.17: Schallentwicklung in der Eintrittsebene (Radialschnitt) zu einer instantanen Anregung
mit Faserradius ¢ = 315um und Absorption u = 6.48/ mm. Dazu in Rot das initiale
Top-Hat-Anregungsprofil. Man beachte die verdnderte Druck-Skalierung fiir die mit

einem * markierten Graphen.
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Abb. 4.18: Schallentwicklung in der Eintrittsebene (Radialschnitt) zu den Anregungsparametern
a =315um, u= 6.48/ mm und #, = 300ns. Dazu in Rot das Top-Hat-Strahlprofil der

Laseranregung. Die in einzelnen Graphen genannten Prozentzahlen entsprechen dem

bis zum Graphenzeitpunkt deponierten Energieanteil.
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4.3. FASERGEFUHRTE LASERANREGUNG

Diskussion

Die Impulsantwort ps ;(d,¢) zu den dargestellten Verldufen bestimmt sich aus der sphiri-
schen Integration (3.16)

Ay
pos(a =5 |4 [A@], ]

iiber das initiale Top-hat-Strahlprofil fi(7). Mit der zeitlichen Ableitung vor dem Inte-
gral treten Zuganteile von umso groerer Amplitude auf, je schneller der Betrag des
Integrals mit dem Radius r = ¢, ¢t abnimmt. Im Fall des Top-hat-Strahlprofils geschieht
dies, wenn die Integrationssphire die steilen Flanken des Top-hat-Profils iiberstreicht. Die
Flanken bilden hierdurch den Ausgangspunkt fiir die Zuganteile in der Drucktransiente
[6]. Eine leichte Abschwichung erfihrt dieser Effekt dadurch, da3 die Betragsidnderungen
der wachsenden Integrationssphére nicht allein von der radialen Strahlgeometrie, sondern

auch vom Absorptionsprofil iiber die Tiefe z bestimmt werden.

Bei der zeitlich ausgedehnten Anregung generiert jeder differentielle Bestrahlungsanteil
dH = Idt des Laserpulses einen Schallimpuls ps (6,7,dH (t)), der sich unmittelbar nach
seiner Entstehung ausbreitet. Weil Schallentstehung und Schallausbreitung so iiber die
Dauer des Laserpulses zusammenfallen, wird das Top-hat-Anregungsprofil ,,abgerundet*
im Schallfeldprofil wiedergegeben. Insbesondere beginnt die Zugphase nun im Zentrum
der Anregung und nicht mehr im Bereich der Flanken. Der Beginn der Zugamplitude
korrespondiert hierbei mit dem Zeitpunkt 7y des Nulldurchgangs, wie er bei den charak-
teristischen SchallfeldgroBen beschrieben ist.

Fiir Anregungsdauern zwischen Null und den betrachteten 300 ns variiert die rdumliche
Lage des Nulldurchgangs zwischen den Flanken und der Strahlmitte (vgl. Unterabschnitt
5.1). Hierin besteht ein wesentlicher Unterschied zur Anregung mit dem Gauf3schen La-
serstrahl: Fiir die GauB3sche Bestrahlungsgeometrie findet sich, neben den Betragsmaxima
von Druck und Zug, der Absolutbeginn der Zugamplitude zu jeder Pulsdauer immer in
der Strahlmitte. Nur dadurch ist es moglich, Aussagen zum Zustandsverlauf der gesamten
Wasserprobe durch exemplarische Betrachtungen in der Strahlmitte zu gewinnen. Im Fall
der fasergefiihrten Anregung sind Lage und Zeitpunkt des Nulldurchgangs fiir jede Puls-
dauer individuell zu berechnen und damit auch der Verlauf des Zustandspfades. Erschwert
werden die Vorhersagen zum Zustandsverlauf durch die speckelbedingten Irregularititen

im Temperaturprofil.
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5. Modell und Experiment im
Vergleich

Die im vorigen Kapitel errechneten Betrige fiir die Druckamplitude und den relativen
Nulldurchgang #y/t, implizieren, da die Schallentwicklung zu typischen Tm- und Ho-
Laseranregungen den Ablationsbeginn iiber weite Teile der Energiedeponierung unter-
driicken kann. In der Literatur wird der Einflul laserinduzierter Drucktransienten erst-
malig von D. Albagli et al. [1] und A. Oraevsky et al. [62] in das Zustandsdiagramm
der angeregten Wasser- bzw. Gewebeprobe iibertragen. Motiviert sind die Uberlegungen
durch experimentell ermittelte Ablationsschwellen in Gewebe und wissrigen Farbstofflo-
sungen bei Anregung durch gepulste Excimer- bzw. Nd: YAG-Laser. Da die Autoren die
Druckeinwirkung dabei nur zu Temperaturen unterhalb von 100 °C beschreiben, wird die
Moglichkeit einer transienten Uberhitzung nicht in Betracht gezogen. Zudem ist in bei-
den Arbeiten der Zustandsverlauf nur qualitativ beschrieben und nicht aus der zeitlichen

Temperatur- und Druckentwicklung zusammengefiigt.

R. Brinkmann et al. [10] und M. Frenz et al. [24] haben unabhiéngig voneinander un-
tersucht, welche Bestrahlungsschwellen zur Wasserablation mit fasergefiihrten Tm- bzw.
Ho-Laserpulsen erforderlich sind. Die Schwellen wurden durch Integration iiber das zeit-
liche Laserpulsprofil bis zum festgestellten Ablationsbeginn ermittelt. Die Autoren nen-
nen hierzu auch Startzeitpunkte der Ablation, die sich auf den Beginn des Laserpulses be-
ziehen. Da der Beginn des Laserpulses jedoch nicht ndher definiert ist, sind die Ablations-
zeiten mit einer Ungenauigkeit von ungeféihr der halben Pulsdauer (FWHM) behaftet. Fiir
die von Frenz et. al. genannten Daten bedeutet dies eine Ungenauigkeit von ~ 20 ns, bei
Brinkmann et al. sind es >~ 200ns. Letztgenannte Ungenauigkeit ist zu grof3, um eine

weitere Auswertung der Daten vorzunehmen.

In Folgearbeiten vom Verfasser dieser Arbeit gemeinsam mit R. Brinkmann [7, 9] ist der

Ablationszeitpunkt zu verschiedenen Gaufschen Tm- und Ho-Laseranregungen gezielt

85



5.1. STARTZEITPUNKTE DER ABLATION

untersucht worden. Der Startzeitpunkt der Ablation war in diesen Arbeiten durch Bezug
auf das Maximum des zeitlichen Laserpulsprofils eindeutig festgelegt. Die Ergebnisse
dieser Experimente sowie der Experimente von M. Frenz et al. werden nachfolgend zum

Vergleich mit den Modellvorhersagen dieser Arbeit herangezogen.

5.1. Startzeitpunkte der Ablation

Die Untersuchung des laserinduzierten Ablationsbeginns erfolgte bei Frenz et al. [24]
in Proben aus destilliertem Wasser, bei Brendel und Brinkmann [9] in Proben aus ent-
gastem Reinstwasser, um reproduzierbare Ablationsbedingungen zu gewéhrleisten. Der
GauBsche Laserstrahl wurde durch ein Quarzprisma hindurch in die Wasserproben gelei-
tet, so daf} die Ablation analog zur fasergefiihrten Laseranwendung an einer eingetauchten
Quarzoberflache stattfand (vgl. Abschnitt 2.1).

Brendel und Brinkmann untersuchten den Ablationsbeginn exemplarisch fiir die Anre-
gungen mit einem giitegeschalteten Tm- und Ho-Laser (¢, = 215ns, w = 328 £ 12um
bzw. t, = 80ns, w = 205 £ 8 um), sowie mit dem ersten Spike eines freilaufenden Tm-
Lasers (f, = 1.0us, w = 56 &= 2um). Aufgrund der lidngeren Pulsdauer und des niedrig
gewdhlten Strahlradius reprisentiert der Tm-Laserspike eine Anregungsform mit gerin-
gem akustischem Einschluf. Frenz et al. verwendeten freilaufende und giitegeschaltete
Ho-Laserpulse (z, = 80ns), die durch eine Multimode-Quarzfaser (Radius @ = 150 yum) in
die Wasserproben geleitet wurden. Die Ablationsvorgiinge am eingetauchten Faserende
wurden von der Seite und in Aufsicht durch zwei Einzelbild-CCD-Kameras festgehal-
ten. In analoger Weise machten Brendel und Brinkmann Einzelbildaufnahmen von den
Ablationsvorgédngen an der eingetauchten Prismenoberfliche. Dazu wurde mit Hilfe eines
Probelasers der Reflexionsgrad an der eingetauchten Prismenoberfliche gemessen. Der
Reflexionsgrad steigt sprunghaft an, sobald Dampf- oder Kaviationsblasen an der Ober-
flache den Ablationsbeginn signalisieren [7]. Diese Oberflachen-Reflektometrie zeichnet
sich durch eine hohe Empfindlichkeit aus und erlaubt gegeniiber der Einzelbildbeobach-

tung eine Online-Detektion des Ablationsbeginns.

An der Schwelle zur Ablation fanden Brendel und Brinkmann eine sigmoide Verteilung
der Ablationshéufigkeit tiber der Bestrahlung (N = 120 Messungen) [7, 9]. Die Verteilung
charakterisieren sie iiber die Lage des Mittelpunktes EDsx [ mJ/mm?] zu einer 50%-igen
Ablationshiufigkeit. AnschlieBend erhohten sie die Bestrahlung um definierte Vielfache
des EDs,-Wertes und beobachteten die zeitlichen Anderungen des Ablationsbeginns. Als
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5.1. STARTZEITPUNKTE DER ABLATION

Startzeitpunkte definierten sie die jeweiligen Mittelwerte aus N = 25 Messungen zu fester

Bestrahlung.

Fiir die Anregung mit dem giitegschalteten Tm- und Ho-Laser ergaben sich die in den Ab-
bildungen 5.1 und 5.2 aufgetragenen Zeitpunkte. Ihnen ist gemein, fiir alle Bestrahlungen
nah am Ende der Laserpulse zu liegen. Auch bei mehr als dem dreifachen EDs5,-Wert be-
ginnt die Ablation erst, nachdem iiber 90% der Pulsenergie deponiert sind. Die erreichten

Endtemperaturen wachsen entsprechend an.

10 Tm/215ns FWHM/ w=328 um
laser pulse
0,8 1 x1.4,132°C -
mm x 2.3, 176°C
5 mm x 3.2, 201°C
o, 0,6 i
=
2
L 04 -
£
0,2 -
0,0 — M
-400 -200 0 200 400 600 800

t [ns]

Abb. 5.1: Zeitliches Pulsprofil des giitegeschalteten Tm-Lasers und Startzeitpunkte der Ablation
[9]. Die Balken markieren den mittleren Ablationsbeginn (4 Standardabweichung) zum
angegebenen Vielfachen der Bestrahlungsschwelle EDs, = 68 mJ/mm?. Dazu sind die
Endtemperaturen angegeben, die bis zum jeweiligen Ablationsbeginn erreicht wurden.
An der Schwelle ist T(EDs,) = 106°C.

Bei der Anregung mit dem ersten Spike des freilaufenden Tm-Lasers (Abbildung 5.3)
verschiebt sich der Ablationsbeginn merklich: zum dreifachen des EDs,-Wertes bis zur
Mitte des Laserpulses und bei nochmaliger Verdopplung bis in die vordere Pulshilfte.
Bedingt durch den asymptotischen Verlauf der Temperaturkurven 7'(H) liegen die be-
rechneten Endtemperaturen eng beineinander. Da die verwendeten Bestrahlungen den va-
lidierten Giiltigkeitsbereich der Temperaturkurven iiberschreiten (Unterabschnitt 2.2.1),
konnen die Temperaturangaben fehlerbehaftet sein. Wahrscheinlich ist, da die wahren

Temperaturen die gerechneten iibersteigen [8].
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Abb. 5.2: Zeitliches Pulsprofil des giitegeschalteten Ho-Lasers und Startzeitpunkte der Ablation
[9]. Die Balken markieren den mittleren Ablationsbeginn (4 Standardabweichung) zum
angegebenen Vielfachen der Bestrahlungsschwelle EDs, = 131 mJ/mm?. Dazu sind die
Endtemperaturen angegeben, die bis zum jeweiligen Ablationsbeginn erreicht wurden.
An der Schwelle ist, wie zur Tm-Laseranregung, T(EDs,) = 106°C.

Frenz et al. beschreiben den Ablationsbeginn nicht iiber eine Hiufigkeitsverteilung, son-
dern durch eine Reihe von Einzelmessungen mit Bestrahlungen zwischen 25 mJ/mm? und
35mJ/mm?. Die Startzeitpunkte der Ablation bewegten sich in einem Zeitfenster zwi-
schen 0.1us und 0.5 us (Abbbildung 5.4). Aufgrund der zugehorigen Endtemperaturen
von 38 °C bis 45 °C kann in diesem Fall von einem reinen Kaviationsprozef} ausgegangen
werden.
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Abb. 5.3: Zeitliches Pulsprofil des freilaufenden Tm-Laserspikes und Startzeitpunkte der Ablation
[9]. Die Balken markieren den mittleren Ablationsbeginn (4 Standardabweichung) zum

angegebenen Vielfachen der Bestrahlungsschwelle ED5, = 338 mJ/mm?. Dazu sind die

Endtemperaturen angegeben, die bis zum jeweiligen Ablationsbeginng erreicht wurden.
An der Schwelle ist T(EDs,) = 239°C.
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Abb. 5.4: Startzeitpunkte der Ablation (schraffierter Bereich) zur Anregung mit einem faser-

gefiihrten, giitegeschalteten Ho-Laser [24]. Bestrahlungen zwischen 25mJ/mm? und

35 mJ/mm?, mit zugehdrigen Endtemperaturen von 38...45 °C.
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5.1. STARTZEITPUNKTE DER ABLATION

5.1.1. Ablationsbeginn und Schallentwicklung

Fiir die Anregungen mit dem Gauf3schen Laserstrahl sei die Schallentwicklung wieder
durch die Drucktransiente im Ursprung ¢ dargestellt, dem Ort, an dem die Maximalwerte
von Druck und Temperatur sowie der zeitliche Absolutbeginn der Zugphase zu finden sind
(Abschnitt 4.1). In den Abbildungen 5.5 bis 5.7 sind die experimentellen Ergebnisse um
die zugehorigen Druckverldufe ergédnzt. Dargestellt sind die Transienten zur jeweiligen
EDsy-Bestrahlung, fiir hohere Bestrahlungen @ndern sich im wesentlichen die Amplitu-
den, aber weniger der Verlauf der Kurven (vgl. Abbildung 4.13).

Bei der Anregung mit den giitegeschalteten Lasern erreichen die Druckamplituden Be-
triage, die nahezu iiber die gesamte Dauer der Druckphase eine Verdampfung der Was-
serprobe verhindern. Mit Dampfdriicken von 16 bar bzw. 26 bar bei den erreichten End-
temperaturen 7 = 201 °C (Tm) bzw. T = 226 °C (Ho) ist eine Verdampfung friihestens
zu den Zeitpunkten t = 90ns (Ho) bzw. t = 128 ns (Tm) moglich. Die friihesten Abla-
tionszeitpunkte sind mit r = 86 ns (Ho) bzw. = 140 ns (Tm) angegeben, d.h. Modell und
Experiment stimmen gut iiberein. Die Lage aller Ablationsstartzeitpunkte in der Zugphase
des Schallfeldes weist auf eine aktive Unterstiitzung des Ablationsbeginns durch Kavita-
tion hin. Haben sich in der iiberhitzten Fliissigkeit erste Kavitationsblasen gebildet, so
bieten sie die erforderlichen Phasengrenzen zum Ausldsen des Verdampfungsvorganges
(Abschnitt 4.1).

Bei der Anregung mit dem freilaufenden Tm-Laserspike sind die Druckamplituden zu
dieser Anregung so weit reduziert, daf} die Druckphase des Schallfeldes einem Verdamp-
fungsbeginn nicht entgegenwirkt. Hierdurch beginnt die Ablation nicht erst zum Ende des
Laserpulses, sondern sobald die Probe hinreichend erhitzt ist. In den entgasten Reinst-
wasserproben ist hierzu eine Temperatur von ca. 250 °C erforderlich, wie die gefundenen
Endtemperaturen zeigen. Der zugehorige Dampfdruck betrdgt 41 bar. Eine Unterstiitzung
des Verdampfungsprozesses durch Kavitation kann hierbei fiir die beiden frithen Abla-
tionszeitpunkte sicher ausgeschlossen werden, da sie vollstindig in die Druckphase des
Schallfeldes fallen.
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Abb. 5.5: Blasenbildung bei Anregung mit dem giitegeschalteten Thuliumlaser (ad Abbildung
5.1) und Verlauf der Drucktransiente p(d,t) zur Bestrahlung H, = EDs,. Zur besseren
Ansicht ist das Laserpulsprofil auf das Maximum der Transiente skaliert.
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Abb. 5.6: Blasenbildung bei Anregung mit dem giitegeschalteten Holmiumlaser (ad Abbildung
5.2) und Verlauf der Drucktransiente p(d,t) zur Bestrahlung H, = EDs,. Zur besseren
Ansicht ist das Laserpulsprofil auf das Maximum der Transiente skaliert.
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Abb. 5.7: Blasenbildung bei Anregung mit dem ersten Spike des freilaufenden Thuliumlasers (ad
Abbildung 5.3) und Verlauf der Drucktransiente p(d,t) zur Bestrahlung H, = EDs,. Zur
besseren Ansicht ist das Laserpulsprofil auf das Maximum der Transiente skaliert.
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Abb. 5.8: Blasenbildung zur Anregung mit einem fasergefiihrten, giitegeschalteten Ho-Laser (ad
Abbildung 5.4) und Verlauf der Drucktransiente p(g,,¢) zum Radialabstand ¢, = 90 um
und der Bestrahlung H = 30 mJ/mm?.



5.1. STARTZEITPUNKTE DER ABLATION

Die von Frenz et al. beobachteten Ablationsvorgiinge zur fasergefiihrten, giitegeschalteten
Ho-Laseranregung sind aufgrund der niedrigen Endtemperaturen bereits als Kavitations-
prozesse identifiziert. Um festzustellen, wo und wann die Zugphase ihren Anfang nimmt,
ist zunichst die zugehorige Schallentwicklung in der Eintrittsebene berechnet worden
(Abbildung 5.9). Aus dieser la6t sich ablesen, daf} die ersten Zuganteile nach = 110ns
in einem Radialabstand g, = 90 um zur Fasermitte auftreten. Der friiheste von Frenz et al.
genannte Ablationsbeginn bei r = 100 £ 20ns wird hierdurch gut bestitigt. Der gesamte
Verlauf der Drucktransiente p(gy,?) ist in Abbildung 5.8 dargestellt, zusammen mit dem
Zeitfenster der gemessenen Ablationszeitpunkte.
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Abb. 5.9: Schallentwicklung in der Eintrittsebene zur Anregung mit dem fasergefiihrten, giitege-
schalteten Holmiumlaser (f, = 45 ns,a = 150 um). Dazu in Rot das Top-Hat-Strahlprofil
der Laseranregung.
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5.1.2. Schallmessungen

Neben der optischen Detektion sind auch Messungen am Schallfeld geeignet, um den
Beginn der Ablation zu erfassen. Im Schallfeld zeichnet sich der Ablationsbeginn iiber
Druckpulse ab, die durch die Expansion der sich bildenden Blasen erzeugt werden
[62, 63]. Die Druckpulse iiberlagern die thermoelastische Schallentwicklung und fiihren
zu sichtbaren Verdanderungen gegeniiber der ungestorten Schallentwicklung. Brendel und
Brinkmann haben diesen Effekt fiir die Gauflschen Laseranregungen mit Hilfe eines
PVDF-Sondenhydrophons (Durchmesser: 1 mm) untersucht [9]. Das Hydrophon war in
einem Mindestabstand von 4 mm zur Eintrittsebene des Laserstrahls ausgerichtet, um eine
hinreichende Ausdehnung der Wellenfront gegeniiber den Abmessungen der Hydrophon-
membran zu gewihrleisten (vgl. Anhang A.2). Zugleich war die Hydrophonmembran in
diesem Abstand vor der Laserstrahlung und den sich bildenen Blasen geschiitzt. Fiir die

gewihlten Anregungsparameter befand sich das Hydrophon in der akustischen Fernfeld-

zone.
12 Ho / 80ns FWHM / w=205um
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Abb. 5.10: Skalierte Fernfeldtransienten (Abstand g, = 4.1 mm) zur Anregung mit dem giitege-
schalteten Ho-Laserpuls, gemessenen fiir verschiedene Bestrahlungen oberhalb und
unterhalb des EDs,-Wertes [9]. Zum leichteren Vergleich der Verlaufsunterschiede sind

die Kurven auf ein einheitliches Maximum skaliert.

Die Beobachtungen des Schallfeldes erfolgten zu verschiedenen Bestrahlungen unter- und
oberhalb des EDs,-Wertes. Die gefundenen Verdnderungen im Schallfeld (Abbildungen
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36 Tm/ 1000ns FWHM / w=56um

pressure [a.u.]
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Abb. 5.11: Skalierte Fernfeldtransienten (Abstand ¢, = 8.17 mm) zur Anregung mit dem freilau-
fenden Tm-Laserspike, gemessenen fiir verschiedene Bestrahlungen oberhalb und un-
terhalb des EDs,-Wertes [9]. Zum leichteren Vergleich der Verlaufsunterschiede sind
die Kurven auf ein einheitliches Maximum skaliert.

5.10 und 5.11) korrelieren eng mit den reflektometrisch ermittelten Ablationszeitpunk-
ten: Zur giitegeschalteten Laser-Anregung verdndert sich die Transiente immer erst in der
Zugphase, zur Anregung mit dem freilaufenden Tm-Laserspike riicken die Abweichun-
gen mit zunehmender Bestrahlung bis in die Druckphase.

Die ungestorten Fernfeldtransienten bieten die Moglichkeit eines direkten Vergleichs mit
den Modellrechnungen dieser Arbeit. Da die Transienten mit einem kalibrierten Hydro-
phon aufgezeichnet wurden (21 mV/bar an 10pF), kann der Vergleich absolut erfolgen.
Ausgangspunkt fiir die Modellrechnungen sind die Impulsantworten ps ,(g;,t) (3.51),
(3.52) zur axialen Schallentwicklung im Abstand g, von der Eintrittsebene (Unterab-
schnitt 3.3.1). Die resultierenden Transienten (Abbildungen 5.12 und 5.13) weisen eine
weitgehende Ubereinstimmung mit den gemessenen Verldufen auf. Insbesondere validiert
die zeitgenaue Wiedergabe der Extrema und des Nulldurchgangs die Deutungen des Abla-
tionsbeginns durch die zugehorige Schallentwicklung. Die Abweichungen zum Ende der

Verldufe sind vermutlich auf ein geddmpftes Nachschwingen der Hydrophonmembran
zuriickzufiihren [70].
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Abb. 5.12: Vergleich zwischen gerechneter und gemessener Fernfeldtransiente (ad Abbildung
5.10).
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Abb. 5.13: Vergleich zwischen gerechneter und gemessener Fernfeldtransienter (ad Abbildung
5.11).
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Die deutlichsten Abweichungen zeigen sich in der Hohe der Amplituden. Sie betragen
bis zu 70% und stellen sich zudem nicht einheitlich als Uber- oder Unterschitzung dar.
Eine einzelne Ursache fiir die Unterschiede ist nicht auszumachen. Von Seiten des Mo-
dells konnen die Ndherungsannahmen zum temperaturabhéingigen Absorptionsprofil eine
Rolle spielen, von experimenteller Seite sind insbesondere Meffehler in der Pulsenergie
und im Strahlradius kritisch. Eine Fehlerrechnung zeigt, da§ sich ein 5%iger Fehler im
Strahlradius zusammen mit einem 10%igen Fehler in der Pulsenergie zu einem 30%igen
Fehler in der Amplitude fortpflanzen konnen. Hinzu kommen ein unbekannter Kalibrie-
rungsfehler des Hydrophons und fiir die Anregung zum freilaufenden Tm-Laserspike die
eingeschrinkte Giiltigkeit der Temperaturfunktion 7(H) bei den verwendeten Bestrah-

lungen.

Folgerungen fiir die Gewebeablation

Die Ergebnisse zur Anregung mit dem freilaufenden Tm-Laserspike haben gezeigt: Ohne
thermoelastische Schalleinwirkung setzt die Ablation ein, sobald die applizierte Bestrah-
lung eine zugehorige Ablationsschwelle {iberschritten hat. Hohere Bestrahlungen fiihren
so zu einem fritheren Ablationsbeginn, aber nicht zu einer gesteigerten Energiedeponie-
rung in der Probe. Im Fall der Wasserproben definiert sich die Ablationsschwelle aus der
jeweiligen Verdampfungstemperatur, die wiederum eine Funktion der jeweiligen Nukle-
ationsbedingungen ist [7]. In Gewebe hingt die Verdampfungstemperatur zusétzlich vom
mechanischen Einschlufl der Gewebsfliissigkeit in der Gewebematrix ab [58]. Unter Ein-
flu} des thermoelastischen Schallfeldes gelten im Prinzip die gleichen Ablationsschwel-
len, doch kann der Ablationsbeginn in der Druckphase temporir unterbunden werden,
wihrend er in der nachfolgenden Zugphase forciert wird. Die zeitliche Untergrenze fiir
den Ablationsbeginn ergibt sich aus dem Ende der Druckphase, das bei der Gauf3schen
Laseranregung spitestens mit dem Nulldurchgang in der Drucktransiente p(d,t) erreicht
ist. Da der Nulldurchgang zu fast allen betrachteten Strahlradien und Absorptionen stets
nah am Pulsende liegt (Abschnitt 4.2), kann die Energie giitegeschalteter Pulse nahezu
vollstindig in der Probe akkumuliert werden. Dies bietet nicht nur die Moglichkeit, hohe
Temperaturen und damit hohe Denaturierungsraten im bestrahlten Gewebe zu erzeugen,
sondern auch, @uflerst energiereiche Verdampfungsprozesse zu realisieren. Dieser Me-
chanismus bleibt nicht auf die betrachteten Tm- und Ho-Laseranwendungen beschrinkt,

sondern gilt fiir alle Anwendungen mit vergleichbaren Bestrahlungsbedingungen.
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6. Zusammenfassung

Die gepulste IR-Laserablation in Wasser ist durch simultane Temperatur- und Druckiinde-
rungen gekennzeichnet. Die Druckinderungen basieren auf dem thermoelastischen Effekt
und fiihren zur Ausbildung eines Schallfeldes. Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Mo-
dell entwickelt, das Entstehung und Ausbreitung des thermoelastischen Schallfeldes als
Funktion der Anregungsbedingungen wiedergibt. Zusammen mit einer Modellierung der
Temperaturentwicklung 1d6t sich so der thermodynamische Zustandsverlauf des ange-
regten Probevolumens nachzeichnen und insbesondere der Zeitpunkt des verdampfungs-
oder kavitationsbedingten Phaseniibergangs untersuchen.

Die Modellierung erfolgte am Beispiel der Anregung mit giitegeschalteten Thulium-
und Holmium-Laserpulsen (Cr:Tm:YAG, A = 2.01 yum und Cr:Tm:Ho:YAG, A = 2.1 um).
Beide Lasersysteme weisen bei den zugehorigen Laserwellenldngen eine moderate, tem-
peraturabhiingige Absorption in Wasser auf. Die Temperaturabhiingigkeit der Absorpti-
onen hat wesentlichen Einfluf} auf die Temperaturentwicklung und ist entsprechend in der

Temperatur-Modellierung beriicksichtigt.

Grundlage des thermoelastischen Schallmodells ist die photoakustische Wellengleichung,
eine lineare, inhomogene Wellengleichung, deren Inhomogenitit durch das zeitliche und
raumliche Anregungsprofil des Lasers gegeben ist. Zur Integration der photoakustischen
Wellengleichung wurde ein Separationsansatz gewihlt, der auf die Poisson’sche Formel
aus der Akustik zuriickfiihrt. Die Poisson’sche Formel ist ein 3-dimensionaler Losungsan-
satz, der akustische Beugungseffekte, etwa die Entstehung von Zuganteilen aus der initia-
len Druckerhohung, korrekt darstellt. Weiter ist die Temperaturabhédngigkeit des Griinei-
senkoeffizienten in der Losung beriicksichtigt. Der Griineisenkoeffizient stellt die Propor-
tionalitdt zwischen eingebrachter Strahlungsenergie und resultierenden Druckerhéhung
her. Seine Temperaturabhéngigkeit vermittelt thermische Nichtlinearitédten, die Amplitude
und Form des Schallfeldes beeinflussen, ohne dabei die Linearitéit der Schallausbreitung

zu verletzen.
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Die Modellierungen der Schallentwicklung erfolgten fiir das Top-hat-Profil eines faser-
gefiihrten Laserstrahls und fiir ein GauBsches Strahlprofil. Durch Darstellung der Schall-
entwicklung in der Eintrittsebene der Laserstrahlen konnte nachgewiesen werden, daf}
fiir den GauBschen Laserstrahl der Ubergang von der Druck- zur Zugphase des Schall-
feldes stets in der Strahlmitte beginnt. Der Verlauf der Drucktransiente an diesem Punkt
bestimmt somit den friihestmoglichen Kavitationsbeginn in der angeregten Wasserprobe.
Ubersteigen die Amplituden der Druckphase zudem den Dampfdruck der erhitzten Probe,
so ist vor Ende der Druckphase keine Verdampfung moglich. Der Nulldurchgang der bi-
polaren Transiente sowie die Hohe von Druck- und Zugamplitude charakterisieren somit
den gesamten thermodynamischen Zustandsverlauf der angeregten Probe. Die Groflen

werden im folgenden als charakteristische Schallfeldgroflen bezeichnet.

Die charakteristischen SchallfeldgroBen wurden auf ihre Abhingigkeit von den Bedin-
gungen einer GauBlschen Laseranregung untersucht. Die Anregungsbedingungen sind
durch Laserpulsdauer, Pulsenergie, Strahlradius und Absorption festgelegt. Eine wesent-
liche Vereinfachung der Untersuchungen ergab sich dadurch, dal im Rahmen dieser Ar-
beit eine analytische Losung der Poisson’schen Formel fiir alle Punkte der GauB3schen
Laserstrahlachse gefunden werden konnte. Bisherige Losungen beschrénkten sich in ih-
rer Giiltigkeit auf das akustische Fernfeld, wihrend die vorliegende auch im akustischen
Nahfeld gilt und somit insbesondere die Drucktransiente zu den charakteristischen Schall-
feldgroBen abdeckt.

Aus den gefundenen charakteristischen Schallfeldgroen 148t sich ableiten, dal bei
den Pulsdauern der giitegeschalteten Laseranregungen stets mit einer durch die Druck-
phase verzogerten Verdampfung gerechnet werden muf}. Mit zunehmenden Pulsenergien
konnen so zunehmende Probentemperaturen erreicht werden, die nachfolgend zu einem
explosiven Verdampfungsprozell weit oberhalb des normalen Siedepunktes fiihren. Aus-
gelost wird der Verdampfungsprozel3 spitestens durch Kavitation in der Zugphase des
Schallfeldes. Die Ablationswirkung eines solchen Prozesses ist deutlich von der zu einer
stetigen Verdampfung bei kontinuierlicher Probenanregung zu unterscheiden. Die vorher-
gesagten Ablationszeitpunkte werden durch Vergleich mit experimentellen Beobachtun-

gen gut bestitigt.

Bei der fasergefiihrten Laseranregung zeigt die Modellierung ein besonderes Verhalten
des Schallfeldes: Anders als zum GauBschen Laserstrahl ist der Ubergang von der Druck-
zur Zugphase nicht ortsfest, sondern variiert mit der Pulsdauer zwischen Strahlmitte

und den Flanken des Strahlprofils. Eine allgemeine Analyse der Schallfeldentwicklung
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als Funktion der Anregungsbedingungen ist hierdurch nicht méglich. Vielmehr ist die
Schallfeldentwicklung individuell zur jeweiligen Anregungssituation zu berechnen und
hieraus der zugehorige thermodynamische Zustandsverlauf abzuleiten. Durch exemplari-
schen Vergleich mit dem Experiment ist dieses Modellergebnis ebenfalls gut bestétigt.

Die Modellvorhersagen zu den laserinduzierten Zustandsinderungen in Wasser sind im
Grundsatz direkt auf Gewebe iibertragbar. Zwar erhoht der mechanische Einschluf3 der
Gewebsfliissigkeit in der Gewebematrix die Ablationsschwellen, doch wirkt das ther-
moelastische Schallfeld in gleicher Weise auf den VerdampfungsprozeB ein. Es hingt
von der medizinischen Indikation ab, ob die Probe z.B. gezielt iiberhitzt werden soll,
um durch thermische Denaturierung, explosive Verdampfung und ausgeprigte Zugwellen
einen breiten Wundreiz zu erzeugen, oder ob vielleicht ein kontrollierter Verdampfungs-
vorgang mit geringen Abtragsraten aber hoher Prézision erwiinscht ist. Dal sich zu den
Anregungsbedingungen der giitegeschalteten Tm- und Ho-Laseranregung vorwiegend das
explosive Ablationsregime einstellt, ist ein zentrales Vorhersageergebnis der durchgefiihr-

ten Modellrechnungen.
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A. Anhang

A.1. Losung der Poisson’schen Formel-Integrale

In den Berechnungen zur Schallentwicklung auf der Strahlachse, vgl. Unterabschnitt

3.3.1, wurde die Losung der beiden Teilintegrale

9

2 i 3
t/sin(f}) exp<—2nw—ﬁnrcos(ﬂ)> dd und

J_(r,
(r,n) w2

0
x 22
O
Ji(rn) = t/ sin(9) exp <—2n% +unr cos(ﬁ)) dd
w
VG
als Kernproblem bei der Losungsbestimmung der Poisson’schen Formel zum n-ten Quell-
termglied herausgearbeitet. Der Grenzwinkel ® war hierbei durch Gl. (3.28),

8 — { arccos(—q;/r) : r>gq, A1)

T : rng7

bestimmt. Gegenstand dieses Abschnittes ist es darzustellen, wie die beiden Integrale

gelost werden konnen, indem sie auf die imaginére Fehlerfunktion

)
2 2
eri(4(r) = = / % dr, (A2)

zuriickgefiihrt werden (mit einer beliebigen linearen Funktion {(r)). Bei der Losungs-
bestimmung sind hierbei die beiden Fille r > ¢, und r < ¢, zum Grenzwinkel ¥ zu

unterscheiden:
Fallr > q,

Die einzelnen Losungsschritte werden zunichst fiir das Integral J_(r,n) erldutert. Nach
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A.1. LOSUNG DER POISSON’SCHEN FORMEL-INTEGRALE

Definition der beiden Hilfsvariablen Y= 2nr?/w? und s = i nr und unter Ausnutzung

von sin?(®) = 1 — cos?(9) erhilt das Integral die Form

B¢
J_(r,n) ‘r>q- = t/ sin(9) exp(—y{1— cos*(9)} —s cos(®)) do. (A3)
0
Die nichste Umformung erfolgt mit Hilfe der Variablensubstitution y = /¥ cos(®). Bei
dieser Substitution wird ausgenutzt, da der Vorfaktor sin(¥) im Integranden iiber die

Ableitung dy/d® eliminiert werden kann. Es ist d® sin(%) = —dy/,/Y und damit

) V7 c0s(D)
D T (e 22)
J_(r,n = —t ex — d
( )‘r>qZ \/,Y ﬂ p y \/,7 y

2 VY cos(9g)
exp(—(v+33)) ( s )2
— - dy. A4
t VY \//7 TPV 20 oA

Der Integrand besteht nun bereits aus der positiv-quadratischen Exponentialfunktion, wie

sie auch in der imaginiren Fehlerfunktion auftritt. Die ndchste Variablensubstitution lautet
entsprechend z = y —s/(2,/¥) — dz = dy und fiihrt auf

2 b(q:)
exp(—(Y+ 7))
J-(rn)],o, =1 ! / exp(2*) dz. (A.5)
r 7 FY
Y a(r)

Die Integrationsgrenzen sind hierbei durch die Funktionen

b(r,n) = ﬁ(‘/jrﬁ%) und (A.6)

ﬁ_w_ﬂr)

NG " (A7)

bestimmt. Das negative Vorzeichen vor dem gesamten Integral ist in diese Funktionen

a(r,n) = \/ﬁ<

eingeflossen. Durch Riickersetzen der beiden Hilfsvariablen y und s ergibt sich die End-

darstellung des Integrals:

I, = CKO\/SEH exp <—n (%V_rj + ﬁ28Wz> ) [erfi(b(gz,m)) —erfi(a(r,n))]. (A.8)
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A.2. GEOMETRISCHE BETRACHTUNGEN ZUR SCHALLDETEKTION

Die Berechnung des Integrals J, (r,n) erfolgt analog zu J_(r,n) unter Beriicksichtigung

des veridnderten Vorzeichens im Integranden. Dies fiihrt auf die Enddarstellung

T, = cﬁ\/g exp <—n GV_’QZ + ﬁ28W2> ) lerfi(a(gz.n)) — erfi(a(rn))]. (A.9)

0

Fallr <q,

In diesem Fall ist O = © und damit J (r,n) = 0. Das Integral J_(r,n) berechnet sich in
analoger Weise zum vorherigen Fall. Es ergibt sich die Enddarstellung:

I (), = CKO\/SE” exp(—n (%V_rj N 1728Wz>> [erfi(b(r,n)) —erfi(a(r,n))]. (A.10)

Die Losungsdarstellung der Integrale ist damit vollstdndig.

A.2. Geometrische Betrachtungen zur Schalldetek-
tion

Bei der zeitaufgelosten Messung einer Wellenfront stellt sich die Aufgabe, geometrische
Laufzeiten iiber die raumlich augedehnte Detektorflache zu minimieren. Liuft z.B. eine
ebene Wellenfront schrig iiber die Detektorflache hinweg, so fiihrt dies zu einer kiinst-
lichen Streckung des Zeitsignals bel einer gleichzeitigen Verringerung der Signalampli-
tude. Verstirkt wird dieses Artefakt, wenn die Wellenfront eine Kriimmung aufweist, de-
ren Radius klein gegeniiber den Detektorabmessungen ist. Der schrige Wellenlauf iiber
den Detektor kann durch parallele Ausrichtung des Detektors zur Wellenfront vermieden
werden. Das Verhiltnis von Kriimmungsradius zu Detektorgrofle 148t sich durch groere
Abstédnde zur Schallquelle verbessern, da der Kriimmungsradius einer Welle stetig mit der

Ausbreitung zunimmt.

Die Form, mit der sich die thermoelastische Schallwelle ausbreitet, ist ein Abbild der
optischen Zone: Aus einer breiten, flachen Zone (uw — o) entsteht eine ebene Wellen-
form, fiir eine schmale, lange Zone (uw — 0) nimmt die Welle ein zylindrisches Profil
an. Dazwischen, fiir (uw ~ 1), ist die Ausbreitung sphérisch [38]. Die Detektion einer
sphirischen Wellenfront ist in Abbildung A.1 dargetellt. Sie zeigt ein Hydrophon vom
Durchmesser d, das in einem Abstand z, von der Grenzfliche aufgestellt ist. Wie gefor-
dert ist das Hydrophon parallel zur Wellenfront ausgerichtet. Die Abbildung illlustriert

den Lauf der Wellenfront iiber das Hydrophon: Er beginnt ab einem Sphérenradius r = z,
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A.2. GEOMETRISCHE BETRACHTUNGEN ZUR SCHALLDETEKTION

Hydrophon

Zy
Abb. A.1: Schalldetektion einer sphérischen Wellenfront mit einem Hydrophon vom Durchmesser

d, im Abstand z, von der Grenzflache.

in der Hydrophonmitte und endet zum Radius z; = \/z + (d/2)? an dessen Rand. Der

gesamte Vorgang erstreckt sich liber einen Zeitraum 7', der sich mit der Schallgeschwin-

digkeit ¢, zu
T(z) = 2i—20 @+ (d)2)* =z
)) = —

Co Co
ergibt und erwartungsgemif fiir z, — o gegen Null strebt. Die Messung kann fiir end-

(A.11)

liche Abstinde z, als ungestort angenommen werden, wenn T'(z,) kurz ist im Vergleich
zum eigentlichen MeBsignal, dem Druckverlauf p(¢) in der Wellenfront. Der Verlauf p(z)
sei durch eine obere Grenzfrequenz f charakterisiert. Dann lautet die Bedingung fiir eine
storungsfreie Messung 7T'(z,) < 1/ fg, die sich mit Gl. (A.11) zu einer dquivalenten For-
derung an den Abstand des Detektors zur Schallquelle umformen l463t:

(d/2)2 - (CofG)2
2¢0 f .

Die Ungleichung sei am Beispiel einer typischen Ho-Laseranregung (7, = 80ns, u =

20> (A.12)

3mm, w = 200um) quantifiziert: Aus der Fourieranalyse ¥ [p(d,t)] des zugehorigen
Druckverlaufs errechnet sich die obere Grenzfrequenz (3 dB-Abfall) zu f; = 15MHz.
Bei einem angenommenen Detektordurchmesser d = 1 mm ergibt sich damit die Forde-

rung z, > 1.2 mm fiir die Positionierung des Detektors im Experiment.
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A.3. WARMELEITUNG AN DER GRENZFLACHE QUARZ-WASSER

A.3. Warmeleitung an der Grenzflache Quarz-
Wasser

Bei der IR-Laserablation an einer freien Oberflache (z.B. Haut) wirkt die Umgebungsluft
als effektiver thermischer Isolator, so dal wihrend der typischen Bestrahlungszeitraume
von einigen Hundert Nano- bis Mikrosekunden praktisch keine Wirme an die Umge-
bung abfliet [58]. Bei der fasergefiihrten Laseranregung findet hingegen eine merk-
liche Wirmeableitung in den aufgesetzten Quarzkorper statt. Die Wirmeleitfidhigkeit k
[W/mK] und der Temperaturleitwert y [m?/s] von synthetischem Quarz und dazu verglei-

chend von Wasser und Luft sind in Tabelle A.1 aufgelistet.

k [W/mK] | y [m?/s]
syn. Quarz | 1.38 8.122-1077
Wasser 0.609 1.46-1077
Luft 0.025 1.94-107°

Tabelle A.1: Wirmeleitfahigkeit k und Temperaturleitweit 7y fiir die Materialien synthetischer
Quarz, Wasser und Luft [75, 26, 84].

Zur Modellierung des Wirmeflusses seien die Wasserprobe und der eingetauchte
Quarzkorper in erster Ndherung als semi-infinite Korper angenommen, zwischen denen
der Wirmeaustausch entlang einer Achse z stattfindet, die senkrecht zur Grenzfliche bei-
der Medien steht und in Richtung Wasser weist. Die Grenzflache befinde sich bei z = 0.
Die GroBe ©;(t,z) = T — T, stelle die Temperaturerhohung jeweils im Wasser (i = 1) und
im Quarz (i = 2) dar. Da auf den betrachteten Zeitskalen Konvektionsvorginge im Wasser

vernachlédssigbar sind, gilt in beiden Medien die Warmeleitungsgleichung [84]

00, 9%

Hierbei steht v; fiir den jeweiligen Temperaturleitwert der beiden Medien gemill Tabelle
A.1. An der Grenzfliche gelten die Randbedingungen

0®,(t,z=0) = O(t,z=0), sowie
00 00
oy =L =k —2| (A.14)
aZ 7=0 aZ 7=0
worin k; die jeweilige Wirmeleitfidhigkeit ist. Zudem wird
lim O (z,z) = lim ®,(7,7) =0 (A.15)
7o 7o
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A.3. WARMELEITUNG AN DER GRENZFLACHE QUARZ-WASSER

gefordert. Zur Losung der Warmeleitungsgleichung (A.13) unter den gegebenen Randbe-
dingungen sei zunichst der Fall einer instantanen Laseranregung angenommen, durch die

das axiale Temperaturprofil
0(1,2)],_, = Oexp(—pz) (A.16)

im Wasser erzeugt wird. Hierbei ist u der Absorptionskoeffizient und ®, die Temperatur-
erhohung am Eingang der Wasserprobe. A. Yablon et al. haben fiir diesen Fall eine anay-
tische Losung bestimmt, deren Richtigkeit durch Vergleich mit einem Finite-Elemente-
Modell iiberpriift wurde [84]. Danach ist die zeitliche Entwicklung des axialen Tempera-
turprofils im Wasser durch eine Impulsantwort ®z(z,z) von der folgenden Form gegeben:

o
O5(1.2) = — exp(u™nit) [exp(—pz) Gi(1,2) + exp(+uz) K Ga(t,2)] (A17)

Die GroBen G1, G> und K sind dabei wie folgt definiert:

Gi(t,z) = 1+erf< ,U\/YT>

N

Gy(t,z) = l—erf<7+,u\/71> und
Kk - ki-kvn/n (A.18)
ki +ko/V1/ 72

Aufgrund der Linearitit der Warmeleitungsgleichung (A.13) lassen sich alle Fille einer
zeitlich ausgedehnten Laseranregung mit Hilfe der Impulsantwort ®g(z,z) beschreiben.
Der zugehorige Temperaturverlauf ©(z, z) berechnet sich aus der Faltung

(o)

05(.2) @ 2(1)] () = [ st —7,2)g(x)d (A.19)

— 00

der Impulsantwort mit dem Laserpulsprofil g(7), das beliebig gewihlt werden kann, aber

zu

/ g(r)dt=1 (A.20)
normiert sein muf}. Diese Normierungsbedingung verhindert, daf3 die Leistung des Laser-

pulses doppelt in die Berechnungen eingeht, da sie bereits verwendet wird, um die maxi-

male Temperaturerh6hung ©, in der Impulsantwort zu bestimmen. Geméf 2.2.1 geschieht
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A.3. WARMELEITUNG AN DER GRENZFLACHE QUARZ-WASSER

dies tiber den Zusammenhang

u
dT = Iy(1)dt, A.21

worin () die Leistung am Eingang der Wasserprobe ist.

Das Verhalten des dargestellten Wirmeleitungssystems 146t sich durch eine Analyse der
Impulsantwort ®g(z,z) zum Zeitpunkt # = 0 grob vorhersagen: Fiir die Unterfunktionen
G1(t,z) ergeben sich bei r = 0 die Werte

G1(0,z) = l+4erf(eo) = 2, sowie
G1(0,z) = l—erf(eo) = 0,
womit die Impulsantwort von folgender Form ist:

%@0 flir z=0 und

(A.22)
Opexp(—uz) fir z>0.

©5(0,2) = {

1,0 T T T T T T T T T T
09-
@o 0,8—
~
= 0,7
®(O
0,6-
0,5-
o 5 10 15 20 25 30
z [um]

Abb. A.2: Verlauf der (normierten) Impulsantwort ©3(z,z) = @3(t,z) /@, im Wasser nach a) 10 us,
b) 100 us und c) 500 us. Das angrenzende Medium ist Quarz. Die Berechnungen erfolg-
ten fiir eine Absorption y = 6.5/ mm.

Erwartungsgeméill spiegelt die Impulsantwort bei t = 0 das initiale Temperaturprofil
(A.16) wider. Ein wesentlicher Unterschied besteht aber in der Unstetigkeit bei z = 0,
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A.3. WARMELEITUNG AN DER GRENZFLACHE QUARZ-WASSER

die sich durch den Faktor (1+ K)/2 ausdriickt. Hierdurch wird die maximale Tempera-
turerhohung ®, nicht an der Grenzflache erreicht, sondern in einer differentiell kleinen
Tiefe dz, fiir die exp(—udz) &~ 1 angenommen werden kann. Das Verhiltnis von ®, zur
Temperaturerhohung an der Grenzfliche betrigt gerade (1 + K)/2. Im weiteren Verlauf
(Abbildung A.2) nimmt der Abstand der maximalen Temperaturerh6hung zur Grenzfldche
stetig zu, und es bildet sich dazwischen ein kontinuierlicher Temperaturgradient. Dessen
relative Hohe betrigt nur anfinglich (1+ K) /2, da die Wirmeleitung zunehmend fiir den
Temperaturausgleich sorgt.

GemiB GI. (A.18) setzt sich die Groe K aus den Materialkonstanten vy; und k; der angren-
zenden Medien zusammen. Fiir Quarz-Wasser berechnet berechnet sich K zu ungefihr
0.02, so daB (1+K)/2 = 0.51 ergibt. Die Temperaturerhohung an der Grenzfliche ist
damit zu allen Zeiten hochstens halb so hoch wie die maximale Temperaturerhohung. Fiir
Wasser-Luft betragt K etwa 0.99 und folglich ist (1+ K)/2 ~ 1, was die hohe thermische
Isolierfahigkeit von Luft widerspiegelt. Eine vergleichende Darstellung der Impulsant-
worten zu den beiden K-Werten ist in Abbildung A.3 gegeben.

1,0 T T T T T T T T T T
| C) ]
09 2 -
& 08
N
= 0,7
S
0,6-
0,5-
o 5 10 15 20 25 30
z[um]

Abb. A.3: Verlauf der (normierten) Impulsantwort ®j(,z) = ®3(t,z)/®, im Wasser nach t =
500 us mit a) Luft und b) synthetischem Quarz als angrenzendem Medium. Zum Ver-

gleich zeigt die Kurve c¢) das initiale Temperaturprofil o< exp(—uz), mit g = 6.5/ mm.
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