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1. Bevezetés

A lézerek felfedezésével egyiitt elkezdddott a kapesolodo alkalmazasok fejlesztése is, ami
miatt mara a lézerek az ipar, illetve az orvostudomany egyes teriiletein nélkiilozhetetlenekké
valtak. Mindezzel parhuzamosan a 1ézerfizika is sokat fejlodott, megjelentek az impulzusiizemu
lézerek, valamint egyes technikak alkalmazésaval, mint amilyen a fazismodulalt
impulzuserésités (chirped pulse amplification, CPA [1,2]) jelentésen megnovekedett az altaluk
szolgaltatott impulzusenergia is. Szélessavu lézerkozegek (festékek, titan-zafir [3]) és
diszperziokompenzal6 eszk6zok segitségével, mint amilyen a prizmapar [4], diffrakcids racs
[5] vagy a faziskorrigalo (,,csorpolt”) tikkor [6], sikeriilt egyre rovidebb impulzushosszat elérni.
Tovabbi fontos fejlemény, hogy manapsag lehetdség nyilik a legrovidebb 1ézerimpulzusok Un.

vivé-burkold (CEP) fazisanak szabalyozasara, valamint mérésére is [7].

A fentiek alapjan nem meglepd, hogy a lézereknek, illetve a velikk elvégezhetd
kisérleteknek az alapkutatasban is kiemelked6é szerep jut, példaul a részecskegyorsitas 1j
modszereinek kidolgozasaban [8,9], a magfizio létrehozasaban [10,11], a precizids
frekvenciametrologiaban [12], melynek segitségével akar a masodperc joval pontosabb, az
atomorak pontossagat nagysagrendekkel meghaladd definicidja is lehet6vé valik. Az ultragyors
1ézerek altal megvalosithatd nagy idébeli felbontast kihasznalva johetett 1étre a femtokémia
[13] és az attofizika [14] tudomanya is, melyeknek 1ényege az atomok és a molekulak ultragyors
dinamikdjanak megismerése. Jelentds kutatési teriiletté ndtte ki magat a legkiilonb6z6bb fény-
anyag kolcsonhatasi folyamatok vizsgéalata, melynek sordn példaul jelentésen bdviiltek a

fotoemisszioval kapcsolatos ismeretek is [15-20].

Mind az alapkutatas, mind a lehetséges alkalmazasok [21-23] szempontjabdl érdekesek a
feliileti plazmonokkal kapcsolatos kutatasok is [24]. A feliileti plazmon egy fém vezetési

elektronjainak feliilet mentén kialakul6 toltésstirliség hullamai. A plazmonika tobb mddon is



segitheti a biomolekuldk detektalasat [25]. Ilyen moddszer a feliileterdsitett Raman-
spektroszkopia (Surface Enhanced Raman Spectroscopy, SERS) [26]. Ennek soran a feliileti
plazmon térnévekményének, valamint mas kémiai effektusoknak koszonhetbéen az egy
molekulacsoportokrol észlelheté Raman szérds nagymértékben, akar 10°-108-0s [25]
nagysagrendet is er6sodhet. A feliileti plazmonok perspektivikus alkalmazasa a napelemek
hatasfokanak novelése, melyre tobb modszer is ismert [27,28]. Emlitésre mélté a fotodiodak
[29-31] hatasfokanak novelése, vagy egy Ujfajta rakterapias modszer kidolgozasa is [32]. A
feltileti plazmonok elektromagneses kozelterére nem érvényes a tavoltereknél érvényes
diffrakcios limit, valamint a feliileti plazmonok diszperzios relacidjabol kovetkezik, hogy egy
adott frekvenciaval rendelkez6 plazmon hullamhossza révidebb az ugyanezen frekvencidhoz
tartozd fényénél. Ezen tulajdonsdgokat kivaléan lehet hasznositani mikroszkopok
felbontoképességének novelésére [33,34] vagy litografiai alkalmazasokban [35-37]. Egy masik
felhasznalasi lehet6ség lehet a plazmonikus hullamvezetok [38-40]. Ezen eszkozok elénye a
legtobb mas optikai adatatvitelt alkalmazo rendszerrel szemben, hogy a miniatiirizdldsdnak nem
szab hatart az alkalmazott fény hullamhossza, vagyis a kis méret tarsithatd az optikai
rendszerekre jellemz6 nagy adatatviteli sebességgel [41,42]. Lehetséges alkalmazasok még a
plazmonikus emitterek, illetve ultragyors fotokatodok [43-45] olyan helyeken, ahol nagy
szlikség van a keltett elektronok iddbeli szinkronizacidjara (szabadelektron-1ézer), vagy az
olyan alkalmazasokban, ahol a nagy térbeli pontossag kiegészithetd az ultrarévid impulzusok
altal keltett elektronok idébeli felbontasaval, mint a transzmisszids elektronmikroszkopban

(transmission electron microscope, TEM [46,47]), illetve a diffrakcional [48].

A feliileti plazmonokhoz kapcsolodd evaneszcens elektroméagneses tér jelentOsen
nagyobb is lehet, mint a megvilagitd (plazmont kelté) fény elektromagneses tere [24],

nagymértékben befolyasolva a fotoemisszié [49-51], és az igy nyert elektronnyalab



tulajdonsagait [52-55]. Ezen disszertacio keretében elvégzett kutatasok is a plazmonikus

fotoemisszio tulajdonségait hivatottak vizsgalni.

A disszertacid elején bemutatom a dolgozat szempontjabol legfontosabb jelenségeket.
Kitérek a feliileti plazmonokkal kapcsolatos jelenségekre, ideértve mind a feliileti plazmon
polaritonokat, mind a lokalizalt feliileti plazmonokat, valamint targyalom a fotoemisszio
lehetséges mechanizmusait, a plazmonikus fotoemissziot és elektrongyorsitast. A Célkitiizések
bemutatasa utan ismertetem az altalam, illetve a veliink egyiittmiik6dd kutatocsoportok altal
hasznalt kisérleti berendezéseket illetve eljarasokat, melyek ismerete nélkiilozhetetlen a
disszertaci6 eredményeinek megértése szempontjabol, majd ratérek a sajat eredmények
ismertetésére. Ennek sordn bemutatom a feliileti érdesség plazmonikus fotoemissziora és
gyorsitasra gyakorolt hatasanak kisérleti aspektusait, valamint a vonatkozd elméleti
megfontolasokat is. Ismertetem a vivé-burkold fazistél fliggd fotoemisszid sajatsagait
plazmonikusan renzonans és nemrezondns nanorészecskék esetére. A sajat eredmények kozt
utolsoként a plazmonikusan gyorsitott elektronok ¢és a THz-es sugarzas keltésének

Osszefiiggéseit vizsgalo kisérletekrdl szamolok be.



2.  Felileti plazmonok és ultragyors
fotoemisszio

2.1 Feliileti plazmonok

Egy fém vezetési elektronjainak feliillet mentén kialakulo toltésstiriség-oszcillaciojat,
illetve az ezen oszcillacidhoz kapcsolodd, a fém feliiletére merdlegesen exponencialisan
lecseng6 elektromagneses teret feliileti plazmonnak nevezziik [24,56]. A jelenséget fémek
vezetési elektronjainak gerjesztésével hozhatjuk Iétre, bizonyos feltételek megléte esetén. A
feliileti plazmonok 1étrejottét elektromosan toltott részecskék, pl. elektronok 4ltal torténd
gerjesztéssel, vagy tisztan optikai tton, egy fém-vakuum, illetve fém-dielektrikum hatarfeliilet
megfeleld megvilagitdsdval érhetjiilk el. A feliileti plazmonok jobb megértése céljabol
ismertetem a fémek optikai tulajdonsagaira vonatkoz6 ismerteteket, majd targyalom a feliileti

plazmon polaritonokat, valamint a lokalizalt feliileti plazmonokat is.

A fémek leirasanal felhasznaljuk, hogy a fémracsban periodikusan elhelyezkedd atomok,
illetve atomtorzsek miatt 1étrejovo szintén periodikus potencidlban mozognak az elektronok.
Az igy nyert elmélet savelméleti modellként ismert, és jol magyarazhatoak vele tobbek kozt a
fémek vezetési tulajdonsagai. Egy masik megkozelités a fémek plazmamodellje [24,56-58],
ahol az elektronokat mint szabad elektrongézt tekintjiik a pozitiv toltésli atommagok koriil.
Ebben a leirasban kozponti szerepet jatszik az elektrongaz valasza egy kiils6 elektromos térre.
Ilyenkor ugyanis a fémben levd elektronokat mozgésra készteti a kiils6 elektromagneses tér,
azonban ez a mozgas idében csillapodik a fellépd litkozések miatt. Ezek alapjan Stefan Maier

gondolatmenetét kovetve [56] felirhato az

mX+myx+eE =0 Q)



mozgasegyenlet, ahol m és e az elektronok effektiv tomege ¢és toltése, E a kiilso elektromos tér,
valamint y jelenti az elektronok titkdzésének frekvenciajat. Elektromagneses hullam esetén az
elektromos tér id6fiiggése megadhato az E(t)=Eoe™" alakban, és a mozgasegyenlet megoldasa

felirhato a

x(t) = ————E(t) )

m(w?+iyw)

Osszefliggéssel. Mivel a polarizaciosiiriiség megadhato a P=-nex alakban, igy a

ne?

P= 3)

- m(w2+iyw)

kifejezést nyerjiik, ahol n jelenti az elektronok stirtiségét. Ebbdl mar kdvetkeztethetiink az

elektromos eltolasvektorra, melyre a

D=sOE+P=so(1— “p )E 4)

w?+iyw

kifejezés adédik, ahol w, = /% a plazmafrekvencia, és g, jeloli a vakuum permittivitasat.
0
Innen a szabadelektrongaz dielektromos allanddjara egyszeriien kovetkeztethetiink:

w3 1 w3T? ny wAT (5)

w2+iyw 1+w?272 w(1+w?t2)’

clw)y=¢e+ig"=1-
Amennyiben az elektronok iitkzései miatti csillapitas elhanyagolhatd, Ggy a permittivitasra
vonatkozo (5) kifejezés az

w2

ew)=1-22 (6)

egyenletre egyszertisodik. A permittivitasbol kozvetleniil kiszamolhato a fém térésmutatdja is

i(w)=n(w)+ix(w), a két mennyiség kozt a kovetkez6 Gsszefliggések teremtenek kapcsolatot:

e =n?—K? )



£ =2nk (8)

9)
K=< (10)

A fém torésmutatoja egy komplex szam, melynek a képzetes része az abszorpcidval kapcsolatos
mennyiség. Az elmélet alapjan a fémek a rajuk esd, és a plazmafrekvenciandl alacsonyabb
frekvencidaval rendelkezd fényt visszaverik, mig ennél magasabb frekvencidkon egy

dielektrikum tulajdonsagaival birnak.

2.1.1 Feliileti plazmon polariton

z E(z)
Dielektrikum (:1)

VATAYAYS :
— f

1. abra: Felileti plazmon polariton dielektrikum-fém hatarfeliilet mentén. Jol lathatdé a
toltéssiirliség-oszcillacio, illetve a  feliilettdl tavolodva exponencidlisan lecsengd
elektromagneses tér is.

A feliileti plazmon polaritonok (FPP) jobb megértéséhez [24,56,57,59] tekintsiik az 1.
abrat a megadott dielektromos allandokkal. J. M. Pitarke [59], valamint Stefan Maier [56]
gondolatmenetét kdvetve abbdl indulunk ki, hogy a fém-dielektrikum hatarfeliilet kdzelében

kialakulo elektromos és magneses tereknek ki kell elégiteniiik a

5]

T'OtHl' = SiaEi (11)
T'OtEi = _%Hl (12)



div gl'Ei =0 (13)

divH; =0 (14)

Maxwell-egyenleteket, ahol nemmagneses anyagokrol van szo és feltételezziik a kiilsé toltések
¢és aramok hianyat, tovabba i indexeli a két kozeget. A (11)-(14) egyenletek alapjan két
megoldas 1étezik, melyek a transzverzalis magneses, illetve a transzverzalis elektromos
modusokat irjak le. A feliileti plazmon terjedési irdnyat az X tengellyel parhuzamosan
megvalasztva, tovabba figyelembe véve, hogy két kdzeg hataran az elektromos és magneses
térerdsség €rintd irdnyu komponensei folytonosan mennek at, a transzverzalis elektromos (TE)

modus esetén a kialakuld elektromos €s magneses komponenseket a

dielektrikum féltérben (z>0) E,=(0, E, 0)e¢ilx-obo-az (15)
Hy=(Hy, 0, Hy)ellxx—obe-mz (16)
fém féltérben (z<0) E, = (0, E, 0)¢ilxx-wDeaz (17)
Hy, = (H,, 0, Hy)elkxx—0t)pazz (18)

alakban, mig a transzverzalis magneses (TM) modust a

dielektrikum féltérben (z>0) Ei=(Ey, 0, E,)elkax-0D)p-a1z (19)
H,= (0, H, 0 ) ellkxx—wt) g—a,z (20)
fém féltérben (z<0) E,=(E., 0, E,)eilkxx-wt)paz (21)
H, = ((), H, 0 ) ellkxx—wt) pazz (22)

kifejezésekkel lehet megadni, ahol ky jelenti az x iranya hullamszamvektort, w a korfrekvenciat,
az a egyiitthatok pedig a feliileti plazmonok terének evaneszcens lecsengést biztosito

egylitthatoi. Ha figyelembe vessziik, hogy egy idealis vezetd feliilet mentén kialakul6 hullamok

9



esetén az elektromos térnek kell, hogy legyen az adott feliiletre merdleges komponense, ugy a
TE moédus (s polarizacio) nem johet létre, igy a feliileti plazmon polaritonok TM modussal (p
polarizacio) rendelkeznek. A (19)-(22) képleteket a (11) egyenletbe helyettesitve, valamint a
sziikséges egyszertisitéseket elvégezve a

dielektrikum féltérben (z>0)  (—a1Hy, 0, —ikyH)) = icyw(Ex 0 Ej;) (23)
fém féltérben (z<0) (azHy, 0, —ikyH)) =ig,w(Ex 0 Eg) (24)

kifejezésekhez jutunk. Amennyiben az X komponenseket elosztjuk egymassal, tigy az

L__ 4 (25)

4%] &2

egyenl6séghez jutunk. Ennek fontos fizikai tartalma van, mivel azt mutatja, hogy feliileti
plazmonok kialakulasa csak ott lehetséges, ahol a fém dielektromos allanddjanak valds része,
illetve a dielektrikum permittivitasa ellentétes eldjeliick. Mivel egy normal dielektrikum relativ
permittivitdsa egy pozitiv szdm, ezért a fém dielektromos allanddjanak gyakorlatilag
negativnak kell lennie, ami az (5) képlet alapjan a plazmafrekvencia alatt lehetséges. A feliileti
plazmonok diszperzidés relacidjanak meghatarozasahoz Heinz Raether idevonatkozo

megallapitasait alapul véve [24] figyelembe kell venni, hogy a beesé fény, illetve a plazmon

hulldmszamvektorainak meg kell egyezniiik, vagyis felirhato a
2
i=1,2 & (%) = ki +a? (26)

alakban, amibdl kiszamolhatjuk az a egyiitthatokat.

i=1,2 @ = s (2) -2 (27)

Az a lecsengési egyiitthatok ismeretében kovetkeztethetiink a feliileti plazmon terének a
feliiletre merdleges kiterjedésére, vagyis arra a karakterisztikus hosszra, amelyen a feliileti

plazmon elektromégneses tere az e-ad részére csokken. Ezt az értéket a két féltérre az

10



i=1,2 2 = — (28)

képlettel lehet kiszdmolni, melyre a

dielektrikum féltérben (z>0) 5, = % /esi (29)
1

fém féltérben (z<0) 2, =2 |22 (30)
2

kifejezések adédnak, ahol 1 jelenti a gerjesztd fény hullamhosszat, valamint &, = &) + ie,
jelenti a fém dielektromos allanddjanak valds és képzetes részét. A (25), illetve (26)

egyenletekbdl mar levezethet6 a feliileti plazmon polariton hullamszamvektora, melyre a

_ 2 ’ €1&
kx - C €1+& (31)

kifejezés adodik.

Normalt korfrekvencia

0'0 i 1 " 1 " 1 i
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0

Normalt hullamszam vektor

2. abra: Feliileti plazmon polaritonok diszperzios relacidja (piros gorbe), valamint fénynyalab
diszperzios relacioja vakuumban (fekete gorbe) és n torésmutatdju kdzegben (zold gorbe).
Plazmonbecsatolas 1étrejottének feltétele a fény és a plazmon hulldmszadmainak illesztése,
amely ott lehetséges, ahol a két gérbe metszi egymast.

A (31) képletbdl latszik, hogy a feliileti plazmon hulliamhossza rovidebb az azt kelto,
vakuumban terjedd fény hullimhosszanal. Ahhoz azonban, hogy fénnyel plazmont tudjunk

kelteni, sziikséges a gerjeszté fény, valamint a feliileti plazmon polariton hullamszamainak

11



illesztése, amit nem tudunk elérni a fémfeliilet egyszerii megvilagitdsaval. Ezen feltétel
teljesitésére azonban tobb modszer is 1étezik. Az egyik modszer a raccsal térténd becsatolas,
melynek sordan a feliiletre periodikusan felvitt struktira periodicitasabol szarmazéd kvazi-
hullamszamvektorral illesztjiik a fény ¢és a feliileti plazmon hullamszamait. Ilyenkor a

hullamszamvektor felirhato a

27T

DI = ]I g yleydes kIO = S sing,  kjAes = (32)

alakban, ahol a jelenti a racsallandot, v pedig egy pozitiv egész szam. Megfelel6 tervezéssel

akar a plazmon terjedésének iranya is befolyasolhato, valamint a forditott folyamat is 1étrejohet,

vagyis a feliileti plazmon polariton a racson fény formajaban kicsatolodik.

kxfény= k g

3. abra: Raccsal torténd plazmonbecsatolas. A fény és feliilleti plazmon polariton
hulldmszamainak illesztése a racsperiddusbol adodo kvazi-hullamszdmvektorral torténik.

A masik modszer 1ényege, hogy a gerjesztd fényt egy n > 1 tdrésmutatdji kozegen keresztiil
bocsatjuk a fémfeliiletre. Mivel a plazmonbecsatolas beesési szoge az altalam hasznalt kisérleti
elrendezés esetén 45° kozelében van, igy a legmegfelelobb eszkdéz a plazmonrezonancia
eldallitasara egy derékszogli prizma, melyen a legegyszerlibb esetben egy vékony fémfeliilet
helyezkedik el. Ezt az elrendezést Kretschmann-konfiguracionak nevezik. Ugyan a plazmonok
félhengerrel torténd gerjesztése is lehetséges lett volna [24,60], azonban ezt a modszert nem
alkalmaztuk, mert igy a konvex toréfeliilet altal okozott hibak kikiiszobolhetdk, a prizmaval
egyszeriibb plazmont becsatolni, tovabba a megfeleld optikai mindségii prizma eldallitasa is

egyszerilibb és igy olcsobb a félhengernél.
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4. abra. Kretschmann-konfiguraci6. A felilleti plazmon polariton és a fény
hulldmszamvektoranak illesztése deré¢kszogl prizmaval. A prizma teszi lehetdvé a fémfeliilet
megvilagitasat a plazmonrezonanciahoz tartozo6 szogben.

A gerjesztd fény hullamszamvektoranak X irdnyt komponense ekkor a
kI = kIényp sin (33)

kifejezéssel irhato le, ahol n jelenti a prizma torésmutatojat, 6 pedig a fény beesési szogét a
fémfeliiletre. A plazmonkeltés hatdsfoka fligg az emlitett fémfeliilet vastagsagatol, valamint a

beesési sz0gtdl is.

09}

Visszavert fény

0’0 L A L
43 44 45 46 47

Beesési szdg (deg)

5. abra. Feliileti plazmon polariton keltés hatasfoka a beesési szog fliggvényében Kretschmann
elrendezés esetén 50 nm vastag eziist feliileten.

A plazmonbecsatolds hatasfokdnak maximuma akkor 1ép fel, amikor a fémfeliiletrdl
reflektalodott nyalab teljesitménye minimalis. Ennek kiszdmolasahoz a kozegekre a Fresnel
egyenleteket kell megoldani. Itt csak a végeredményt adom meg abban az esetben, amennyiben
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teljesiilnek az |e5| > 1, valamint a |e;| « |&5|, feltételek, vagyis a fém dielektromos
allanddjanak valds része abszolutértékben joval nagyobb, mint a képzetes rész. Ekkor a

reflexidra az

ATT
R=1-— i 34
L™ —(kg+Akx)]2+(ri+rr)2 (34)

kifejezéshez jutunk, ahol k2 jeldli a FPP két feliiletre szamolt hulldimszamvektorat, Ak, jelenti
a dielektrikum-fémréteg-dielektrikum rendszer hullamszamanak eltérését az egyszer(ibb fém-
dielektrikum struktirdban szamoltt6l, amit a (31) képlettel kaphatunk meg. Ez a mennyiség
[; = Im(k2) jeloli a belsd csillapitast, melynek lényege a feliileti plazmon polariton
energiajanak ho formajaban torténd disszipacioja. A feliileti plazmon tere ugyanis elektron-
lyuk parokat hoz létre a Fermi-Szinten, melyek elbomldsa fononok keletkezésével jar. Az n.
sugarzasi csillapitast a I, = Im(Ak,) jeloli, melynek soran a feliileti plazmon polariton a
terjedése soran fotonna, azaz fénny¢ alakul. Megmutathatd, hogy a (34) Lorentz gérbének akkor
van minimuma, amikor I; = [, vagyis abban az esetben, ha a bels6 és a sugarzasi csillapitas
megegyezik egymassal. A fentiek ismeretében meghatdrozhato a plazmonrezonancia

szempontjabol idedlis fémréteg-vastagsag, valamint a fény becsatolasanak szogfliggése is.

A Fresnel-egyenletek segitségével és a transzmisszid meghatarozasaval tovabba a
plazmonok térndvekménye is kiszdmolhato, mely mennyiség megadja, hogy a feliileti plazmon
polariton hatarfelillet kozelében Iétrejové maximalis térerdsségének értéke hanyszorosan
haladja meg a gerjesztd fényforras (ami altalaban 1ézer) elektromos terének értékét. A Fresnel-
egyenletek alapjan a térndvekmény maximuma akkor észlelhetd, amikor a reflexionak
minimuma van. A térnovekményt [24] a

21l |
1120 = ~220 2 (35)

&1 & 1+|e))
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adja meg, ahol &, jelenti a vakuum, vagy dielektrikum dielektromos allandéjat, 5, illetve &,
pedig a fém permittivitdsanak valos, illetve képzetes részét. Tovabba q? = |e5|(e3 — 1) — &3,
ahol e3 a prizma anyaganak permittivitasat jeloli. A keltett feliileti plazmon polariton

elektromos tere [57] igy felirhato a

Eplazmon = nElézere_i(kxx_wt)e_aZ (36)

alakban.

2.1.2  Lokalizalt feliileti plazmonok

A lokalizalt feliileti plazmonok felfoghatok egy nanorészecske vezetési elektronjainak
segitségével megvalosulo dipoloszcillacioként [56,61]. Ilyenkor a kiilsé elektromagneses tér
hatasara a nanorészecskén toltésmegosztas jon 1étre, mely soran kialakul egy olyan elektromos
tér, mely a helyi elektromos semlegességet visszadllitani igyekszik. A jelenség jobb
megértéséhez Stefan Maier [56] gondolatmenete alapjan vizsgaljuk meg egy gomb alaka
nanorészecske kornyezetében 1étrejovo elektromos teret kvazisztatikus esetben, mely feltétel
akkor teljesiil, ha a gerjesztett részecske mérete joval kisebb mint a megvilagitd fény
hullamhossza (d << 1). Ilyenkor jo kozelitéssel a nanorészecske a periodikusan valtozo
elektromagneses tér ugyanazon fazisat latja, ami miatt az elektromos tér homogénnek
tekinthetd a vizsgaland6 tartomanyon, vagyis a probléma leegyszerlisddik egy elektrosztatikai

feladatra.
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Dielektrikum g,

Fém részecske g(w)

Elektromos tér

6. abra: Lokalizalt feliileti plazmonok fém nanorészecskén. Jol lathato a kiils6 elektromagneses
tér altal a nanorészecskén 1étrejovo elektromos dipdl, illetve a toltésslirliség-oszcillacid. Az abra
a kvazisztatikus esetet szemlélteti, vagyis amikor a megvilagité fény hullimhossza joval
nagyobb a nanorészecske méreténél.

A kiils6 elektromos tér felirhato az E=EoZ alakban, ahol Z jelenti az elektromos tér iranyat. A
kornyezd kozeg permittivitasa em, és a kdzegrdl feltessziik, hogy izotrép és nem abszorbeald,

mig a gdomb dielektromos fliggvénye ¢(w). Az elektromos tér kiszadmitdsdhoz a
Vip =0 (37)

Laplace-egyenletet [62] kell megoldani, ahol @ jelenti a potencialt, amibdl az elektromos tér is

konnyedén kiszamolhato E=-V®. Megmutathato, hogy a megoldés felirhato
O(r,0) = T2,[Art + Blr‘(l“)] P;(cos(8)) (38)

alakban, ahol Pi(cos(6)) az I-ed rendii Legendre polinomot, 8 pedig egy tetsz6leges ponthoz az
origdbol huzott vektor €s a z tengely altal bezart szoget jelenti [56,62]. A gdmbon kiviili és az
azon beliili tér is felirhaté analitikus alakban, figyelembe véve, hogy a gomb kdzéppontjaban

levo térerdsség nem lehet végtelen.
Dy (1, 0) = LiZo Ayrt Pi(cos(6)) (39)

Cbkﬁ,ﬁl(r, 6) = Z?io[Alrl + ClT_(Hl)] Pl (COS(G)) (40)
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Az A, By, illetve C, egyiitthatokra a peremfeltételekbdl kovetkeztethetiink. A végtelenben r—oo
esetén feltételezhetjiik, hogy csak a kiilsd, gerjeszto tér marad meg, amibdl kdvetkezik a By = -
Eo, 1 =1-re, valamint Bi=0 ha |#1. Mivel az elektromos térerOsségvektor érintéleges
komponensei, valamint az elektromos eltolasvektor normalis komponensei két kozeg
hatarfeliiletén folytonosan mennek at, igy a gomb feliletén (r = a) a kovetkezo

Osszefiiggéseknek kell teljesiilnitik:

__109peiss _ _ 10®kiuss (41)
a 00 ly=g a 00 ly=g
Pbelss Prilss
—&y€ = —g,¢& 42
0 90 r=a ocm 90 r=a ( )

Ezek alapjan Ai= Ci=0, ha | #1, valamint az Ay, és Cy értékének meghatarozasaval lehetévé

valik a gdmbon beliili, és az azon kiviili potencial felirdsa is a

3em
Do (1,0) = — €+z£m Eyr cos @ (43)
—&m 9

D iy (1,0) = —Eor cos 6 + €£+2£5m Eya® Cisz (44)
alakban. Ez utobbi atirhato a

D iy (1,8) = —Egr cos 6 + $ (45)
képletre, ahol p jelenti a dipolmomentumot.

p = dnegepa’ — 2 F (46)

0&m E+2&m 0

Mivel a dipélmomentum aranyos az elektromos térerésséggel, ezért

P = &oEmaEy, 47)

igy a gdbmb polarizalhatosaga
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_ 3 E—E&m
A pvazisztatikus — 4ma e+2em (48)

nagysagu lesz. A képletbdl latszik, hogy a polarizalhatésag akkor lesz nagy, ha a fémgdmb

polarizalhatosagat leir6 (48) kifejezésben levé nevezd minimalis,
Re[e(w)] = —2¢,,, (49)

azonban megemlitendd, hogy a nevezd nem tinik el a fém permittivitdsanak képzetes része

miatt (Im[e] #0). A potencial ismeretében meghatarozhato a gombon beliili és kiviili térerésség

is.

3em

Eperss = Eg (50)

E+2&m

3n(np)-p 1
ATEGE, T3

Eyiiss = Eo + (51)

Az elektromagneses hullam periodikus oszcillacidja miatt E(r,t)=Eoe ! egy id6ben oszcillald

dipélmomentumot fogunk kapni.
p = goemaEge ™, (52)

Ezen dipdlmomentum sugéarzasa megadja a nanogdmbon torténd szorast, mely az

H=Lmxp < (1-2) (53)

r ikr

1

E = {kz(n X p) X n#+ [B3n(n-p) — p](1 —i—k)eikr} (54)

4TEGEM r3  r2

alakban irhato le, ahol n jeloli az egységvektort, k pedig a hullamszamvektort. Ezen
egyenletekbdl a Poynting vektor kiszamitasaval megkaphat6é az adott részecske szorasi €s

abszorpcios hataskeresztmetszete is:

k4 8m e—em |2
Cepg = — |a|? = —k*a® |—2
sca 6n| | 3

E+2&m

, (55)
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Caps = k Im[a] = 4nka’ [ﬂ (56)

e+2em]’

Ezek alapjan a részecske extinkcios hataskeresztmetszete, mely az abszorpcios és szorasi

hataskeresztmetszetek dsszege, felirhat6 az

3

Cext = Caps + Cscq = 9285 Vg— (57)

c M’ [g'+2ep]%2+€"2

Osszefliggéssel, ahol V jeldli a nanogdmb térfogatat, valamint e = ¢’ + ie . Az (55)-(57) képletek
alapjan lathat6, hogy mind az abszorpcidés valamint szordsi, és ezdltal az extinkcids
hataskeresztmetszetek is akkor a legnagyobbak, amikor az (49) feltétel teljesiil. Abban az
esetben, ha a részecske elegendéen nagy az alkalmazott elektromagneses sugarzas
hulldmhosszahoz képest, akkor a kvazisztatikus kozelités helyett a Mie-féle szoraselmélet
alkalmazhat6 [56,61,63], melynek soran figyelembe vessziik, hogy a nanorészecske a raesd
elektromagneses sugarzas mas-mas fazisat latja, vagyis a probléma nem kozelitheté meg ugy,
mintha a részecske egy homogén elektomos térben lenne. Ezt a jelenséget retardacios
effektusnak nevezziik. A elmélet leirja a részecskén kialakulé magasabb rendi modusokat
(kvadrupol, hexapoél, oktupdl, stb.) is, azonban a Mie-elmélet alapjan az elsérendili, vagyis

dipolkozelitésben a gdmb polarizalhatosaga felirhato az

1
1-—(e+em)x?+0(x*)
Apie = 4ma’ 10 . (58)
et2em 1 2_;j16.2 43 4
e—em 10(£+10<€m)x I EmX +0(x*%)

Osszefliggéssel, ahol x = ?, ami egy, a gdmb méretétdl, valamint a megvilagitdo fény
0

hulldmhosszatol fliggd paraméter. A szamlaloban levd x-t6l fliggd tag a gerjesztd fény, mig a
nevezOben X-ben masodrendii tag a depolarizacios tér retardaciojat irja le. Az (58) képlet alapjan

a méret novekedésével a rezonancia a hosszabb hullamhosszak felé tolodik el (Id. 7. abra).
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7. abra: Kiilonboz6 méretli tégla alaku nanorészecskék extinkcios spektrumai. Az egyes
spektrumokhoz tartozé nanotégla két oldalanak hosszat az abra jobb fels6 sarkaban tlintettem
fel. Jol lathato a méret valtozasanak hatasa az extinkciora, melynek maximuma a beesd fény
polarizacigjatol fliggéen a méret novelésével a nagyobb hullamhosszak felé tolodik el (forras:
Dombi Pétertdl).

Ezen jelenség szemléletes magyardzata, hogy a nanorészecskén toltésszétvalasztas
kovetkezik be, ahogy kolcsonhat az elektromagneses hulldimmal, azonban a toltések kozott
visszatéritd erd 1ép fel. A részecske méretének novelésével az ellentétes toltések nagyobb
tavolsadgra tudnak egymastdl eltdvolodni, ami kisebb visszatéritd erét és ezaltal kisebb
rezonanciafrekvenciat jelent, vagyis a nanorészecske rezonanciagérbéje a hosszabb
hulldmhosszak fel¢ tolédik el. Ez alapjan valik érthetévé az ellipszoidok
rezonanciafrekvencidjanak kiilonbsége az egyes fétengelyek mentén, vagyis amikor a gerjesztd
fény polarizacioja parhuzamos az ellipszoid adott tengelyével. Ilyenkor ugyanis a
toltésszétvalasztas a beesd fény polarizacidjanak fliggvényében az ellipszoid mas tengelyei

mentén fog lezajlani, ami a mar vazolt médon vezet az extinkcids spektrum megvaltozasahoz.

Az (58) egyenletb6l konnyen visszakaphatjuk a (48) képlettel leirt, kvazisztatikus
kozelitésben kiszamolt polarizalhatosagot, amennyiben a részecske mérete elhanyagolhatdéan

kicsi az azt gerjesztd fény hullamhosszahoz képest. Altaldnos (nem gdmbi) esetben egy
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tetszOleges geometridval rendelkezd részecske valaszat a rdesd sugarzasra a Maxwell-
egyenletek numerikus megoldasaval kaphatjuk meg [63], mint amilyen a peremelem (boundary
element method BEM, [64]), vagy a véges id6beli differenciak (finite difference time domain

FDTD) modszere [65].

Egymassal kolcsonhatd nanorészecskék [56,66] esetén a rendszer viselkedése
valamelyest megvaltozik. Amennyiben tovabbra is kvazisztatikus kozelitésben vizsgaljuk az
egyedi nanorészecskéket, ugy a rendszert kolcsonhatd dipdlokként kezelhetjiik. Ha az egyes
nanorészecskék kelléen kozel vannak egymashoz, vagyis a nanorészecskék kozti tavolsag joval
kisebb, mint a beérkezd fény hullimhossza, igy a nanorészecskéken 1étrejovo lokalizalt feliileti
plazmonokhoz tartozo6 kozelterek hatnak kdleson egymadssal, a tadvolsag harmadik hatvanyéaval
forditottan ardnyosan. Az ilyen Osszedllitas extinkcios spektruma is elhangolodik, amennyiben
egy egydimenzios nanorészecskékbdl allo lancot tekintiink, ugy a rezonanciaspektrumban a
lanchoz viszonyitott (merdleges) transzverzalis polarizacioval érkezd fényre kék, mig a

longitudinalis polarizacidval rendelkez6 fényre voroseltolodast tapasztalhatunk.

2.2 Ultragyors fotoemisszio jellemzoi

A fémek feliiletérol torténd egyfotonos fotoemissziot Hertz, illetve Hallwachs fedezte fel
a 19. szazad végén [67,68], majd Einstein adta meg ra a magyarazatot 1905-ben [69]. Ennek
lényege, hogy a fény hatasara fémfeliiletrdl kilépd elektronok Kinetikus energiaja aranyos a
megvilagitd fényhullam frekvenciajaval, a kilépd elektronok szdma pedig az intenzitassal.
Tovabba az effektus egy bizonyos frekvencia, az Un. kiiszobfrekvencia alatt nem johet 1étre. A
jelenség magyarazata természetesen a frekvenciatol fiiggd fotonenergia, mely a fotoemisszio
soran részben a kilépési munkdra, részben pedig az elektron mozgasi energidjara forditodik. Ezt

fejezi ki Einstein fotoemisszidra vonatkozo 0sszefliggése is,
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hv = Wki + Emv (59)

ahol h jelenti a Planck-allandot, v a fény frekvenciajat, Wki a kilépési munkat, En pedig az

elektron mozgasi energiajat.

A lézerek megjelenésével, illetve az altaluk szolgaltatott magas intenzitassal azonban
sikertilt elektronemissziot megfigyelni olyan hullimhosszakon, ahol egy foton energidja nem
fedezi a kilépési munkat. Az egyik ilyen folyamat a tobbfotonos emisszio [70,71], melynek
soran az elektron kilépési munkajat annyi foton fedezi, amennyi feltétleniil sziikséges a

kilépéshez. A folyamatot az

nhv =Wy, + E,, (60)

egyenlet irja le, ahol n jelenti a fotoemisszidban részt vevé fotonok szamat. A jelenségre
jellemz6, hogy az emisszid valdsziniisége, és ebbdl adéddéan a fotodram nagysdga is a
megvilagité fény intenzitasanak n-edik hatvanyaval aranyos (j ~ 1"). Egy masik tobbfotonos
folyamat a kiiszobfeletti fotoemisszid, mely sordn az elektron kilépését tobb foton biztositja,
mint amennyi az emisszidhoz minimalisan sziikséges [15]. Még magasabb intenzitasértékek
esetén lép fel az alagutemisszio [17,72], mely soran az anyaggal kolcsonhatd fény olyan
mértékben torzitja a fémfeliileti potencidlt, hogy az elektronok az alaguteffektus révén
tavoznak. Ugyan a magyar szakirodalomban a kapcsolodo jelenségek leirasakor elterjedt a
"sokfotonos fotoemisszid" kifejezés is, de mivel fémek és a lathatd és kozeli infravoros 1ézerek
esetén a folyamat tipikusan 2-5-fotonos, ezért a tovabbiakban a "tobbfotonos" jelz6t fogom

hasznalni.
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8. abra: (a) Haromfotonos fotoemisszio fémek esetén. A kilépési munkat harom foton energiaja
biztositja. A kiilsé 1ézertér itt még nem torzitja szamottevéen a fémfeliileti potencialt. (b)
Alagutemisszio fémek esetén. A zold vonal jeloli a kiilsé 1ézertér elektromos potencialjarulékat,
a fekete a fém lézertér nélkiili, mig a piros gorbe a 1ézertér altal modositott eredd potencialt.

A fémekre tobb alagutazasi formula ismert, mely megadja a fotodram nagysagat az
elektromos tér és igy kozvetve az intenzités fiiggvényében. Ezek koziil az egyik a sztatikus térre

vonatkozo kozelitésb6él adodd Fowler-Nordheim formula [73],

j(t,x) = AE(t,x)?%exp (— (61)

E(l:,x))

ahol E jelenti az elektromos térerésséget, A illetve B pedig konstansok.

T Elektromos tér iddbeli burkoléja
o 1,2 5 G
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9. abra: Egy 4,5 fs félértékszélességli impulzus elektromos terének idobeli burkoloja, valamint
a hozza tartoz6 haromfotonos és alagutemisszioval kapcsolatos emisszios aram idofiiggése.

A két folyamatot az un. Keldis-féle skalaparaméterrel [74] lehet kvantifikalni.

23



_ (wW) (©2)

- eE

Itt @ jelenti a fény korfrekvenciajat, m és e az elektron tomegét és toltését, E pedig az
elektromos térer6sséget. Amikor y>>1, akkor a tobbfotonos fotoemisszio dominal az
elektronkibocsatasi folyamatban, mig y<<1 esetén tisztdn az alagitemisszi6 a meghatarozo. A
Keldis-féle skalaparaméter felirhatdo a kilépési munka és a kés6bbiekben ismertetendd

ponderomotoros potencial (65) fiiggvényeként is.

Wi

Y= (63)

2U0p

A y~1 esetén az atmeneti tartomanyrdl beszéliink, ahol mindkét tipusti folyamat jaruléka
jelentds, ami meglatszik a fotoaram id6beli lefutasaban is [75]. A képletbdl az latszik, hogy
tobbfotonos emiszid tipikusan nagyobb frekvencidkon és kisebb intenzitasok mellett johet 1étre,

mig az alagiutemisszi6 Kisebb frekvenciakon és nagyobb intenzitasok esetén.

A Keldis-paraméterre kapott eredmények 6sszhangban allnak Biittiker és Landauer ide
vonatkoz6 elméleti megallapitasaival [76], mely szerint y=wz, ahol 7 jelenti az alagutazashoz
szlikséges id6tartamot. E szerint az alagutazas jellemzden akkor mehet végbe, ha az
alagutazashoz tartozé id6 szamottevden kisebb a potencial valtozasanak periodusidejénél. Ez a
tulajdonsag lehetdvé teszi az atmeneti tartomany [77,78] és erés terti folyamatok [79]

vizsgalatat viszonylag alacsonyabb intenzitasok mellett.

Az elébb emlitett jelenségek gézok ionizacids folyamataiban is analog moddon
jelentkeznek [80-83], valamint még nagyobb intenzitasokon a gat feletti ionizacio is eléallhat
[84,85] melynek lényege, hogy az atomi potencial olyan mértékben deformalodik, hogy az
elektronok alagutazas nélkiil, a potencialgat folott tavozni tudnak. Ezek a jelenségek azonban

kiviil esnek a dolgozatban targyalt jelenségek korén.
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A kapcsolodo jelenségek korében megemlitendd még a magasrendti felharmonikusok
keltése is, melynek leirasat szemléletesen a félklasszikus harom 1épéses modell adja meg [86].
Ilyenkor nemesgazatomokat megvilagitva az elektronok alagatemisszioval tidvoznak az
atombol, a Iézer elektromos terében gyorsulnak, majd amikor az elektromos tér eldjelet valt, az
elektron rekombinalédik az ionnal. A rekombinalédé elektronok az energidjukat egy
nagyenergias foton kibocsatasa kozben leadjak. A jelenség érdekessége, hogy a keletkezo foton
frekvenciaja megegyezik az eredeti gerjesztd 1ézertér frekvencidjanak paratlan egész szamu
tobbszorosével. Mivel az igy keletkez6 felharmonikusok fazisa idében szinkronizalt, ezért egy
nagyon rovid, attoszekundumos impulzus johet 1étre [14,87,88]. Mivel az elektronok atomi
szintli mozgésa is ebbe az iddtartomanyba esik, ezért az ilyen fényforrdsokat kihasznélva
létrejott az attoszekundumos spektroszkopia [89], melynek segitségével sikertilt elektronok
gyors atmeneteit idéfelbontassal megfigyelni gazokban [90] és szilard testekben is [91]. A
felharmonikuskeltéssel analég folyamatok megfigyelhetdk szildrdtestekben is, azonban

ezeknek a jelenségeknek a vizsgalata még a kezdeténél tart.

2.3 Elektrongyorsitas feliileti plazmontérben

Megmutathato, hogy egy elektronra az inhomogén oszcillalo elektromagneses térben

62 2
E, =— VIE,| (64)

4mew?

nagysagu erd hat [92], ahol e jelenti a részecske (ebben az esetben elektron) toltését, m a
tomegét, w az elektromdgneses hullam korfrekvencidjat, Eo pedig az amplitadojat. Itt az
elektronra haté "atlagos", vagyis az oszcillacidkat kiatlagolo, és a tér gradiensének iranyaba
mutato erérdl van sz6. Ebbol mar szarmaztathat6 az elektromagneses hullam terében levo toltott

részecskére egy potencial-jellegii mennyiség, amit ponderomotoros potencialnak neveznek.

U, = 2k (65)

P amow?
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A korabbiakbdl tudjuk, hogy a feliileti plazmonok fontos jellemzdje a térnévekmény. Ez alapjan
az varhat6, hogy a felilleti plazmon terében Iétrejovo elektrongyorsitasnal fellépd
elektronenergidk joval meghaladjak a gerjesztd fény ponderomotoros potencialjabol
szamoltakét. A kovetkezokben bemutatom azt az alagutazasi formulat is felhasznalo klasszikus
modellt [93], mely egy egyszerii és szemléletes fizikai képet ad a feliileti plazmonok altali
elektrongyorsitasrol, a lejatszodéd folyamatokrol. Ehhez a kovetkezo 1épéseket kell figyelembe

venni.

1. Els6 1épésben meg kell hatarozni a feliileti plazmonok 4altal keltett elektromagneses tér
1d6-, illetve térbeli eloszlasat. Ez megtehetd a Maxwell-egyenletek numerikus megoldasaval

[94], vagy egyszeriibb esetben a feliileti plazmontér analitikus kozelitésével is [95].

2. Ezt kovetden a feliileten 1étrejott elektromagneses tér eloszlasanak fiiggvényében meg
kell hatarozni az elektronemisszio tér- és idobeli eloszlasat. Ehhez nyujt segitséget az egyes

fotoemisszios tartomanyok jellemzéinek az ismerete, Id. a fotoemissziorol szolo alfejezetet.

3. Végiil a fotoelektronok feliileti plazmonok terében torténd mozgésat kell meghatarozni
a klasszikus mozgasegyenletének megoldasaval. Megfelel6 szamu trajektoria kiszamitasaval és

stlyozasaval lehetdvé valik a vart elektronspektrum meghatarozasa is.

Feltételezve, hogy Kretschmann-becsatolast valasztunk, valamint gaussi gerjesztd
lézerimpulzust alapul véve, a feliileti plazmonokrdl korabbiakban irtak alapjan a feliileti
plazmontér [93,96] megfeleld komponenseire vonatkozo kozelitd analitikus Osszefliggés

felirhato a,
Eglazmon (x,z,t) = NEi¢zerEp (x,t) Cos(kplazmonx —wt+ (pVB) exp(—az) (66)

Ez))clazmon (x' Z, t) = naElézerEB (x: t) Cos (kplazmonx —wt — g + QDVB) exp(—az) (67)
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alakban is, ahol Ejs.,, illetve Eg a megvilagitd 1ézer amplitadoja és burkoloja, gvs, illetve
w a lézer vive-burkold fazisa (carrier-envelope phase, CEP), valamint a 1ézer kozponti
frekvenciajahoz tartozo korfrekvencia. Tovabba n és a a feliileti plazmonteret jellemzo
térnovekmény és  lecsengési  egyiitthatd, valamint Kpaazmon @  feliileti  plazmon
hullamszamvektora, ’a’ pedig egy paraméter, ami a feliileti plazmon elektromos tér
amplitadoinak feliilettel parhuzamos és arra meréleges komponenseinek hanyadosat adja meg.
Ezen paraméterre mindig igaz, hogy a<1, és értéke a Maxwell egyenletek numerikus
megoldasa alapjan 0,3-nak adodik [93,94]. A fotoemittalt elektronok szamat, és az
elektrongyorsitds mértékét meghatarozza a feliileti plazmon elektromos tere, mely aranyos a

bejovo 1ézertérrel. Az elektronok gyorsitasat feliileti plazmontérben a Lorentz-egyenlet irja le:

dZ
md—;= —€Espp+17XHspp (68)

Megfeleléen kis elektronenergidk, vagyis nemrelativisztikus (v << C) esetben a magneses tér
hatasa elhanyagolhatd, azonban az egyenlet megoldasa még igy is csak numerikusan lehetséges
[95].
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10. abra: Feliileti plazmonos elektronkeltés és elektrongyorsitas illusztralasa Kretschmann-
konfiguracio esetén (forras: [97]).
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Megemlitendd az oszcillalé plazmontérben visszaszorodo elektronok hatasa a kialakuld
elektronspektrumokra. A jelenség Iényege, hogy a plazmon elektromos tere fél periddusrol fél
periodusra eldjelet valt, ami altal az elektronok hol taszit6, hol vonzé potencialban mozognak.
Emiatt a feliilethez képest tavolodhatnak, illetve kozeledhetnek. Az ilyen modon lelassitott,
majd a feliiletrdl torténd rugalmas {itk6zést nevezziik visszaszorodasnak, mely folyamat altal
ezen elektronok energidja jelentésen, akar Otszorosére IS megnovekszik a nem

visszaszortakéhoz képest [16,79,98,99].

2.4 A feliileti plazmonos fotoemisszio €és
elektrongyorsitas Kisérleti el6zményei

Habar a feliileti plazmonok altal erdsitett elektronemisszid jelenségét mar az 1970-es
években is vizsgaltak [100-102], az erdsitési tényezd, a kvantumhatasfok kvantitativ kimérése
az 1990-es évek elejéig varatott magara [49-51]. Tobb fémrdl, pl. eziist, arany, aluminium, réz
esetén legtobbszor Kretschmann elrendezésben vizsgaltdk meg a fotoemissziot. Ennek soran
azt talaltdk, hogy plazmonkeltés jelenlétében azonos intenzitdsok mellett a fotodram 50-5000-
szer nagyobb az ugyanezen fémfeliiletek egyszerli megvilagitasaval kapottnal. A fotoemisszios
hatasfok novelésének mértéke fiigg a fém fajtajatol, az 50-szeres erdsitést aluminium, mig az
5000-szerest ezilistrol mérték. A jelenséget egyértelmiien a felileti plazmonok

térnovekményével magyarazhatjuk.

Feliileti plazmonokkal lehetdség nyilik nem csak a fotoemisszi6 hatasfokanak novelésére,
hanem az emittalt elektronok gyorsitasara is feliileti plazmonok evaneszcens terében [52-
55,103]. A kétezres évek elején kezd6dott meg a feliileti plazmonos elektrongyorsitas kisérleti
vizsgalata. A Zawadzka és munkatarsai altal végzett kisérletekben Kretschmann
konfiguracioban, 800 nm koézponti hulldmhosszii €és 150 fs impulzushosszisagu Ti:zafir

1ézerrel, 50 nm vastagsagu eziist illetve arany rétegekrol vizsgaltak a jelenséget, melynek sordn
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40 eV energiaval rendelkezé elektronokat detektaltak 21 GW/cm? intenzitds mellett [52].
Ugyanezzel a kisérleti elrendezéssel 1ényegesen magasabb intenzitas, 40 TW/cm? mellett

0,4 keV energiaval rendelkezé elektronokat is sikeriilt Kimutatniuk [53].

Kupersztych és munkatarsai [54] szintén Ti:zafir 1ézert hasznalva 800 nm-es kozponti
frekvencian, diffrakcios raccsal torténé becsatolast hasznalva, valamint 200 nm vastag arany
rétegen végeztek két mérési sorozatot. Az egyik sorozatnal az intenzitas fliggvényében, mig a
masiknal az alkalmazott lézerimpulzushosszak fiiggvényében mérték ki az elektronok
spektrumat. Igy sikeriilt 60 fs-os impulzushossz és 8 GW/cm? intenzitas mellett 25 eV-0s
elektronnyalabot, valamint 3,2 GW/cm? intenzitas és 800 fs-0s impulzushossz mellett 40 eV

energiaval rendelkezd elektronokat detektalniuk.

Az Irvine és munkatarsai altal végzett kisérletekben Ti:zafir oszcillatort hasznalva,
Kretschmann becsatolast alkalmazva, 50 nm-es eziistrétegen, 27 fs-os impulzushossz és
1,8 GW/cm? intenzitas mellett sikeriilt 0,4 keV-os elektronokat eldallitaniuk [55]. Ugyanennek
a kutatocsoportnak sikertilt kimutatnia 2 keV energiaval rendelkez6 elektronokat 50 nm arany
illetve eziist rétegeket hasznalva 30 GW/cm? intenzitas mellett, Kretchmann becsatolassal,
800 nm hullamhossz mellett (tobbutas Ti:zafir erésité alkalmazasaval) [103]. Ezen feliil
meghataroztdk a keletkezd elektroncsomag keletkezésének idobeli lefutdsat, melynek

id6tartamara < 100 fs adodott.

2.4.1 Fotoemisszio érdes feliiletekrol

Mint azt a korabbiakban mar lattuk, a feliileti plazmonok fontos szerepet jatszanak az
elektronemisszio 1étrejottében, illetve a mar fotoemittalt elektronok gyorsitasaban. Ez alapjan
a fény felilleti plazmonokkd torténd becsatolasanak hatasfoka nagy hatdssal van a
fotoemissziora [79]. Aktiv vizsgalatok targyat képezi tovabba a feliileti plazmon polaritonok és

a lokalizalt feliileti plazmonok kozti kolesonhatas is [104-106], melynek fontos szerepe lesz az
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altalam eclvégzett kisérletek megértésében. Ezen kisérletekben a feliileti érdesség is fontos
szerepet jatszik, nagymértékben befolyasolva mind a vékonyrétegek [24,107-109], mind a
nanorészecskék optikai tulajdonsagait [110,111], valamint tobb erds-tér folyamatra is hatassal
van. Kimutattdk, hogy a feliileti érdesség elmossa a feliileteken 1étrejovo plazmonikusan
erdsitett fotoemisszid vivo-burkold fazistol (CEP) valo fliggését [112], valamint igazoltak,
hogy az ilyen feliiletekre jellemz0 térerdsités kovetkezménye nagyobb energidju elektronok
detektalasa, az alagitemisszids tartomany elérése viszonylag alacsonyabb lézerintenzitasok
mellett, vagy a megnOvekedett fotoemisszios rata [79,113,114]. Ezen feliil kisérletekkel
vizsgaltak a polarizaciofiiggd elektronemisszio tulajdonsagait érdes feliiletekr6l [115], melynek
soran azt talaltdk, hogy a polarizaci6 90°-os megvaltoztatdsdval az elektronemisszio
mértékében 100-szoros kiilonbség is fellép. Ennek okat az érdes feliileten kialakul6 lokalizalt

modusok polarizaciofiiggésének tudtak be.
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3. Célkitizés

A feliileti plazmonokkal kapcsolatban jelentds érdekldédés tapasztalhatdo a lehetséges
alkalmazasok irant, valamint alapkutatéasi iranybodl is a lezajlé folyamatok €s a mogottes fizikai
jelenségek jobb megértését illetéen. A feliileti plazmon polaritonok, valamint a lokalizalt
feliileti plazmonok kisérleti vizsgalatit a modern anyagmegmunkaldsi lehet6ségek, a
vékonyrétegek, vagyis a nm-es vastagsaggal bird fémfeliiletek [116] és a kontrollaltan nm-es
tartomanyban létrehozhatd részecskék [117,118] tették lehet6vé. A 1ézertechnika, illetve az
impulzusilizemti 1ézerek fejlodése altal lehetdvé valt ezen jelenségek vizsgalata az ultragyors,
akar a kevés optikai ciklusnak megfeleld id6tartomanyban [114,119] is. A feliileti
plazmonokkal kapcsolatos kutatasok egyik jelentés aga a feliileti plazmonok altal indukalt

elektronemisszio, illetve elektrongyorsitas, a disszertdciom targyat is ezen vizsgalatok adjak.

A kovetkezo fejezetben ismertetem azokat a modszereket, eljarasokat, valamint kisérleti
elrendezéseket, melyeket a kutatasok soran felhasznaltam, majd ratérek a sajat tudomanyos
eredmények ismertetésére. Ennek keretében célul tliztem ki a feliileti érdesség hatasanak
vizsgalatat a plazmonikusan keltett €s gyorsitott fotodram tulajdonséagaira vonatkozéan. Ennek
érdekében méréseket végeztem, melyek soran a mar emlitett fémfeliileteket kiilonbozo
intenzitasi  ultrarévid  fényimpulzusokkal  vilagitottam meg, majd a kapott

elektronspektrumokat a fém vékonyrétegek érdességének fliggvényében elemeztem.

Célul thiztem ki tovabba egy modell megalkotasat, mellyel értelmezhetdve valik a feliileti
érdességnek az elektronenergiara gyakorolt hatdsa. Ehhez eldszor a fémfeliileteken
elhelyezked6 szemcséket atomi erd mikroszkopos felvételek segitségével lemértem, majd
méreteloszlast készitettem. Feltételeztem tovabbd, hogy e feliileti érdesség jol kozelithetd
kéttengelyt ellipszoidokkal, melyek kozelében viszonylag konnyen kiszamolhat6 a kialakuld

plazmon elektromos tere kvazisztatikus kozelitésben. Mivel a kiilonbozd fémfeliiletekhez
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kiilonboz6é méreteloszlasok tartoznak, igy a kialakuld elektromos terek is kiilonb6z6 nagysaggal
rendelkeznek (Id. 4.3 alfejezet), ami befolyasolja az elektronspektrumok tulajdonsagait is a
korabbiakban leirtak alapjan. A kisérleti és elméleti kutatasok célja volt a feliileti plazmonok
altali  elektronemisszié és elektrongyorsitas feliileti érdesség és intenzitasfiiggd
tulajdonsagainak feltarasa, melynek soran a kisérleti eredményeket modellszamitasokkal
tamasztom ala. Ezen feliil célom volt a nanorészecskékrdl Kkeltett, vivé-burkold fazisfiiggd
fotoemisszio tulajdonsagainak vizsgalata plazmonikusan rezonans, illetve nemrezonans
részecskék esetén modellszamitdsok segitségével. Ennek kapcsan tanulmanyoztam a
fotoemittalt elektronok energia, illetve szog szerinti eloszlasanak tulajdonsagait a vivé-burkolo
fazis fiiggvényében, kiilonds tekintettel a nagy energiaval rendelkezd elektronokra. Az
eredmények alapjan arra a kérdésre vartam valaszt, hogy mely feltételek megléte esetén varhato

a fotoemisszio legnagyobb fazisérzékenysége.

Célul tiiztem ki tovabba nanorészecskék kdzelében torténd elektrongyorsitas, valamint a
nanostrukturalt feliileten keltett THz-es sugarzas kozti kapcsolat kisérleti vizsgalatat, melynek
soran egy nanorészecskemintdzatrol vizsgaltam a fotoelektronok teljes beiitésszamanak
intenzitasfiiggését, és Osszevetettem azt az ugyanezekrdl a feliiletekrdl keltett THz-es
sugarzassal. Ezzel a méréssel célom volt a plazmontérben gyorsuld elektronok, valamint a

nanorészecskéken keltett THz-es sugarzas kapcsolatanak tisztazasa.
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4.  Modszerek és alkalmazott eljarasok

Ebben a részben egy atfogd képet szeretnék nyudjtani a kisérleti Gsszeallitasrol az
alkalmazott lézerrendszer ismertetésétdl kezdve az elektronok detektilasan keresztiil, a mintak
eléallitasanak modszeréig, kitérve a fobb fizikai jelenségekre, valamint folyamatokra, melyek

a jobb megértést hivatottak segiteni.

4.1 A meéreések Kkivitelezése és a kisérleti elrendezés
bemutatasa

4.1.1 A femtoszekundumos fényforras és

impulzuskarakterizalas

Az Altalam elvégzett kisérleteket egy Coherent Inc. altal gyartott Legend Elite tipusu
regenerativ 1ézererdsit6-rendszerrel, illetve egy hazi épitésti hosszl rezonatoros 1ézeroszcillator
segitségével valositottam meg, melyek az MTA Wigner Fizikai Kutatokdzpontban alltak a

rendelkezésemre.

A regenerativ er0sité 1ézerrendszer a kimenetén 1 KHz ismétlési frekvenciaval, 800 nm
hullamhossz mellett, 4 W teljesitménnyel tizemelt, az altala biztositott impulzushossz kb. 40 fs,
az impulzusenergia pedig 4 mJ volt. Természetesen a viszonylag nagy impulzusenergianak és
rovid impulzushossznak kdszonhetden, valamint a feliileti plazmonok vizsgalatdhoz sziikséges
viszonylag alacsonyabb intenzitasok miatt nem volt sziikségem a teljes nyalab energidjara. A
kisérleteket joval kisebb, jellemzéen néhany nJ-tol a tized pl-ig terjedd lézerimpulzus
energidkon végeztem el. A mintara esd nyalab energiajanak szabalyozasat szélessavu
(femtoszekundumos) nyalabosztokkal, valamint sziirkesziirovel, illetve valtoztathato sziirdvel
végeztem. Az ilyen modon gyengitett nyalab végiil fokuszalas utan a mintara érkezett, ami

nanostrukturdlt mintat, vagy prizmara parologtatott vékony fémréteget jelent (Kretschmann
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becsatolas, 1d. feliileti plazmon polaritonokrol szolo alfejezet). Az erdsitérendszer
magimpulzusait egy Ti:zafir 1ézeroszcillator szolgaltatja, mely modusszinkronizalva 80 MHz
ismétlési frekvencia mellett bocsatott ki kb. 4 nJ energiaja impulzusokat. Ezen impulzusok
tovabbjutnak az erdsitobe, melyben az oszcillaitorhoz hasonldéan egy Ti:zafir kristaly

helyezkedik el.

K
\

Kicsatolt impulzus

Y

\ Bejové|impulzus

Pockels cella

M3 \ M4
Brewster ablak (OC)

" ” fokuszalo
Diodapumpalt lencse
Nd:YLF lézer 0
(15W, 527 nm)
Brewster ablak (IC M1
M2
L
1
Pockels cella Al4-es lemez

11. abra: Az alkalmazott regenerativ 1ézererdsitd séméja. A bejové impulzusok a 80 MHz
ismétlési frekvenciaval rendelkezd lézeroszcillatorbol szarmaznak. Az erdsités sordn az
oszcillatorbol fliggéleges polarizacidoval érkezd fény a Ti:zafir kristdly mellett levd (IC)
Brewster ablakon az M1 tiikkorre reflektalodik. Az itt levé Pockels cella megfelelé idében
torténd be és kikapcsolasaval elérhetd a nyaldb polarizacidjanak valtoztatasa, amivel az
erdsiteni nem kivant impulzusok a Brewster ablakrol visszareflektalodnak, valamint az
erdsitend6 impulzusok az erdsitében maradnak. Kicsatolas alkalmaval PC2 bekapcsol, ami
miatt az ezen elemen 1étrejové polarizaciovaltozas végett a kicsatold Brewster ablak (OC)
reflektalni fog, a nyalab pedig elhagyja a rezonatort.

Az er0sit kristadlyaban a populacidinverziot egy Q-kapcsolt szilardtest 1ézer (Nd: YLF) allitotta
eld, melynek hullimhossza frekvenciakétszerezés utan 527 nm volt. A Q kapcsolas ismétlési
fekvencidja 1 kHz. A regenerativ erdsités soran az oszcillatorbol jové impulzust tobb ps-ra
megnyujtjak, hogy az erdsitd kristalyaban kisebb intenzitasok Iépjenek fel, megelézve az
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optikai elemek roncsolodasat. Ezt kdvetden az erdsitendd impulzus tobbszor is athalad az
erdsitd Ti:zafir kristalyan, melynek soran a 1ézerimpulzusok kb. 6 nagysagrendet er6sodnek.
Ez utan az impulzust diffrakcios racsokkal 6sszenyomva eldallnak a fentiekben mar emlitett

1ézerimpulzus-paraméterek.

Az er6sités menete a kovetkezd. Els6 1épésben az oszcillatorbdl fiiggdleges
polarizacioval érkezo fény a Ti:zafir kristaly mellett levo (IC) Brewster ablakon a M1 tiikorre
reflektalodik. Az itt levo Pockels cella nincs bekapcsolva, igy a A/4-es lemezen torténé kétszeri
athaladas utan a nyalab polarizacioja 90°-ot elfordul, aminek hatasara a nyalab a (IC) Brewster
ablakon athalad. A PC1 Pockels cella ezutan bekapcsol, aminek kettds funkcigja van. Egyfeldl
elérhetd, hogy az erdsiteni nem kivant impulzusok visszareflektalédjanak, amit késébb egy
Faraday izolator sziir ki. Masfeldl az erésitendé impulzus is benn marad a rendszerben, mivel
a PC1 ¢és a M4-es lemezen vald kétszeres athaladas utan a polarizacio 180°-ot fordul.
Mindekozben a PC2 kikapcsolva marad, mig a nyalab tobbszor is 4thalad az erdsitd kristalyan.
Kicsatolasnal viszont PC2 bekapcsol, ami miatt az ezen elemen 1étrejovo polarizaciovaltozas
végett a kicsatold Brewster ablak reflektalni fog, a nyaldb pedig elhagyja a rezondtort. Az
eddigiekben emlitett elemek szinkronizacidjaért a lézerrendszerhez tartozo vezérléelektronika

a felelds, mely a megfeleld 1d0zitést az oszcillatorbdl kijovo nyaldb monitorozasaval éri el.

A masik altalam hasznalt fényforrds a hosszi rezondtoros lézeroszcillator volt.
Modusszinkronizalt 1ézer esetén a lézerimpulzusok ismétlési frekvencidjat a lézer
rezonatordnak hossza szabja meg. Minél hosszabb a rezonator, a 1ézer ismétlési frekvencidja
annal alacsonyabb, mig az impulzusenergia anndl nagyobb lesz (kozel valtozatlan
atlagteljesitmény mellett). Az oszcillator erdsitd kozege a 3 mm vastag Ti:zafir kristaly,
melynek a pumpalasat egy 10 W teljesitménnyel rendelkezd diddapumpalt szilardtestlézer
biztositja. A rezonator koriiljarasi hossza jelen esetben 80 m volt, ami moddusszinkronizalt

miikodés mellett 3,6 MHz ismétlési frekvenciat tesz lehetové. Az oszcillator egyik végtiikre
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egy 20% ateresztOképességgel rendelkezd kicsatolotiikor, mig a masik végtiikér egy Bragg
reflektor, melynek a stabil modusszinkronizacid létrejottében, valamint beinditasaban van

szerepe. Az igy kialakul6 1ézerimpulzusok energiaja 220 nJ, az impulzushosszuk 1,5 ps.

A rezonatoron kiviil elhelyezkedd impulzusdsszenyomo racsok a 1ézerimpulzusokat kb.
05-110 fs feélértékszelességiire nyomjak Ossze. Az elektrooptikai (Pockels-cellara ¢épiild)
impulzuskivag6 feladata alacsonyabb, jelen esetben 4,5 kHz ismétlési frekvenciaval rendelkez6
nyalab eléallitasa. Ezt kovetden torténik a nyalab sziirokkel megfeleld teljesitménytire torténd

allitasa, valamint a céltargyra torténd lefokuszalas.

Ti:Sa

O [ Diédapumpalt szilardtest lézer |
M1 M2 L

M10

| } P2 oc cp

| e tt
M3 PTY

M5 M4,

}
FEE———
M8 SBR Mo

12. abra: A hosszu rezonatoros lézer felépitése. SBR jeloli a telitoéd6 Bragg reflektort, valamint
OC a kicsatolotiikrot. Az M1-M9 tiikroket jelent, ahol M1, M2 dikroikus tiikrok. Az M4-M7
funkcidja a 1ézeroszcillator koriiljarasi hosszanak megnovelése 80 m-re, valamint M8 egy
erdsen diszperziv tiikor a diszperzidé kompenzalasara. (forras: [120])

Az egyes mérésekben szerepld intenzitdsadatok becsléséhez nélkiilozhetetlen az
alkalmazott 1ézerimpulzusok hosszadnak ¢és iddalakjanak ismerete. Az altalam végzett
mérésekhez autokorrelatort haszndltam. Mérés alkalmaval az ultrardvid lézerimpulzust
kettévalasztjuk, majd ujraegyesitve lefokuszaljuk egy masodharmonikuskeltd kristalyba. Az
intenzitas autokorrelacio, vagyis a keletkez6 masodharmonikus jel az optikai késleltetés

fliggvényében a
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AD@ = [T 1Ot —1)dt (69)
alakban megadhato, melybdl a 1ézernyalab impulzushossza jo kozelitéssel meghatarozhato.

4.1.2 A repiilési ido spektrométer

A mintak egy vakuumkamran (vakuumablakként) helyezkednek el, a kamran beliil
talalhaté meg a repiilési id6 spektrométer (time-of-flight spectrometer, TOF). A spektrométer
nélkiillozhetetlen eleme a driftcsd, melyben a mintardl fotoemittalt elektronok az utjukat
folytatjak. A repiilési cs6 hossza az altalam hasznalt TOF esetében 48 cm volt, a miiszer az
5 eV-1 keV energiaval rendelkez6 elektronok detektalasat tudja a leghatékonyabban elvégezni.
Ennek az az oka, hogy a Fold magneses tere erésen eltériti a legalacsonyabb energiaju
elektronokat és ezt a hatast a p-metal anyagu driftcs6 sem tudja elhanyagolhatova tenni, mely
anyag a magas permeabilitasdnak koszonhetden kivaldan alkalmas a madagneses terek
learnyékolasara [121].

i o] Elektronoptika
Elektronok Driftcso P

Elektréda MCP

13. abra: A repiilési 1d6 spektrométer vazlatos rajza. Feltlintettem a megvilagité nyalabot,
valamint a vakuumablakként is szolgalo mintat. Az elektronok a vakuumcsében folytatjak
utjukat, a detektalast eldsegiti az elektronoptika hasznalata. A repiilési csé végén talalhato a
mikrocsatornas lemez az elektronok detektalasara.

A driftcsé végében az elektronok érzekelésére szolgald mikrocsatornas lemez detektor
(MCP, microchannel plate) talalhato. A driftcsé tulajdonképpen egy vakuumcsé, melyben 107-
107 mbar nyomas uralkodik az elektronok akadalymentes repiilése, valamint az MCP
megdvasa céljabol. Az elektronok keletkezésének idejét (az ket keltd 1ézerimpulzus érkezését)

ismerve megmérhetd az az 1d6, amig az elektronok a céltargyrdl a detektorig eljutnak. Az
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elektronok fémbdl torténd kilépésének idejét, az Un. start jelet egy fotodidda szolgaltatja, mely
a mintardl reflektalt 1ézerimpulzust érzékeli. Ezt kovetden megkezdddik az elektronok
detektalasa egy adott iddintervallumon beliil, melynek hossza beallithato (1d. 14. abra). Két,
idében egymashoz legkozelebb alld start jel kozotti idéintervallum ad egy mérési ciklust,
amelyen beliil tipikusan 0-15 kozti szdmu elektronbeiités idejét regisztralja a berendezés. A
mérési ciklust tobb szazezerszer megismételve, a beiitések idobeli eloszlasabdl szarmaztathato
a replilési id6 spektrum, ebbdl pedig a megfeleld, gyartoi kalibracios gorbék felhasznalasaval

az elektronok energiaspektruma adodik.

Intenzitas (rel. e.)

fotodiéda jele 1 fotodiéda jele 2 fotodidda jele 3
mérési ido mérési idd
vége 1 vége 2
t (rel. e.)
start jel 1 start jel 2 start jel3

Belitésszam (rel. e.)

t (rel. e.)

-

14. abra: A repilési 1d6 spektrométerrel torténd mérés menete. Feliil lathaté a mintardl
visszavert 1ézernyalab beérkezésekor a fotodioda altal szolgaltatott startjel, amely egyidejii a
fotoemisszid iddpillanataval. Az elektronok detektalasara a lézerimpulzus beérkezésétol
szamitva egy adott iddintervallum all rendelkezésre, melynek vége beallithato. Alul lathatok az
egyes mérési ciklusokon beliil regisztralt elektronbetitések.

Mivel a beiitések regisztralasanak idobeli felbontasa 100 ps, ez hatart szab az eszk6z
spektralis felbontoképességének is, ami a nagyobb elektronenergiak felé haladva relative kisebb
felbontoképességet jelent. A keletkezd elektronok begyiijtési hatasfokanak megnovelésére
szolgalnak a mérémiiszeren beliili elektronoptikai elemek, melynek hatisara az elektronok

begylijtésének térszoge megnd a mar emlitett elektronoptikai elemre kapcsolt fesziiltség
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fliggvényében. Az elektronok detektalasanak gyorsitasa érdekében a driftcsére is
kapcsolhatunk gyorsitofesziiltséget, aminek kiilondsen akkor van jelentGsége, ha el akarjuk
keriilni az elektronok atlapolodasat, vagyis azt, hogy az egyik impulzus altal keltett lassu
elektronokat ne a kovetkezé impulzus altal keltett gyors elektronokként detektaljuk. Ezen
probléma kikiiszobolésének masik modja a megfeleléen megvalasztott, vagyis nem til magas
(tipikusan 100 kHz alatti) ismétlési frekvenciaval rendelkez6 1ézerimpulzus-vonulat hasznalata
a mérések soran, mellyel kell6 1d6 biztosithat6é az egy adott optikai cikluson beliil keletkezo
elektronok detektalasahoz. Természetesen a kiilonbozo fesziiltségek hatassal vannak a repiilési
1d6 spektrumokra, melyet az energiaspektrumok szdmolasanal figyelembe kell venni kiilonb6z6

gyartoi kalibracios gorbék felhasznalasaval.

4.2 A mintak eloallitasa

Az kisérleteim soran alkalmazott fémfeliileti struktirak eldallitdsdhoz nélkiilozhetetlen
valamilyen nanofabrikacids eljaras alkalmazasa. A vékonyrétegek eldallitasanak bevett modja
az elektronsugaras parologtatasi eljaras [116], mig a nanométer méretli anyagok, illetve
mintazatok létrehozasara szamos (nano)litografiai eljaras létezik [117]. A nanooptikai
kisérletekben a nanostruktaralt mintadk eldallitasanak elterjedt modszerei az elektronsugaras,
illetve nanogdmb litografia. Az elektronsugaras litografia lényege a megfeleld mintazat
kialakitasa elektronsugar segitségével. Ezen eljaras elonye a jo felbontoképesség, azonban az

altalam elvégzett kisérletekben a mintak eldallitasa nanogdmb litografiaval tortént.

4.2.1 Elektronsugaras parologtatas

Az elektronsugaras parologtatédsi eljarads a vékonyrétegek eldallitasanak széles korben
alkalmazott modszere. Lényege abban 4ll, hogy egy adott anyagot elektronnyaldbbal
parologtatnak [116], ami késébb eljut a szubsztratra, ahol aztan lecsapodva vékonyréteget

képez. A folyamat megfeleld véghezviteléhez nélkiilozhetetlen megfeleld vakuum biztositasa,
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mely jellemzéen 10°-10° mbar. Az elektronnyalabot elallitd elektronagyu része a katod,
illetve andd, melyre fesziiltséget kapcsolva (jellemzden 10-40 kV) biztosithatjuk az elektronok
energidjat. Az elektronokat nyerhetik 1zzokat6dbol, valamint plazmabol is. Az el6bbi 1ényege
a termoemissziod vagyis, hogy a kelléen magas homérsékletre felmelegitett anyagbol elektronok
1épnek ki. Az utébbi megvalosithatd hidegkatodos plazmadgyuval. A megfelelé eredmény
kialakitasahoz a parolgési folyamat sordn sziikséges ismerni a szubsztratra mar raparolgott

rétegvastagsagot, amelyet legtobbszor rezgékvarccal mérnek.

4.2.2 Nanogomb litografia

A nanogdmb litografia [118,122,123] (nanosphere lihography, NSL) kifejlesztése 1981-
re tehetd6 amikor Fischer és Zingsheim [124] el6szor hasznaltak Onszervez6dd, 312 nm
atmérovel rendelkez6 nanogdombdket platina nanomintazat kialakitasdhoz, melyet a

szubsztratra valo parologtatassal kaptak meg.

A nanogdmb-litografia elényei kozott emlitheté meg, hogy gyorsan lehet vele prepardlni
nagyobb méreti (~1 cm?) feliileteket, nem igényel bonyolult miiszereket, valamint
koltséghatékony. Megjegyzendd azonban, hogy ez a moddszer csak periodikus strukturdk
eldallitasara alkalmas, azonban bizonyos modszerek alkalmazasaval ezen mintazat kialakitasa
befolyasolhat6. Az eljaras soran eldszor fel kell vinni egy szubsztratra az OnszervezO6dott
nanogémb réteget, amire tobb megoldas létezik, pl. a Langmuir-Blodgett modszer [118],
melynek sordn a folyadék felszinén Onszervezddott monoréteg létrejottekor a szubsztrat
oldatbol torténd kiemelésével 1étrejon a kivant nanogdmb réteg. A kiemelés soran egy gat a
folyadék felszinén levé monoréteg Gsszenyomadsaval biztositja a feliileten levé részecskék
stirliségének szinten tartasat, amivel biztosithatd a szubsztraton létrejové nanogdmb réteg
egyenletessége. Egy masik moddszer lényege, hogy a szubsztrat feliiletére felvisznek

nanogdmboket tartalmazo oldatot. Ilyenkor a nanogémbdok az oldat felszinén képeznek réteget,
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majd az oldat elparolgasaval a szubsztrat feliiletére képzddnek ra. Ezt a fémréteg parologtatasa
koveti a szubsztratra, mely a nanogdmbdok €s szubsztrat kozotti teret kitolti. A nanogdmbdk
eltavolitasaval 1étrejon a szabalyos hatszogl racsba rendezett haromszog alaka nanorészecske
mintdzat. A nanostruktiramintazat megvaltoztatasanak egy jol bevalt mddja a parologtatas elott
a szubsztraton mar meglevo és zart, szabalyos hatszog alakba rendezddott nanorészecskék
maratasa, az un. reaktiv ionmaras (reactive ion etching, RIE) [125,126]. Ilyenkor a nanogémb
mérete csOkken, aminek a kovetkezményeként nem egyedi nanorészecskéket, hanem egy

Osszefliggd mez6t lehet elballitani, melyekben szabalyosan lyukak helyezkednek el.

(a) (b)

Q00O
©00O
Q000
© 00

(c) (d)

15. abra: Nanogomb litografias eljarasnal létrehozott onszervez6dott nanogdomb réteg (a),
valamint az eljaras soran létrehozott hatszogletli mintazat (c). Jobb oldalon lathaté az
OnszervezOdeés utan modositott méretli nanogdmbok (b), illetve a parologtatds utdn nyert
mintazat (d) (forras: [126]).

4.3 Ellipszoidalis nanorészecskéken keltett
plazmonok modellezése

Ebben a fejezetben mutatom be a modellszamitasokhoz kapcsolodd elméleti
megfontolasokat [56,61], vagyis az ellipszoidalis részecskéken keltett feliileti plazmonokat,

mely egy analitikusan kezelheté elektromagnességi probléma. Ennek 1ényege Bohren, illetve
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Huffman gondolatmenetét kovetve [61], hogy kvazisztatikus esetben a Laplace egyenlet
egzaktul megoldhatd nem csak gémb, de ellipszoid esetén is, mely lehetdveé teszi az ilyen alaku
részecskék polarizalhatosaganak analitikus megadasat. Egy ellipszoidot a fotengelyeivel

jellemezhetiink (a1, az, as), igy az ellipszoid feliiletét az

2 2

2
+5+5=1 (70)
a;z

as

X

2
ai

egyenlet irja le. Tegylik fel tovabba, hogy a1 > az > as. A rendszer vizsgalata legegyszeriibben

az ellipszoidalis koordinatarendszerben teheté meg, mely az

2 2 2

X z

Yy

a?+&  ai+&  ai+é =1 (71)
x2 y2 2
az+n = a3+n  ai+ny =1 (72)
2 2 2
ad 4 2 (73)

az+{  ai+{ ai+¢ -

alakban definialhatd, amire fenndll a —a? < { < —a% <n < —a3 <& < o feltétel. A
tovabbiakban feltételezziik, hogy az elektromos tér az ellipszoid egy adott nagytengelyének
iranydba mutat, vagyis kvazisztatikus kozelitésben a beérkezd elektromagneses hullam
polarizacioja ezzel parhuzamos. A hatarfeltételek alapjan a perturbalé (a nanoellipszoidon a
kiilso tér hatdsara létrejovo toltéselrendezés miatti) potencial a végtelenben eltiinik, valamint a

részecske feliiletén a potencial folytonos.
Vo = (- Of @5 [fO 5]+ C-OfM o [f 5] + € —mf O [fO 5] =0 (74)

ahol

f(@ = (q+aD)(q+a3)(qg+a3) (75)
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Ezekbdl, valamint a Laplace egyenlet ellipszoidalis koordindtarendszerbeli (74) alakjanak

megoldasaval meghatarozhat6 a részecskén beliili, illetve a perturbalo potencial is:

%o

¢, = | LC@=Em)
Eém

ajazaz (em—&(w)) foo dq
_ 2 em % (aZ+q)f(@)
(nbp - ¢)0 1+Li(8(w)—£m)
&m

Itt Li egy geometriai egylitthatd, mely kifejezheto az

a;azAaz > dq
2 Y0 (af+q)f(@)

Li:

(76)

(77)

(78)

Osszefiiggéssel, ahol (i=1,2,3) mutatja a beeso tér polarizaciojat valamelyik fétengely mentén.

Megmutathato, hogy az ellipszoidtdl kell6en nagy tdvolsagra, vagyis joval tadvolabbra, mint az

ellipszoid leghosszabb fétengelye, a (77) egyenletben szerepld integral felirhatd az

odq 2 ,-3
—:—f 2
fs‘ >3

R

o
§ (a?+a)f (@

<Q

alakban, a perturbal6 potencial pedig a

ajazasz e(w)—em

b = Eycosf ~ 3 £m
p= g2 Li(e(w)—em)
&m

kifejezéssel kozelithetd, melybdl a dipdlmomentum is kiszamolhato:

B e(w)—em
p = 4nena aza; 3em+3Li(e(w)—gm) Eo

A polarizalhatosag egy adott tengely mentén felirhat6 az

e(w)—em
a; = 4ma,a,a
t 172 33£m+3Li(£(w)—£m)
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alakban. Vegyiik észre, hogy gomb esetében a harom fOtengely nagysaga megegyezik, a

depolarizécios faktorok pedig az

L1:L2:L3:a_3foo =Y (83)

5
O (@z+qz 3

eredményt adjak, amit visszahelyettesitve a (82) képletbe, visszakapjuk a gomb

polarizalhatosagat megado (48) egyenletet.

Tovabbi specialis esetet jelentenek az un. forgasi ellipszoidok, melyeknél a 3
fotengelybdl 2 egyforma hosszisaggal rendelkezik. Itt két tipust kiilonbdztethetiink meg. Az
elsd csoport képviseli a szivar alaku szferoidokat, ahol a két rovidebb fétengely hossza egyezik
meg (a2=az). Megmutathato6, hogy ebben az esetben a geometriai faktor a leghosszabb fétengely

mentén a

(-1+2m) (84)

1-e

1-e?
2

L1:

2
kifejezéssel lesz egyenld, ahol e = /1 - % az ellipszoid excentricitasa. A masik csoport a
1

lencse alaku szferoidoké, mely esetben a két hosszabb tengely hossza egyezik meg (a1=az), és

a forgasi ellipszoid rendelkezik még egy, rovidebb nagytengellyel is (as). Ilyenkor a geometriai

egyiitthato
(e) - %(e)
L =57 [f -t g(e)] - 57 )
1
lesz, ahol e = _a valamint (e)—(l_ez)2 Mivel a geometriai faktorokra mindi
y e = a% ) g - e2 ) g g

fennall az (Li1+Lo+L3=1) Osszefiiggés, valamint a (78) képlet alapjan lathato, hogy egyforma
hossziisagu tengelyekhez egyforma geometriai egyiitthatok tartoznak, ezért forgasi ellipszoidok

esetén a rovidebb tengely(ekhez) tartozé geometriai faktorok meghatarozasa egyszerii. Lathato,
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hogy az ellipszoidok a hosszabb tengelyeik mentén a nagyobb hullamhosszakon rezonansak. A
geometriai egyiitthatok segitségével kifejezhet6k az adott nanoellipszoid depolarizacios

faktorai is (L"),

r _ €—&m Lp
Lp T e-1 goem (86)
melynek jelentését a
Eix = Eox — L'Pyy Ely = EOy - L’P1y Ei; = Eo; — L'Py, (87)

kifejezés adja, ahol E1, és P1 a nanorészecskében indukalt elektromos teret, valamint

polarizaciot adja, Eo pedig a kiils6 elektromos teret.

A fenti megfontolasokkal tetszdleges ellipszoidalis nanorészecske esetén meghatarozhat6 a
koriilotte kialakuld potencial és térerdsség, melybdl kovetkeztetések vonhatok le a fotoemisszio

¢s az elektrongyorsitas tulajdonsagaira vonatkozodan.
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5. Ultragyors plazmonikus
elektronemisszio kisérleti vizsgalata
kiilonb0z6 érdességu mintakrol

5.1 Kisérleti eredmények

A tovabbiakban ismertetem a kisérleti eredményeimet, melyek a plazmonikusan keltett
elektronnyalabok tulajdonsagait hivatottak vizsgalni az alkalmazott fémrétegek feliileti
érdességének fiiggvényében [127]. A méréseket a regenerativ 1ézererdsit-rendszerrel, illetve a
korabbiakban targyalt kisérleti elrendezéssel valositottam meg. Egy mérés alkalmaval a mintara
Osszesen 3-10° lézerimpulzust bocsatottam, ami a lézerrendszer 1 kHz-es ismétlési
frekvencidjat figyelembe véve 5 perces mérési idot jelent. A lézerimpulzusokat feliileti
plazmon hullamokka Kretschmann konfiguracioban csatoltam be. A kisérletsorozatot 3 db
elektronsugaras parologtatassal eléallitott kiilonbozoé feliileti  érdességgel rendelkezd
ezlistmintaval hajtottam végre. A feliileti érdesség mértékét kiilonbdzo nedvesitd kozegek,
illetve a feliileti réteg novesztése soran alkalmazott homérséklet megvalasztdsaval lehet
befolyasolni [107,109]. Ezek alapjan a legérdesebb réteg 4,7 nm négyzetes (rms) feliileti
érdességgel rendelkezik, ebben az esetben nem keriilt sor nedvesitd kézeg alkalmazéasara. A
maradék két esetben 1 nm-es Ni és Ge nedvesitd kozeg alkalmazasaval sikeriilt 1étrehozni
rendre 1,8 nm, illetve 0,7 nm négyzetes feliileti durvasaggal rendelkezé rétegeket. Az
eziistréteg vastagsaga kivétel nélkiil 50 nm volt. A kisérleti eredmények, vagyis a harom
mintahoz tartoz6 intenzitasfiiggd elektronspektrumok a 18. abran lathatok. Megfigyelhetd,
hogy a legnagyobb energiaju elektronok (azonos intenzitas mellett) a legnagyobb, 4,7 nm-es
feltileti érdességgel rendelkezé mintarol eltérd, mig a masik két mintarol (Ag réteg 0,7 nm ¢és

1,8 nm feliileti érdességgel) kozel hasonlo spektrumokat kaptam.
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16. abra: A mérési Osszeallitds. Az ultrarovid 1ézerimpulzust a feliileti Ag rétegre fokuszaltam,
ahonnan elektronok 1épnek ki, melyek aztan a repiilési id6 spektrométerbe jutnak. A prizma
egyben vakuumablakként is szolgal. A kép jobb oldalan lathat6 egy atomi eré mikroszkoppal,
a feliilet 3 pm x 3 pm nagysagl részérdl késziilt kép.

Az eziist feliiletekrdl atomi erd mikroszkoppal (AFM) késziiltek topografiai képek (17.
a-c). A mintak jol kontrollalt elkészitése és AFM mikroszkoppal torténd karakterizalasa a
Vars6i Egyetemen tortént meg. Az atomi erd mikroszkopos mérések egy Ntegra NTMDT
mikroszkoppal késziiltek el, tapping tizemmodban. Az alkalmazott tii gorbiilete 10 nm volt,
valamint a tii a mérés soran 140 kHz frekvenciaval rezgett. Az AFM mikroszkophoz tartozik
egy Nova nevii szoftver, amely kiszdmolta a feliilet topografiai adataibol a feliileti érdességet.
A feliileti érdesség kiszdmitasakor elsd lépésként fontos az ,,atlagfeliilet” meghatarozasa,

melynek kiszdmitdsa a

1 N.
p=me X2 i 2 (88)

" NghNy

képlettel torténik, ahol egy négyszog alaku feliileten Nx-NVy db. mért ponttal rendelkeziink,

illetve Zjj jelenti a mért magassagértékeket. A feliileti érdesség meghatarozasa ezt kdvetéen az

1 N Ny 2
rms = \/mzjil 25z — ) (89)

képlettel torténik[107-109].
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Ezen tilmenéen a szogfiiggd plazmonrezonanciat (17. d) is kimértem. A mérés

alkalméval folytonos ilizemmodban miikodd, hosszirezondtoros Ti:zafir 1ézerbdl szarmazo,

fokuszalatlan nyaldbot bocsatottam ra a prizmakra és mértem ki a visszavert fény teljesitményét

a beesési szog fliggvényében. A kisérleti eredmények alapjan a plazmon rezonanciagdrbéje kis

mértékben fiigg a feliileti érdességtdl, valamelyest modositva a becsatolas rezonanciagdrbe

maximumanak sz6gét, a rezonancia mélységét, valamint félértékszélességét.
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17. abra: Az 50 nm vastag Ag feliletek 3 um x 3 um nagysagi részeir6l atomi erd
mikroszkoppal késziilt felvételek. (a) Az 1 nm Ge nedvesitd réteggel késziilt minta (0,7 nm
négyzetes feliileti érdesség), (b) Az 1 nm Ni nedvesitd réteggel késziilt minta (1,8 nm négyzetes
feliileti érdesség), (C) Nedvesitd réteg nélkiil késziilt minta (4,7 nm négyzetes feliileti érdesség),
(d) A harom mintara vett plazmonbecsatolas szogfiiggd rezonanciagorbéje. A kisérlet soran a
beérkezo és a reflektalt fény teljesitményét mértem meg a nyaléb eziistfeliiletekre vett beesési

szO0gének fiiggvényében.

48



Intenzitas (GW/cm?)
Normalt elektron belitésszam

20 40 60 80
Elektronenergia (eV)

N'gzso (C)

Wi/c

Intenzitas (G
Normalt elektron belitésszam

20 40 60 80

Elektronenergia (eV)

£
o ]
£ 160 &
Lo 22
= 140 1073
e c
0 120- £
s °
N 100- °
g { S
£ 80- £

2

60

40 60 80
Elektronenergia (eV)

Beiitésszam

Beiitésszam

Belitésszam

I( b) d 50 lnm IAg éls 1n'm G'e ré'teg 44,9 GWIcmz

10" 0,7 nm rms érdesség —67,4 GWIcm2

~89,9 GW/cm

10° —112,4 GW/cm

134,8 GW/cm

4 ~——157,3 GW/cm

1 1 179.8G6Wiem

10?2 1 ———202,2 GW/cm

1——224,7 GW/cm

-3 ——247,2 GW/cm
10 E

1—269,7 GW/cm

10* —292,1 GW/cm

2 0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Elektronenergia (eV)

T r N T T T T T
50 nm Ag és 1 nm Ni réteg

.

.

e 1 1 1 Il

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Elektronenergia (eV)

2
2
2
2
——207,2 GW/cm®
2
2
2
2

——46 GW/cm’
1,8 nm rms érdesség {—=69,1 Gwiecm’

92,1 GW/cm®

1—115,1 GW/cm

138,1 GW/cm

—161,1 GW/cm

184,2 GW/cm

—230,2 GW/cm
—253,2 GW/cm
—276,2 GW/cm
—299,3 GW/cm

""50 nm Ag réteg | —— 57,5 GWiem’

101 4,7 nm rms érdesség |— 69,1 Gchm:
~—80,1 GW/cm

10° ——92,1 GW/cm’

| 103,6 GW/cm

10" ——115,1 GW/cm

126,6 GW/cm

10'2 ~——138,1 GW/cm

1 —149,6 GWicm

10° ——161,1 GW/cm

A ——172,6 GW/cm

10* 1 o 4] —189,9 GW/em

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Elektronenergia (eV)

18. abra: Elektronspektrumok a l1ézerintenzités fliggvényében az 50 nm vastag Ag feliiletekrol.
A belitésszdmokat normaltam, valamint szinkdddal dbrazoltam logaritmikus skéaldn. Az egyes
spektrumok kiilonb6z6 intenzitasokra a jobb oldalon lathatok. (a) Elektronspektrumok a 0,7 nm
feliileti érdességgel rendelkezé mintarol, valamint (b) az egyes spektrumok a kiilonb6z6
intenzitasokra. (C) Elektronspektrumok az 1,8 nm feliileti érdességgel rendelkezé mintardl,
valamint (d) az egyes spektrumok a kiilonb6z6 intenzitasokra. (e) Elektronspektrumok a 4,7
nm feliileti érdességgel rendelkez6 mintardl, valamint (f) az egyes spektrumok a kiilonb6z6

intenzitasokra.
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5.2 Diszkusszio

A mérések célja volt kimérni a kiilonbozo feliileti érdességgel rendelkezé mintakrél az
elektronspektrumok, illetve teljes beiitésszamok intenzitasfiiggését. Az intenzitasfiiggd
elektronspektrumokbol, valamint a 19. dbrabol kidertiil, hogy a maximalis kinetikus energiaval
rendelkezd elektronok energiai, az un. levagasi, vagy cutoff energiak értéke tobb tizszeresen

meghaladja a gerjesztdé fotonenergiat, valamint linedrisan skaldzodik a megvilagitd lézer

intenzitasaval.
100 — 77—

~ 90 | 4
o 80 4
© 70F 4
2 so0f . ]
£ s0f ]
o ] ]
.g 30 [ Ag réteg ]
> 20} 0,7 nm feliileti érdesség-
9 10f 1,8 nm feliileti érdesség]
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Intenzitas (GWIcmz)

19. abra: A levagasi, vagy mas néven cutoff energidk a lézerintenzitas fliggvényében a
kiilonbozd feliileti érdességgel rendelkezd mintakra. A levagasi energidkra az alkalmazott
intenzitas fliggvényében egyenest illesztettem, melynek meredeksége a kiilonbdz6 mintak
esetén mas értéket vett fel, rdmutatva a feliileti érdesség plazmonikus fotoemisszioban és
gyorsitasban betoltott szerepére.

Az elektronspektrumok levagasi energiai kozti eltérés oka az érdes feliilet mentén nm-es
skalan modulalt, lokalis ponderomotoros potencial, mely a fotoemittalt elektronokra a kilépés

helyétdl fliggden mdas-més hatast gyakorol. Ez alapjan feltételezhetd, hogy az egyes
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spektrumokat jellemz6 legnagyobb energiaja elektronok a feliilet viszonylag kevés Gn. forrd

pontjabol

szarmaztathatok.

Jol lathato, hogy a felilleti érdesség mértéke ¢és az

elektronspektrumok maximalis kinetikus energidja kozott nem trividlis, nem monoton

Osszefliggés all fenn, ami viszont a probléma tovabbi, numerikus elemzését igényli.
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20. abra: Az elektronok teljes belitésszdma a lézerintenzitds fliggvényében. A kisebb
intenzitdsu szakaszon jol illeszthetd hatvanyfiiggvény a mért adatokra, itt a tobbfotonos

fotoemisszid dominal.

A teljes beiitésszam intenzitasfiiggése a 20. abran lathatdo, melynek alacsonyabb

intenzitdsokon jol észrevehetden hatvanyfiiggvény jellege van. Ez azt mutatja, hogy ebben a

tartomanyban az elektronok tobbfotonos emisszidoval 1épnek ki a mintdbol. Az atmenet kb.

130 GW/cm?-nél kdvetkezik be. Ez a letdrés annak tudhaté be, hogy az intenzitds novelésével

a fotoemisszidban elértem az atmeneti tartomanyt, ahol a Keldis-féle skalaparaméter 1-hez

kozeli értéket vesz fel. Ennél is magasabb intenzitdsokon mar az alagtemisszi6 a meghatarozo

fotoemisszids mechanizmus. Az alacsonyabb intenzitdsokon hatvanyfliggvényt illesztettem a
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belitésszamok intenzitasfiiggésére. Ezek értéke a legkevésbé érdes mintara 3,04+0,41, a
kozepesen érdes mintara 3,29+0,41, mig a legérdesebb mintéra 3,87+0,32 adodott. Ezen értékek
harom, vagy négy fotonos fotoemisszidra utaltak, ami j6 6sszhangban all a varakozasokkal,
figyelembe véve az 1,55 eV-os fotonenergiat, valamint az eziist irodalombol ismert kilépési

munkajat, mely 4,26-4,74 ¢V kozti érték [128,129].
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6. Ultragyors plazmonikus
elektronemisszio elméleti vizsgalata a
feliileti érdesség fuggvényében

Ebben a fejezetben az érdes feliiletekrdl szarmazo elektronemisszid tulajdonsagait
vizsgalom meg modellszamitasok eredményeinek felhasznalasaval [127]. Az altalam alkotott
modellben a feliileti érdességet a minta érdességének megfeleld méreteloszlasu, megfelelden
kivilagitott ellipszoidalis nanorészecskék forméjaban veszem figyelembe. Ezen feliil
feltételeztem, hogy a nanorészecskék alakja kozelithetd forgasi ellipszoiddal, ami mindossze
két paraméterrel jellemezhetd: az atmérdvel, illetve a magassaggal. Mivel a gyakorlatban a
feliileti szemesék feliilettel parhuzamos kiterjedése tobbszorosen meghaladta a magassagukat,
ezért a feliileti szemcséket lencseszer(i forgasi ellipszoidokkal kozelitettem. A modell elénye,
hogy a 4.3 alfejezetben ismertetett modon az elektromos tér a nanoellipszoidok koérnyezetében

analitikusan szamolhat6 [61,130].

6.1 A modell elemei

A modell megvaldsitdsanak elsé 1épéseként megbecsiiltem a feliileten levd szemcsék
tipikus méreteit atomi erd mikroszkopos felvételekbdl. A szemcseméretek leolvasdsasdhoz a
GIMP rajzoloprogramot hasznaltam. A GIMP szamos bépitett funkcidja, mint amilyen a
mérdeszkodz, vagy a szin szerinti kijeldlési eszkodz, lehetdvé teszi a szemeseméretek viszonylag
gyors ¢és kényelmes egyenkénti leolvasdsat, ami alapjan a dolgozatban bemutatott
hisztogramokat elkészitettem. Ezek az eloszasok, illetve a hozzajuk tartoz6 atomi erd
mikroszkopos képek is lathatok a 21. dbran. Az itt bemutatott kétdimenzids eloszlasok alapjan
a kiilonb6z6 mintdk szemcséit reprezentald korong alakt forgasi ellipszoidok tipikus méreteit
tartalmazza az 1. tablazat. Jol megfigyelhetd, hogy a két kevésbé érdes mintan levd feliileti

szemcsék tipikus méretei nem térnek el egymastol szignifikansan, az ezen mintakhoz tartozo

53



szemcsek eloszlasai homogénnek tekinthetdk. A legérdesebb minta esetén azonban az eloszlés
kozel sem tekinthet6 homogénnek, az ezen a feliileten levd szemcséket igy harom kiilonb6zo
méretli nanoellipszoiddal sziikséges kozeliteni. Ezen feltételezések alapjan mar lehetséges
becslést adni a feliileti plazmon polariton altal 1étrehozott elektromagneses tér nagysagara a

feliileti szemcséken, valamint érthetdvé valnak a mért spektrumok egyes tulajdonsagai is.

Minta Szemcse | négyzetes Nagytengelyek | Fél Normalt
feliileti hosszanak fele | kistengely térerésség
érdesség (nm) | (nm) hossza (nm)

50 nm Ag Szemcse 0,657

réteg Inm Ge 0,7 14 2,5

nedvesitd 1

kozeggel

50 nm Ag Szemcse 0,647

réteg Inm Ni 1,8 28 45

nedvesitd 2

kozeggel

Szemcse 0,773
4,7 30 8,5
3
fﬁgengm Ag Szemcse 0,696
- 4,7 45 8,5
nedvesitod 4
kozeg nélkiil
Szemcse 1
4,7 25 10
5

1. tablazat: Az egyes mintdk jellemzd adatai, illetve a mintdk feliileti érdességeit jol
reprezentalo forgasi ellipszoidok fél nagy és kistengelyeinek hosszai, és a szemcsék tetején
kialakult normalt térerdsség. A két kevésbé érdes minta homogénebb, a szemcsék jol
kozelithetok egy ellipszoiddal, mig a legérdesebb minta szemcséinek eloszlasa egyedi, igy itt
harom forgasi ellipszoidot vettem alapul.
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21. abra: A kiilonboz6 feliileti szemcsékkel rendelkezd Ag mintdk 3 pm x 3 pm-es feliileteirdl
késziilt atomi erd mikroszkopos kép a bal oldalon. Az ezen mintakhoz tartozo feliileti érdességet
jellemz6 kétdimenzids magassag-atméro eloszlas a jobb oldalon. A Ge nedvesité kozeggel (a)
késziilt mintar6l alkotott kép, melynek négyzetes feliileti érdessége 0,7 nm, valamint (b) a
hozza tartoz6 méreteloszlas. A Ni nedvesitd kozeggel (€) késziilt mintardl alkotott kép, melynek
négyzetes feliileti érdessége 1,8 nm, valamint (d) a hozza tartozé méreteloszlas. Nedvesitd
kozeg nélkiil késziilt () mintardl alkotott kép, melynek négyzetes feliileti érdessége 4,7 nm,
valamint (f) a hozza tartozo méreteloszlas.
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6.2 A modellezési eredmények, 0sszevetés a
kisérlettel

A szemcséket reprezentald nanoellipszoidokon kialakuld elektromos tér nagysaganak
meghatdrozasa kvazisztatikus kozelitéssel tortént, a 4.3 alfejezetben leirtaknak megfeleléen. Az
ellipszoidok feliiletén kialakuld elektromos tér a 22. abran lathat6. Megjegyzendd, hogy csak a
nanoellipszoidok tetején kialakulo elektromos tér a relevans szamunkra, illetve csak innen
tételeziink fel fotoemissziot, mivel a feliileti érdesség a széleken eltlinik. A 22. abrabol lathato,
hogy a két kevésbé érdes mintat reprezental6 ellipszoidon kialakuld térerésség nagysaga kozel
azonos, ¢és ez kisebb a legérdesebb mintat reprezentdlo ellipszoidokon létrejové tértél. A
kialakul6 nagyobb tér nagyobb ponderomotoros gyorsitast, ezaltal Gsszességében nagyobb
elektronenergiat jelent. Ez jol egyezik a kisérleti eredményekkel, melyek alapjan a két kevésbé
érdes mintar6l jovo elektronok kozel azonos energidval rendelkeznek, valamint az ezen
mintakrol érkezd elektronok energidja joval alatta marad a legérdesebb mintardl érkezd
legnagyobb energiajt elektronokénak. A feliileti plazmonos elektrongyorsitasra utal tovabba az
a tény, hogy a keletkez6 maximalis elektronenergiak joval meghaladjak (ld. 18. abra) a

gerjesztd fény fotonenergiajat, ami 800 nm-en 1,55 eV-nak felel meg.

Mindezek alapjan, az éaltalam alkotott modellel meg tudtam magyardzni azt a kevéssé
intuitiv kisérleti eredményt, hogy a kiilonboz0 feliileti érdességli mintak esetén miért allnak eld
az ¢észlelt maximalis elektronenergidk. A modell és a kisérletek jO egyezése arra enged
kovetkeztetni, hogy az érdes plazmonikus feliiletekrdl keltett fotoemisszid és elektrongyorsitas
soran kulcsszerepe van a feliileti plazmon polaritonok és lokalizalt felileti plazmonok
csatolasanak [104-106]. Ennek a jelenségnek példaul plazmonikus fotokatodok [43-45]

fejlesztésénél lehet a késdbbiekben nagy szerepe.
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22. abra: Az egyes mintak feliileti érdességeit legjobban reprezentald lencse tipusu forgasi
ellipszoidok, illetve a rajtuk kialakult elektromos tér a bal oldalon szinskalaval abrazolva. *A’
jeloli a nagytengelyek hosszanak felét, mig *C’ Kistengely hosszanak fele. Jobb oldalt lathato a
nanorészecske tetején kialakulo elektromos tér idébeli lefutasa egy 40 fs félértékszélességgel
rendelkezd 1ézerimpulzus gerjesztése soran. Az elsd két sorban lathatd a Ge, illetve Ni
nedvesitd kozegekkel késziilt Ag réteg szemcséinek modellje, mig az utols6é harom sorban a
nedvesité kozeg nélkiil késziilt Ag film tipikus részecskéi lathatok.
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/. Plazmonikus nanorészecskékrol
torténo elektronemisszio vivo-burkolo

fazisfiiggése
7.1 A modell segitségével levonhato
kovetkeztetések
Ebben a fejezetben ismertetem azokat a modellszamitasok eredményeinek

felhasznalasaval kapott kovetkeztetéseket, melyek a nanorészecskékrdl torténd vivo-burkold
(CEP) fazisfiiggd fotoemisszi6 tulajdonsagaira vonatkoztak [130]. A téma aktualitasat a vivo-
burkolo faziskiilonbségtol fliggd fotoemissziorol szolo kisérleti eredmények adjak, hiszen tobb
csoport is tanulmanyozta a vivé-burkolo fazis hatasat a fotoemittalt elektronok spektrumara

plazmonkeltés nélkiili esetekben (nanoti, fémfeliilet) [18,19,131].
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23. abra: 3,8 fs intenzitas félértékszélességgel és iddben gaussi lefutdssal rendelkezd
impulzusok iddbeli alakja kiilonb6z6 vivo-burkolo fazisok esetén.
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Ennek kapcsan az ellipszoidalis nanorészecskékre vonatkoz6 programkod jelentds
tovabbfejlesztésével vontam le kovetkeztetéseket az elektronemisszid makroszkopikusan vart
tulajdonsagairdl. Ennek soran 1étrehoztam egy gyors adatkiértékelési rendszert, ami jelentdsen
lecsokkentette a kiértékelésre forditott idot. A vizsgalt modellrendszer geometriaja a 24. abran

lathato.
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24. abra: A vizsgalt folyamatrol késziilt sematikus abra. K6zépen lathato a nanoellipszoid,
melyet a beérkezd kevés optikai ciklusu lézerimpulzus gerjeszt. Az ekkor fotoemittalt
elektronokat feliil, illetve oldalt egy-egy ,,sikdetektor” érzékeli. Itt az elektronok beiitésszamat
szinkodolva lathatjuk.

Az egyik vizsgalt nanorészecske egy 800 nm hullamhosszal rendelkezd gerjesztdé fényre
rezonans szivar alaku szferoid, a masik egy ugyanezen hullamhosszon nemrezonans gomb.
Ennek kapcsan a 4.3 fejezetben leirtakat alapul véve vett modellszamitasok eredményeinek
felhasznalasaval tortént a két nanorészecskére a bejovd elektromos gerjesztés valaszanak
meghatdrozasa, valamint a nanorészecskéken kialakulo elektromos tér (1d. 25. abra). A feliileten
kialakul6 térerdsség eloszlasabol egy megfeleléen megvalasztott fotoemissziés modell (1d. 2.2
alfejezet) segitségével kiszamolhaté az ellipszoid adott részén létrejovo fotoemisszios
valoszinliség. Ennek soran a részecske feliiletét megfeleld szdmu tartomanyra kell felbontani,
olyan tartomanyokra, amelyeken beliil a térerdsség, €s ezaltal a fotoemisszios valosziniiség is
allandonak vehetd. A fotoemittalt elektronok késObbi trajektoriai a klasszikus Lorentz

egyenletbdl meghatarozhatok, melybdl kdvetkeztetéseket vontam le az elektronnyaldbok egyes
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tulajdonsagaira, az elektronspektrumokra, valamint a vivé-burkold fazistol fiiggd

tulajdonsagokra.
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25. abra: A nanorészecskéken kialakuld elektromos tér maximalis nagysaga szinskalaval
abrazolva a bal oldalon. (a) Egy szivar alaki 800 nm hullamhossza fényre rezonans szferoid,
melynek a hosszabb féltengelye 80 nm, a két rovidebb 10 nm. (b) A 800 nm hullamhosszl
fényre nemrezonans gomb, melynek sugara 80 nm. A kialakulo térerdsség rezonans részecskén
1 GV/m, mig a nemrezonans részecskén 10 GV/m elektromos térerésség amplitidoval
rendelkezd gerjesztd 1ézerimpulzusok mellett keriiltek meghatarozasra. Az itt fellelhetd nyilak
mentén lathato az elektromos tér id6, és térbeli lefutasa (c), (d).

A vivO-burkolo fazisra érzékeny effektusok tanulmanyozasanal a 1ézer elektromos terét

2

E; = XE, cos(wot + @yg) exp (— t—) (90)

272

alakunak vessziik, ahol wo jelenti a 1ézerimpulzus kdzponti, vagy mas néven vivofrekvenciajat,

ami 800 nm-es kozponti hulldmhossz mellett 2,36 fs™t-nek adodik. Tovabba a vizsgilatok soran
T = 2,3 fs-t vettem, amihez 3,8 fs intenzitas félértékszélesség tartozik. Pve az impulzus vivo-

burkol6 fazisa, valamint Eg a gerjesztd 1ézer elektromos terének amplitadoja, melynek értéke

rezonans részecske esetén 1, nemrezonans részecskére 10 GV/m volt. Mivel a maximalis

"o

erdsitési tényezd a nemrezondns részecskére 4, mig a rezonans részecskére 80, igy a kialakulo
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maximalis térerdss€g még igy is a rezonans részecskén lesz nagyobb. Fontos megemliteni, hogy
a rezonans részecskén a kiils gerjesztés miatt 1étrejovo plazmonoszcillacié idétartama joval
meghaladja a bejovo 1ézertér impulzushosszanak értékét. Ennek oka, hogy egy ultragyors
lézerimpulzus nem monokromatikus, hanem t6bb spektralis komponensbdl tevodik 6ssze. Egy
adott frekvenciatérbeli savszélesség mellett 1étrehozhatd legrévidebb impulzus az 1n.
transzformacido limitalt esetben jon létre, vagyis akkor, amikor a kiilonbozo
frekvenciakomponensek fazisban vannak. Mivel a modellszamitasoknal a transzformacio
limitalt eset all fenn, igy minél rovidebb egy impulzus idOben, frekvenciatérbeli savszélessége

annal nagyobb lesz.

Egy részecske extinkciés gorbéje megmutatja, hogy a lézerimpulzus spektralis
komponensei milyen mértékben vesznek részt a plazmonok gerjesztésében, ami a rezondns
részecske esetén egy viszonylag sziik frekvenciatartomanyt jelent, sziikebbet mint a lézer
spektruma. A spektréalis komponensek plazmonrezonancia miatti ,,szlirésének” kovetkezménye,
hogy az ilyen nanorészecskén a 1étrejovo plazmonoszcillaciok hosszabb ideig fognak tartani,
hosszan lecsengd tranziens jelenik meg (1d. 25. abra), ami elmossa az ilyen részecskén 1étrejovo
fotoemisszio vivo-burkold fazistdl fiiggd tulajdonséagait. Ellenben a nemrezonans részecske
extinkcidja a vizsgalt frekvenciatartomanyon joval kevésbé fiigg a frekvenciatol, a beérkezo
impulzus frekvenciatérben nem sziikiil le, illetve idében nem szélesedik ki, igy itt fellép a vivo-

burkol6 fazistol fiiggd fotoemisszio jelensége.

7.2 Az eredmények diszkusszioja
Mint az varhatd, a rezonans részecskén 1étrejovo elektromos tér a kialakuld lokalizalt
feliileti plazmon miatt joval meghaladja a nemrezonans részecskén 1étrejovo tér nagysagat.
Ebbdl kozvetleniil is kovetkezik, hogy a rezonans részecskérdl érkezd elektronok nagyobb

energiaval rendelkeznek, mint a nemrezonans mintarol érkezok.
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26. abra: A 800 nm hulldmhossza fényre rezondns, illetve nemrezonans részecskékrol két
kiilonb6z6é vive-burkold fazisti impulzussal megvildgitott és ezéltal fotoemittalt, valamint a
kozeltérben gyorsitott elektronok energiaspektruma lathaté az (a) abran. A nemrezonans
részecskérdl pozitiv, illetve negativ x iranyba fotoemittalt elektronok energiaspektruma (b). A
beérkezd 1ézerimpulzus elektromos tere nemrezonans részecske esetén 10 GV/m, rezonans
esetben 1 GV/m-nek felelt meg.

Ennek kapcsan jol lathaté a 26. (b) abran, a pozitiv, illetve negativ iranya végsé
impulzussal rendelkezd elektronok spektrumaiban levd eltérés. Jol megfigyelhetd, hogy a
spektrumok kiilonosen a nagyenergias részen térnek el egymastol. A 27. abran lathatok azok az
eredmények, melyek sordn egy ,,sikdetektorra” érkeztek az elektronok két kiilonb6zd vivo-
burkol6 fazisu gerjesztés esetén. Ezen fazisok nagysaga ¢=0, illetve ¢=mn/2 volt, a ,,sikdetektor”
pedig a részecskétdl 2000 nm-re z iranyban volt elhelyezve, azaz a beérkezd polarizacioval
parhuzamos volt a sikja. A fotoemittalt elektronok térbeli eloszlasanak vivé-burkold fazistol

valo fliggése egyértelmiien latszik, és csakiigy mint az el6bb ez a fiiggés sokkal hangstilyosabb

a nagyenergias, jelen esetben a 100 eV-nal nagyobb energiaval rendelkezd elektronokra.
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27. abra: A nemrezonans nanorészecskérdl (a 80 nm atmérdvel rendelkezd gémbrol) térténd
fotoemisszio vizsgalata egy z (vagyis a polarizdcioval parhuzamos) irdnyban 2000 nm
tavolsagra levo ,,detektorral”, ahol a belitésszamok hely szerinti eloszldsa szinkodolt. A felsd
sorban a teljes elektronaram beiitésszamai lathatok ¢ve=0, illetve ove=n vivé-burkolo fazis
mellett. A jobb oldalon a két kiilonb6zd vivé-burkold fazis mellett felvett eloszlasok
kiilonbsége lathatd. Az alsoé sorban a nagyenergids elektronokrdl (vagyis azon elektronokrol,
melyek energidja meghaladja a 100 eV-ot) késziilt eloszlasok lathatok. J6l megfigyelhetd, hogy
a vivO-burkolo fazistol fiiggd effektus a nagyobb energidval rendelkezd elektronokra
hangsulyosabb.

A 28. dbra mutatja a pozitiv iranyd impulzussal rendelkezd, és egyben nagyenergias
elektronok keletkezésének valdszinlis€gét a vivo-burkold fazis fiiggvényében. A fliggés
egyértelmii, a mar emlitett valosziniiség értékei kozti eltérés akar 10-szeres is lehet. Ugyanezen
elektronok keletkezésének ideje is lathatdo a 28. abran két kiillonbozd vivo-burkold fazisra,
valamint szintén lathat6 a forgasi ellipszoid végpontjan (x=a, y=z=0) kialakulo6 elektromos tér
iddbeli lefutasa. Jol megfigyelhetd, hogy a nagy energiaval rendelkezd elektronok viszonylag

szlik id6intervallumokban keletkeznek, ami megmagyardazza a nemrezonans részecskékrdl
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torténd fotoemisszio vivo-burkold fazistol valo érzékenységét. Jol lathatd, hogy a nagyenergias
elektronok kiilondsen az els6 néhany oszcillacio soran keletkeznek, aminek oka az, hogy az
ekkor létrejovo elektronok nagyobb valdsziniiséggel szenvednek el visszaszérodast, ami az
energidjukat jelentdsen megnovelheti a nem visszaszort elektronokéhoz képest. Tovabba
feltehetjiik, hogy a rezonans részecskékre tobb ilyen intervallum létezik, ami ebben az esetben
elmossa a rezonans részecskékrdl érkezd elektronok vivé-burkold faziskiilonbségtdl valo
fliggését.

Elektromos tér (GV/m) vivG-burkold fazis (rad) elektronemisszids rata
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28. abra: (a) A pozitiv px impulzussal rendelkez6 nagyenergias elektronok vivé-burkold
fazisfiiggése a nemrezonans nanorészecske esetén. (b)-(c) A 100 eV-nal nagyobb energiaval
rendelkezd elektronok keletkezésének ideje az x=a, y=z=0 pontban. Az &bran lathatdo a
nanorészecskén kialakult elektromos tér normalis komponensének iddbeli lefutdsa. A gerjesztés
¢=0,17 « (b), valamint ¢=0,48 7 (C) vivé-burkolo6 fazisok mellett lathato.

A nemrezonans részecskékrol torténd emisszio vivo-burkold fazistol valo érzékenysége
az eddigiekben foglaltak alapjan felhasznalhaté a gerjesztd lézerimpulzus vivé-burkold
fazisanak mérésére is, mig a plazmonikusan rezonans részecskék ezen célra valo felhasznélasa

nem lehetséges.

64



8. Plazmonikus nanorészecskérol kilépo
elektronok és THz-es sugarzas
kapcsolata

8.1 THz-es sugarzas keltése nanorészecskékrol

A nanorészecskéken keltett plazmonok kiséréjelensége a THz-es elektromagneses
impulzusok gerjesztése [132-134] amit az irodalomban két lehetséges folyamattal magyaraztak,
azonban nem tisztaztak a két folyamatnak a THz-es sugarzasban betoltott pontos szerepét.
Eszerint a THz-es impulzusok a fémfeliiletek kozelében fellépd optikai egyeniranyitassal [132],
valamint a feliileti plazmonok terében gyorsitott elektronok sugarzasaval [134,135] johetnek
létre. Az optikai egyeniranyitas [136] egy nemlinearis optikai effektus, melynek 1ényege egy
ultrarévid 1ézerimpulzus frekvenciakomponensei kozti kiilonbségifrekvencia-keltés. A feliilet
nanostrukturaldsa ugyanis olyan mértékii y@ tipusu effektiv nemlinearitast okozhat, amely

mellett a feliiletre es6 1ézertérnek mérhetd, egyenirdnyitott komponense jelenhet meg.

Felmertilt tovabba, hogy valamiképpen az intenziv 1ézertérbe fotoemittalt elektronok
gyorsuld mozgasa is felelés lehet a THz-es sugarzas megjelenéséért. Az elektronok
ponderomotoros gyorsitasa altal 1étrehozhaté THz-es sugarzas becsléséhez [134,137] alapjan
feltehet6, hogy a feliileti THz-es forras elektromos tere aranyos a fotoemittalt elektronok

szamaval, illetve azok gyorsitasaval, vagyis

Ernz~ [ J, N(Iope t,7) a(Iope t, 7)d3rdt (91)

ahol lopt jelenti a megvilagitd 1ézerimpulzus intenzitasat, V a plazmon terének effektiv
térfogatat, T az alkalmazott impulzusiizemii 1ézer peridodusidejét, N a fotoemittalt elektronok
szamat, valamint a az elektronok gyorsitasat. Tudva, hogy a feliilet mentén Esp = nEo, vagyis a

felilleti plazmon tere kifejezhetd a megvilagitd lézertér nagysagabol, az intenzitas pedig
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felirhaté a ceyEZ alakban, valamint a (62) kifejezésbél meghatarozhatd a Keldis-paraméter
atmeneti tartomanyahoz (y = 1) tartozo karakterisztikus intenzitas:

2
tmenet _ MWiiceow®
IOPt - 2e2n2 (92)

A 2.2 fejezetben irtak alapjan az ennél alacsonyabb intenzitas mellett a tobbfotonos emisszio
dominal, a fotoemittalt elektronok szama pedig az intenzitas ni-edik hatvanyaval (N~I"1)
aranyos, ahol ni jelenti a fotoemisszio létrejottéhez sziikséges fotonok szamat. Nagyobb
intenzitasra az alagitemisszio a meghatarozo fotoemisszids folyamat, melyben a fotoemittalt
elektronok szamat az intenzitas fiiggvényében a Fowler-Nordheim formula (Id. 61. képlet)
szabja meg. A képletben jol lathatoan van egy térerdsségtél kvadratikusan (vagyis az
intenzitdssal lineéarisan), illetve egy exponencialisan fiiggd tényezd, melynek értéke
alacsonyabb intenzitadsokon nulldhoz, mig magasabb intenzitdsokon egyhez tart. Ezek alapjan
megallapithatd, hogy az alaglitemisszi6 esetén a keletkezd fotoaram nagysaga az intenzitdsnak
minimalisan az els6 hatvanyaval aranyos, vagyis ni értéke minimum 1. Az emittalt elektronok
gyorsitasdnak intenzitasfiiggésének meghatarozasdhoz feltessziikk, hogy a gerjesztd
lézerimpulzus alatt annak elektromos tere allandonak veheté, valamint a gyorsulas is az
intenzitastol hatvanyfiiggvény alakban fiigg ( a~I"2) (ld. 2.3. alfejezet). Amennyiben

feltessziik, hogy a potencidl a vizsgalt térrészben mindendiitt egyforma, valamint felirhato az
U, = Upexp(—az) (93)

e%E

alakban, ahol U, =

2
yo (‘5)’; a ponderomotoros potencial a feliileti plazmon terében, valamint o a

mar jol ismert lecsengési egylitthatd, igy ez alapjan az elektronra haté ponderomotoros erd

megadhato6 a

dau
E, = —d—Zp = aUyexp(—az) (94)
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alakban. Amennyiben a feliileti plazmon tere viszonylag kicsi, illetve a gyorsitas az ultrarévid
impulzusu gerjesztés miatt rovid ideig tart, gy az elektronok gyorsulasa allandonak tekinthetd,

mely kozelités az

Qg 2

20,2 z
ST K (95)

feltétel esetén teljesiil, vagyis akkor, amikor az elektron a gyorsitdsa soran nem tavolodik el
jelentdsen a feliilettdl, a gyorsulas alatt megtett ut joval kisebb a lecsengési egylitthatonal. Ez a
kortilmény kiilondsen kis intenzitdsok és impulzushosszak mellett johet létre. A feliilet

kozvetlen kdzelében a ponderomotoros gyorsitas

_ ae’Egp (96)

P T 4m2w2

alaku lesz, valamint a (95) feltételbdl kiszamolhat6 az a kiiszobintenzitas, mely alatt az

elektronok gyorsitasa egyenletesnek tekinthetd, mely megadhato az

2,2
Jkiszob dcggm”w” _ [itmenet lem (97)
opt 25290272 opt 202,

a“e“n-t a“t Wi

alakban. Az ennél nagyobb megvilagitd intenzitdsok hasznalatandl nem egyenletes
elektrongyorsulasok fognak 1étrejonni. Amikor az elektron még nem tavolodott el a feliilettol
jelentdsen, az elektronok gyorsitasa linedrisan skdldzodik a bejovd 1ézer intenzitdsaval, az n;
érteke 1-nek vehetd. Amennyiben az elektron a feliilettdl eltavolodik, Ggy a gyorsitisa a
feliilettol tavolodva csokken, melyet az n, tényezd csokkenésével vehetjiik figyelembe. Ennek
megfelelden a gyorsuldst az intenzitds fliggvényében leird Osszefiiggésben n, értéke 0 és 1
kozott van, és az intenzitdssal csokken. Mivel az emittalt THz-es intenzitds aranyos az
elektronok gyorsitasa miatt 1étrejovo elektromos tér négyzetével, igy meghatarozhatd a THz-
es jel alkalmazott 1ézerintenzitastol valo fiiggésének maximuma is. Alacsonyabb intenzitason,

tehat egyenletes elektrongyorsitds mellett és harmadrendli fotoemissziot feltételezve a
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fentieknek megfeleléen 1< (n1+ n2) <4, ezért az varhatd, hogy a THz-es impulzusok
intenzitdsa minimalisan a megvilagitd fény intenzitasanak a masodik, maximalisan a nyolcadik
hatvanyaval lehet aranyos. Ennek a gondolatmenetnek az igazolasara a folyamatot kisérletileg

is vizsgalni kell, az ebben a fejezetben bemutatandé munkam f6 célkitlizése ez volt.

8.2 Kisérleti eredmények a fotoemisszios és THz-
es jelek osszehasonlitasara
Annak érdekében, hogy az elektrongyorsitds és THz-es sugarzas kozti 0sszefliggés
jobban érthetévé valjék, sziikkség van mind a THz-es jel, mind a fotoemittalt elektronok
alkalmazott lézerintenzitastdl vald fliggésének meghatarozasara, valamint ezek
Osszehasonlitdsdra. Ennek érdekében repiilési id6 spektrométerrel elektronspektroszkopiai
méréseket végeztem a rendelkezésemre bocsatott két nanostrukturalt eziistmintardl, melyeket a
veliink egyiittmiikod6 Exeteri Egyetemen levé kutatocsoport készitett el a 4.2.2 alfejezetben

ismertetett nanogdmb litografiai eljarassal.

29. abra: A nanogomb litografiaval késziilt mintak pasztazo elektronmikroszkopos képe. Bal
oldalt lathatok a nanorészecskék, mig jobb oldalt a méhsejt-szerli minta.

Ennek keretében kétféle mintarol végeztem méréseket, a 60 nm vastagsaggal rendelkezd
nanorészecskérdl, valamint az 50 nm vastagsagu hexagonalis méhsejt-szeri mintardl is

(29. abra), melynek soran kiilonb6z6 intenzitasu fénnyel vilagitottam meg a rendelkezésemre
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bocsatott mintdkat. A nanostrukturakrol késziilt elektronmikroszkdpos képek a 29. dbran, mig
a mintakat jellemzO extinkcids és egyben a lokalizalt feliileti plazmonok becsatolasanak

hatasfokat jellemz6 gorbék a 30. abran lathatok.
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30. abra: A nanogdmb litografiaval késziilt mintak extinkcios gorbéi A fekete gorbék a kisérleti
eredményeket, mig a piros gérbék a numerikus modellezés alapjan szamolt extinkcios gorbéket
mutatjak. (@) A nanorészecskék extinkcios gorbéje. (b) A méhsejt alakii minta extinkcios
gorbéje. (forras: Dimitry Konstantinovich Polyushkintol)

A kisérleteket a hosszi rezonatoros oszcillatorral, az erdsitd0 lézerrendszerrel
(Id. 4.1.1 alfejezet), valamint a repiilési id6 spektrométerrel (Id. 4.1.2 alfejezet) valositottam
meg. Egy mérés soran a mintara 300.000 1ézerimpulzust bocsatottam, ami a hosszu rezonatoros
oszcillator (impulzuskivagoval) 4,5 kHz-re csokkentett ismétlési frekvenciajat alapul véve bd

1 perces, mig az erdsitd 1ézerrendszernél 5 perc mérési 1dot jelent.
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31. abra: A fotoemittalt elektronok beiitésszamanak intenzitdsfiiggése izolalt nanorészecskék
(fekete mérési pontok és illesztett egyenes), illetve a méhsejt-szerti minta (piros mérési pontok
¢s illesztett egyenes) esetén.

Az elektronok beiitésszama az intenzitas fliggvényében a méhsejt, illetve a hdromszogii
nanorészecske alaki mintakrél a 31. dbran lathatok. JOI megfigyelhetd, hogy alacsonyabb
intenzitdsok mellett mindkét minta esetén a teljes fotodram intenzitastdl valo fiiggésének
hatvanyfiiggvény jellege van, ami tobbfotonos emissziora utal. Erre az alacsonyabb intenzitast
tartomanyon hatvanyfiiggvényt illesztettem, melynek meredekségére a nanorészecskék esetén
3,8+0,5, mig a méhsejtszerii mintara 3,3+0,3 adodott, ami négy, illetve harom fotonos
fotoemissziora utal. Ez jo Osszhangban all a varakozasokkal, tekintettel a lézer kozponti
frekvenciajahoz tartozo fotonenergia 1,55 eV-os nagysagara, valamint az eziist kilépési
munkdjanak irodalombol ismert értékére [128,129], ami 4,26-4,74 eV. Magasabb
intenzitasokon megfigyelheté a fotoelektronok intenzitasfiiggésében torténd letorés, ami az
atmeneti tartomany elérésére utal, ahol a Keldis-féle skalaparaméter értéke megkdzeliti az 1-et.

Az atmeneti tartomany a nanorészecskék esetén kb. 35 GW/cm?, mig a méhsejt-szer(i minta
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esetén 55 GW/cm? intenzitds mellett kovetkezik be. Ez a méhsejtszerii minta esetén
megvaldsuld kisebb térndvekményre is utal. Ennél is magasabb intenzitasok esetén az
elektronok alagutemisszid révén lépnek ki a mintardl (Id. 2.2 alfejezet). A fotoemittalt
elektronok a tovabbiakban a feliileti plazmon terében gyorsulnak. Ezen gyorsitasi folyamatot
tamasztja ala a mért spektrumokban eléforduld nagy elektronenergiak (1d. 32. dbra), a gerjesztd

fény fotonenergiajahoz képest, ami 1,55 eV-nak felelt meg.
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32. abra: A nanorészecskérdl (fekete gorbe), illetve a méhsejt-szerli) mintarol nyert
spektrum (piros gorbe) kb. 60 GW/cm?-es alkalmazott 1ézerintenzitds mellett.

8.3 A mérések diszkusszioja
A THz-es jel karakterizalasat, illetve a beérkezd lézerintenzitastol vald fiiggésének
megallapitdsara szolgdlo kisérleteket az Exeteri Egyetem egylittmiikodé kutatocsoportja
végezte el. A THz-es jel meghatarozasat szolgald kisérleteket 800 nm-es kozponti

hullamhosszt 1ézerimpulzusok mellett valositottak meg 0,3-200 GW/cm?-es intenzitasok
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mellett. A mérés 1ényege a THz-es impulzusok altal keltett kettOstorés mérése [134,135]. A
kisérlet soran a megvilagitd ultragyors lézerimpulzusokat egy nyalabosztoval szétvalasztjak,
melynek egyik aga a nanostrukturalt mintara érkezik, a masik aga pedig egy ZnTe kristalyra. A
nanostrukturalt mintdkon keletkezé THz-es jelet rafokuszaljdk a ZnTe kristalyra, amiben a
THz-es jel hatasara kialakul a kettostorés. A kettOstorés miatt a kristalyra érkez6 1ézerimpulzus

polarizacioja megvaltozik, melybdl lehet kovetkeztetni a keletkezett THz-es jel nagysagara.
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33. abra: A méhsejtszerli nanorészecskékrdl nyert THz-es intenzitas i1d6, és frekvenciatérbeli
alakja kiillonboz6 alkalmazott intenzitasok mellett. (forras: Dmitry Konstantinovich
Polyushkintol)

A kristalyra érkez6 THz-es jel és lézernyaldb egymashoz képest torténd késleltetésével
rekonstrualhato a THz-es jel id6beli lefutasa, amibdl Fourier transzformacioval meghatarozhato
a spektralis jelalak, melynek négyzetre emelésével, és frekvencia szerinti integralasival
meghatdrozhatdo a THz-es jel nagysdga. Ilyen 1dd, illetve frekvenciatartomanybeli jelalakok

lathatok a 33. abran.
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A THz-es jel nagysaganak alkalmazott intenzitastol valo fiiggése a nanorészecskékrol,
illetve a méhsejtszerti mintar6l a 34. abran lathato. JOI megfigyelhet6, hogy alacsonyabb
intenzitdsokon a nanorészecskék esetén a THz-es jel nagysaga az alkalmazott 1ézerintenzitastol
hatvanyfiiggvény alakban fiigg, ahol a hatvanykitevé 4,7+£0,2. Az atmeneti tartomany kb.
10 GW/cm?-es intenzitas mellett kovetkezik be, ahol lathato egy letorés a keletkezd THz-es jel
nagysaganak alkalmazott lézerintenzitastol vald fliggésében. Ezen tulajdonsagok a feliileti
plazmonok altal keltett, és gyorsitott elektronoknak tudhato be. Ugyanis amig alacsonyabb
intenzitdsokon a fotoemisszios folyamatban a tobbfotonos fotoemisszioval emittalodnak az
elektronok, addig magasabb intenzitdsokon az alagitemisszid6 a meghatdrozd emisszios
csatorna. A két eltérd folyamatban a 2.2 alfejezetben foglaltaknak megfelelden eltérd a
fotoaram intenzitasfiiggése, ami a 8.1 alfejezetben leirtaknak megfeleléen vezet a THz-es

sugarzas intenzitasfiiggésének sajatsdgaihoz.

A méhsejtszerli mintardl nyert THz-es sugarzés intenzitasfiiggésénél alapvetéen harom
tartomany kiilonboztetheté meg. Alacsony intenzitasokon kb. 10 GW/cm?-ig a THz-es jel
nagysaga az alkalmazott 1ézerintenzitas 1,4 = 0,05-ik hatvanyaval aranyos, amirdl feltehetd,
hogy nem a plazmonikusan keltett és gyorsitott elektronoknak kdszonhetd, hanem az optikai
egyeniranyitas jelenségének. Ezt kovetden egészen kb. 50 GW/cm?-ig az intenzitasfiiggés
kitevdje 3,7 £0,05-re valtozik, amirdl feltehetjiik, hogy a tobbfotonos fotoemisszid okozza.
Magasabb intenzitasokon, konkrétan 50 GW/cm?-nél megfigyelhetd egy letdrés, ami az

atmeneti tartomany, illetve az alagitemisszié megjelenésének tudhat6 be.
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34. abra: A THz-es jel intenzitasa az alkalmazott 800 nm-es 1ézerintenzitas fliggvényében.
(forras: Dmitry Konstantinovich Polyushkintol)

Koénnyen észreveheték a hasonlosagok a THz-es jel ¢és elektronspektrumok
intenzitasfiiggésében. A méhsejt alakl nanorészecskéknél az elektronok intenzitdsfiiggése
alapjan az atmenethez tartozé intenzitas kb. 55 GW/cm?-nek felelt meg, mig a THz-es jel
mérésekor ez az intenzitas kb. 60 GW/cm?-nek adddott, vagyis az egybeesés egyértelmii. A
nanorészecskénél az  4tmeneti tartomanyhoz tartozd intenzitds nagysdga az
elektronspektroszkopiai mérések alapjan kb. 35 GW/cm?-nél talalhatd meg, az ugyanezen
mintaré] torténd THz-es jel intenzitasanal azonban az dtmenethez tartozo érték 10 GW/cm?-nek
adodott a mérések alapjan. Lathato tehat, hogy a plazmonikusan keltett és gyorsitott elektronok
rendkiviil fontos szerepet jatszanak a fém nanoobjektumokrol keltett THz-es sugarzas
keltésében. A kisérletek alapjan arra a kovetkeztetésre juthatunk, hogy mig alacsonyabb
intenzitasokon, tipikusan 15 GW/cm?-es intenzitaskiiszob alatt a keletkezé THz-es sugarzast az
optikai egyeniranyitds hozza létre, addig magasabb intenzitdsokon a THz-es sugérzast a
plazmontérben emittdlodo és gyorsuld elektronok okozzak, a kisérleteimmel tehat a THz-es

sugarzas keltésének kiilonboz6 mechanizmusait tartam fel.
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9. Osszefoglalas

A kisérleti és numerikus vizsgalataim targya az ultrarévid lézerimpulzus, illetve az anyag
kolcsonhatasanak egy specidlis aspektusa volt, mégpedig a feliileti plazmonok elektromagneses
tere altal indukalt fotoemisszios, illetve elektrongyorsitasi jelenségek. Ennek keretében eldszor
a kiilonbozo feliileti érdességgel rendelkezo eziist vékonyrétegeken 1étrejovo, plazmonikusan
erOsitett fotoemisszidra vonatkozod kisérleti eredményeimet mutattam be, kitérve a
modellszamitasok segitségével nyert elméleti aspektusokra is, melyek legfontosabb eleme a
feliileti plazmon polaritonok és lokalizalt feliileti plazmonoszcillaciok csatoldsa. Ezt kovetéen
ismertettem a fém nanorészecskékrdl létrejovd, vivo-burkold fazistiiggd fotoemisszid
tulajdonsagait, szintén modellszamitasok eredményeit bemutatva. A disszertdcid végén a
plazmonikusan keltett fotoemisszidé és THz-es sugarzas keltésének Osszefiiggéseirdl irtam,
melyet kisérletileg vizsgaltam és ezek alapjan megallapitasokat tudtam tenni az észlelt
jelenségek mogott huzédd mechanizmusokra is. Ezek alapjan a munkdm soran elért Uj

tudomanyos eredmények a kdvetkezok:

1. Elektronspektroszkdpiai méréseket végeztem kiilonboz6 feliileti érdességgel
rendelkez0 mintakrél emittalt fotoelektronokon, melyekkel a plazmonikusan keltett és
gyorsitott elektronnyalab feliileti érdességtdl valo fliggését vizsgaltam. A kisérleteim soran
nagy energiaju, a fotonenergiat tobb tizszeresen meghalado kinetikus energiaval rendelkezd
elektronokat detektaltam. Az elektronspektrumok nagyenergias végének kitolodasat az érdes
feliilet mentén nm-es skalan modulalt, lokalis ponderomotoros potencial hozza létre, mely a
fotoemittalt elektronokra a kilépés helyétdl fliggéen mas-mas hatast gyakorol. A spektrumokra
jellemzd nagy levagasi energiat tehat a feliilet viszonylag kevés Un. forrdé pontjabol szarmazé

elektron okozza. Tovabba kisérleteimmel azt is kimutattam, hogy a feliileti érdesség mértéke
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¢s az elektronspektrumok maximalis kinetikus energidja kozott nem trivialis, nem monoton

Osszefliggés all fenn, ami a probléma tovabbi, numerikus elemzését igényli. [F1]

2. Modellszamitasok segitségével megmutattam, hogy az érdes feliiletekrdl torténd,
feliileti plazmonos elektrongyorsitas folyamatat a feliileti plazmon polaritonok és a lokalizalt
feliileti plazmonok csatolasa hatarozza meg. Az altalam alkotott modellben a feliileti érdesség
hatasa jol kozelithetd a feliiletre helyezett, megfeleld méreteloszlasu nanoellipszoidokkal. A
szamitasok segitségével igazolast nyert, hogy az ilyen feliileti szemcsék plazmonrezonancidja

hatarozza meg a mért elektronspektrumoknal észlelheté maximalis elektronenergiat. [F1]

3. Modellszamitasok  segitségével igazoltam, hogy izoladlt plazmonikus
nanorészecskékrol torténd fotoemisszid ¢€s elektrongyorsitds bal-jobb aszimmetridja
felhasznalhatd kevés ciklusu 1ézerimpulzusok vivo-burkold fazisanak meghatarozasara,
nanorészecskéket tekintiink. Ellenben rezonans nanorészecskék esetén a plazmonrezonancia

savszélességének korlatozott volta a vivo-burkold fazishatast elmossa. [F2]

4. Kisérleteimmel bebizonyitottam, hogy a nanostrukturalt mintakon ultrarévid
lézerimpulzusok segitségével kelthetd terahertzes sugéarzast a fotoemittalt, plazmontérben
gyorsulo elektronok hatarozzdk meg egy bizonyos értéket meghaladd 1ézer-csucsintenzitas
esetén. Az alkalmazott intenzitas szempontjabol kritikus értéknek kb. 15 GW/cm? bizonyult,
amely felett a fotoaram skalazasa jo egyezést mutat a THz-es sugarzaséval, mig ezen érték alatt
jelentds eltérések tapasztalhatok. Igy ramutattam a nanostrukturak segitségével létrehozott

lathato-THz frekvenciakonverzio kiilonb6z6 keltési mechanizmusaira. [F3]
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Summary

The subject of my experimental and numerical research was a special topic within the
interactions of ultrashort laser pulses and matter, namely electron photoemission and
photoacceleration induced by surface plasmons. First, | introduced the experimental results of
plasmonically enhanced photoemission from surfaces with different roughness. 1 also discussed
the theoretical aspects and results of the aforementioned system obtained from numerical
models. The most important result of the model was the confirmation of the coupling of surface
plasmon polaritons and localized surface plasmons, the signatures of which | observed
experimentally. Subsequently, | described the carrier-envelope phase dependent photoemission
phenomenon from plasmonic nanoparticles also obtained with the help of a numerical model.
Finally, | experimentally tested the relationship between plasmonically enhanced
photoemission and the THz generation. Based on the experimental investigation, | could reveal
the mechanisms of the observed phenomena. Accordingly, new scientific achievements are the

following ones:

1. In my experiments, | detected electrons with high kinetic energy that is several tens of
times higher than the energy of the exciting photons. The extension of the high-energy end of
the spectra is attributed to the local ponderomotive potential modulated on nm scale along the
rough surface. Therefore, the ponderomotive potential has a different effect on electrons
photoemitted from different locations of the surface. The relatively high cutoff value typical for
the spectra can be attributed to electrons photoemitted from relatively few hot-spots of the
surface. Furthermore, | also demonstrated experimentally that the relationship between the
extent of surface roughness and the most energetic electrons is neither trivial nor monotonous.

This problem therefore requires further numerical investigation. [F1]
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2. With model calculations, | have shown that plasmonically enhanced electron
acceleration from a rough surface is determined by the coupling of the surface plasmon
polariton and localised surface plasmon modes. In the physical model that | created, the effect
of the surface roughness can be approximated with nanoellipsoids on the surface having the
appropriate size distribution. With the help of the calculations based on the model, it was
possible to prove that the plasmon resonance of such surface grains determine the maximal

electron kinetic energies in the measured spectra. [F1]

3. | proved with further model calculations that the left-right asymmetry of the
photoemission and acceleration from isolated plasmonic nanoparticles can be used to determine
the carrier-envelope phase of few-cycle laser pulses, provided that the resonance
eigenfrequency of the nanoparticle is far from the carrier frequency of the applied laser pulse.
In case of resonant nanoparticles, the effect of the carrier-envelope phase is washed out because

of the limited bandwidth of the plasmon resonance. [F2]

4. | delivered an experimental proof that THz radiation generated on nanostructured
samples with ultrashort laser pulses is determined by plasmonically photoemitted and
accelerated electrons above a certain laser peak intensity. | found that the critical intesity was
around 15 GW/cm?. Above that intensity the photocurrent scaling is similar to the intensity
scaling of the THz radiation, whereas below that intensity significant scaling differences can be
observed, which can be attributed to another THz generation mechanism. In this way, |

described different mechanisms of visible-THz conversion on nanostructured samples. [F3]
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10. Koszonetnyilvanitas

Koszonettel tartozom témavezetomnek Dombi Péternek a doktori munkam iranyitasaért,
a felmertiild problémakban nytjtott segitségéért, melyek nélkiil ez a disszertacido nem irédhatott
volna meg.

Koszonom Foldi Péternek, Bodi Balazsnak, illetve Racz Péter, valamint Ayadi Viktor
kollégaimnak a segitségiiket, illetve hasznos tanacsaikat.

Végiil, de nem utolso sorban kdszonettel tartozom a csaladdomnak azért a tamogatasukért,

melyben a tanulmanyaim alatt mindig részesitettek.
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