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1. Bevezetés és célkitiizés

A vilag élvonalaba tartozé nagy intenzitasa lézerrendszerek
esetében a kiilonb6z6 optikai elemek roncsolasi kiiszobe egy
kritikus paraméter. Ha egy lézererdsits lancban egy vagy tobb
elem miatt kiesik, az jelentds veszteséget jelent nem csak a
lézernyalab teljesitményében és minGségében, hanem idében
és anyagiakban is. A hasznélhat6 intenzitas végessége miatt
az erGsitérendszerekben a nyalabok kitagitésa sziikséges, ami
méteres nagysagrendid atmérével rendelkez6 optikai elemeket
tesz sziikségessé. Ezeket az elemeket a megfelel§ mingségben
gyartani nehéz és draga feladat, ami egy ilyen nagy lézerrend-
szer tervezésekor jelent@s koltséggel bir. Mindezek miatt fon-
tos ismerni a hasznélt optikai elemek roncsolasi kiiszobét és
elengedhetetlenné valt femtoszekundumos roncsolési kiiszob
mérések szisztematikus elvégzése, mely hozzdjarul az intenzi-
tasallobb tiikrok és mas optikai elemek tervezéséhez.

Ezzel parhuzamosan akkor is nem vart problémaba titko-
ziink, ha a lézer-anyag kolcsonhatési kisérleteink soran hasz-
nalt, nagy gondossiggal készitett nanostrukturalt mintak nem
birjak el a rajuk rott intenzitasterhelést. A mai fény-anyag
kolcsonhatéasok vizsgalatat célzo kisérletek nagy szézaléka hasz-
nal valamilyen nanotechnolégiai eljarassal késziilt, rendkiviil
sériilékeny mintat, melynek elGallitasa nem pusztén idét és
anyagi raforditast, hanem komoly szakértelmet is igényel. Emi-
att kiilondsen fontos, hogy tisztaban legyilink a mintaink hasz-
nélatédnak felsg korlatjaival, ne tegyiik tonkre azokat idé el6tt

a kisérletek sordn. Ezek a kérdések kiilonosen is fontosnak



bizonyultak nanoplazmonikus mintdk hasznalata soran, ahol
a kialakul6 koézeltér a megvilagité lézerimpulzus elektromos
terének akar szazszorosa is lehet, és igy igen konnyen optikai

roncsolas indulhat be.

1.1. Lézertukrok roncsolasi kiiszobe

Fizikai roncsolas a nagy (>3 €V) tiltott savi anyagok esetén
és a pikoszekundumos impulzushossz tartoményban az atomi
rétegek ablacidja, hagyomanyos olvadas, forras, szin elvalto-
zasok és racshibak forméjaban jelenik meg [M]. A femtosze-
kundumos tartomanyban Coulomb taszitas 1ép fel a kiilonbo-
76 ionizécids folyamatok miatt, valamint plazma keletkezhet,
és termoelasztikus torés is létrejohet [B).

Egy esemény akkor nevezhetd optikai roncsolasnak, ha
nem visszafordithaté valtozas jon létre. Ez a gyakorlatban
azt jelenti, hogy modern, nagy felbontési képalkot6 rendszer-
rel vagy egyéb megfeleld modon lathaté valtozés keletkezik az
anyag feliiletén [0]. A roncsolasi kiisz6b az a maximalis telje-
sitménysiiriség, ami még nem okoz roncsolast a felszinen. Az
ablaciés paraméter egy kvantitativen is mérheté paramétere
a roncsolt feliiletnek, mint példaul az ablalt krater mélysége
vagy atmérGje. Az ablacios kiiszob az a maximum teljesit-
meénysiirtiség, ami még nem okoz ablaciot [M]. A roncsolasi
kiiszob alatt tgynevezett inkubacio figyelheté meg, ami még
visszafordithato és nem koveti ablacio (8.

Az elmult években jelentds elGrelépés tortént MHz-es is-
métlési frekvenciaja, nagyteljesitményi femtoszekundumos 1é-

zerek fejlesztése terén. ToObbek kozott megjelentek példaul



a passziv médon moédusszinkronizalt itterbium vékony-réteg
lézerek melyek ardnylag magas impulzusenergidval rendelkez-
nek [@-B], valamint femtoszekundumos, optikai szallal ellatott
er¢sitG rendszerek |@]. Sajat eredményeim publikalasaig ke-
vés megbizhat6 adat allt rendelkezésre MHz-es ismétlési frek-
vencidn mért roncsolasi kiiszobrél. Nagyon erdsen fokuszalt
nyaldbbal mérték meg 100 MHz-en nagy reflexi¢ju tiikor ron-
csolési kiiszobét (B[, illetve egy tn. round-robin mérésrdl all
még rendelkezésre eredmény, azonban a sok kiilénb6z8 helyen
végzett mérések kozott nagyon sok lényeges paraméterben kii-
16nbség volt [@]. Angelov és munkatéarsai végeztek pikosze-
kundumos impulzusokkal kHz és MHz ismétlési frekvencidkon
Osszehasonlité méréseket, azonban ismeretlen impulzusszam-
mal. Ok egy kétszeres faktor koriili kiilonbséget mutattak ki a
vizsgalt anyag tiltott savjanak fiiggvényében [[,CT|. Az isme-
retlen impulzusszam miatt azonban nem tekinthetd a mérés
preciz 6sszehasonlitasnak a két, nagysagrendileg eltérd ismét-
lési frekvencia altal okozott roncsolasi kiiszobre nézve, mivel
bizonyos impulzusszam alatt a roncsolési kiiszob még erGsen
valtozik |2, 13].

A fenti megfontolasoknak megfelelen kiemelten fontossa
valt az altalam céliil kitlizott olyan mérések elvégzése melyek
megfelelnek a kovetkezd harom feltételnek: (i) femtoszekun-
dumos roncsolasi kiiszobot vizsgal, (i) kHz és MHz ismét-
lési frekvencian érkezd impulzusvonulatokat hasznal és (iii)
minden més egyéb lényeges impulzus- és nyalabparamétert
ellen6rzott moédon azonos értéken tart mind a MHz-es mind

a kHz-es esetben.



A fenti megfontolasok alapjan a disszertacioban bemuta-
tom azokat az eredményeimet, melyeket lézertiikrok roncsola-
si kiiszobének vizsgalata sordn értem el, elészor adva egzakt
Osszehasonlitdst kHz és MHz ismétlési frekvencian mért ron-
csolasi kiiszobre egy altalam kidolgozott, szamos elénnyel bird
eljarast hasznalva. Mindezt egy &altalam kifejlesztett 4j mé-
rési eljarassal tettem meg, mely szintén bemutatasra keriil a

disszertacioban.

1.2. Plazmonikus nanorészecskék roncsolasa

Fém nanorészecskék sok ultragyors plazmonikus folyamatban
kozponti szerepet jatszanak. A nemlinearis effektusok kelté-
séhez tipikusan femtoszekundumos lézerek altal szolgéltatott
nagy lézerintenzités sziikséges. MegfelelGen tervezett nano-
rendszerrel nagy térnévekmény érhetd el feliileti plazmonok
gerjesztésével. Erre a célra mind a lokalizalt és halado (pro-
pagélo) feliileti plazmonok megfeleldek [, ME|. A feliileti
plazmonok (pontos elnevezéssel feliileti plazmon polaritonok
- FPP, illetve lokalizalt feliileti plazmonok - LFP) olyan fém-
dielektrikum vagy fém-vakuum hatarfeliileten 1étrejovs ger-
jesztések, mely valamilyen kiils§ gerjeszté tér hatésara ke-
letkezd periodikus toltésatrendez6dés, toltéssiirtiség oszcilla-
ci6 hatasara jonnek létre. Ez akkor torténhet meg, amikor a
kiils§ tér egy olyan elektroméagneses hullam, amelyre a nano-
rendszerben végbemend toltéssiirtiség-oszcillacié rezonansan
torténik [I@).

Szamos alkalmazas esetében a térnévekmény és a femtosz-

ekundumos impulzusok egyiittese altal mér kis megvilagitd



intenzitasnal is kialakul6 extrém nagy lokalis elektromos tér
a nanorészecskék gyors degradalodasat okozhatja. Ezért ah-
hoz, hogy a plazmonikus nemlinearis effektusokat a maximalis
modon fel tudjuk erdsiteni (pl. harmonikus jel, fotoelektron
aram, stb... maximalizalasa), a nanorészecskék lézer-indukalt
roncsolasi mechanizmusainak a megértése sziikséges. Sziliksé-
ges ismerniink példaul a litografiaval késziilt feliileti nanoré-
szecskék roncsolasi kiiszobét. A roncsolési kiiszob figyelembe-
vételével elvégzett mérések megnovelik a mintak élettartamat
és fenntartjak azok stabilitdsat a kisérletek soran.

A tiikrokon elvégzett tipikus roncsolasi kiiszob mérések-
kel ellentétben [T1-T4| a plazmonikus roncsolas valos ideji
megfigyelését hatraltatja az a tény, hogy a nanostrukturak
tul kicsik optikai modszerekkel torténd kozvetlen megfigyelés-
hez (mint pl. optikai mikroszkopia) és ezen feliil sok alkalma-
zés vakuum kornyezetet igényel ami még tovabb neheziti a
minték allapotanak valos ideji monitorozasat. A plazmoni-
kus roncsolas probléméajanak jelentGsége ellenére csak néhany
szisztematikus tanulmany létezik nanorészecskék roncsolasé-
r6l. Eddig femtoszekundumos lézer altal indukalt roncsolast
magas harmonikus keltés esetén figyeltek meg, ami utan a
hasznalt nanorudak élei simabbak lettek és eltompultak [C7|
vagy a nanorészecskék deformécié és levalas utjan roncsolast
szenvedtek |[[3] vagy egyszertien megolvadtak |[T9-Z1)|.

A szubsztratrol elmozdult nanorészecskék szama alapjan
kvantitativ médon is elemzésre keriilt plazmonikus nanotég-
lak roncsolasa [22], ahol 1,2 mJ/cm? roncsolasi kiiszobot ha-

taroztak meg. Ezen tul mésok hoztak létre nanolyukakat a



roncsolasi kiiszobot jelentGsen meghalado teljesitményen [23].
A nanorészecskék lézer indukalta alakformaldsa nem segit a
roncsolési kiiszobok megismerésében, mivel ezek a kisérletek
olyan lézerintenzitasokon torténnek, ahol a nanorészecskék
mar biztosan jelentds alakvaltozason esnek at 2421
Mindezek alapjan azt ttiztem ki célul, hogy meghatéaroz-
zam azt a legnagyobb fokuszalt lézerintenzitast, amely mel-
lett az elektronsugaras litografiaval késziilt nanorészecskék
még biztonsadgosan hasznélhatok nemlineéris alkalmazésok-
hoz. Ezen munka soran tovabbi érdekes jelenségeket is ta-

pasztaltam, melyeket szintén alaposan megvizsgaltam.

2. Tézisek

2.1. Uj eljaras lézertiikrok roncsolasi kiiszobének
meghatarozasara

Kidolgoztam egy 0j mérési eljarast lézer indukalt roncsola-
si kiiszob (LIDT) mérésére. Az ismert és gyakran hasznalt
eljarasokhoz képest (ISO 1-on-1, ISO S-on-1 és R-on-1) ez
a modszer lényegesen kisebb mintafeliiletet igényel és jelen-
tésen gyorsabban elvégezhet6. Kimutattam, hogy az 1j el-
jaras alacsonyabb femtoszekundumos roncsolasi kiiszobérté-
keket eredményez az ISO szabvinyhoz hasonldé mérésekhez
képest, azonban mivel a mérési eljaras soran a valds igény-
bevételhez hasonlénak van kitéve a tiikor, ezért realisabban
és biztonsigosabban hasznalhaté az altalam meghatarozott
érték a gyakorlatban korszerd femtoszekundumos lézerrend-

szerek méretezése soran. A mérési modszer tovabbi elénye,



hogy nagyon erésen fokuszalt, néhdny pm Rayleigh hosszal
rendelkez6 nyaldbok esetén is jol hasznalhato.

A tézisponthoz a kdvetkezs elsG szerzGs publikacidimat
hasznaltam fel: T1,T2. A tézispontot alatdmaszto, nem elsé

szerzGs, az 0j eljarast felhasznald publikicidim: T3, T4.

2.2. Femtoszekundumos roncsolasi kiiszob MHz-

es ismétlési frekvencia esetén

Kisérletileg igazoltam, hogy a MHz nagysigrendd ismétlé-
si frekvenciaval érkezd 1ézerimpulzusok jelent&sen csokkentik
a LIDT értékét a kHz-es ismétlési frekvenciaval érkezdkkel
szemben. Felismertem, hogy MHz-es ismétlési frekvencia ese-
tén nem kovetkezik be teljes termikus relaxéacié a fokuszfolt-
ban, gy a femtoszekundumos roncsoladshoz ennél az ismétlé-
si frekvencianal termikus hatasok jelentésen hozzajarulnak.
Mindez a roncsolasi kiiszob csokkenéséhez vezet. A kisérleti
eredményeket numerikus médszerrel modellezett eredmények-
kel vetettem Ossze és nagy foki egyezést talaltam.

A tézisponthoz a kovetkezs elsd szerzds publikidciémat hasz-
néltam fel: T1.

2.3. Plazmonikus nanorészecskék roncsolasi kii-
szobének meghatarozasa

A tukrokkel kapcsolatos vizsgélataimat nanooptikai rendsze-
rekre is kiterjesztettem. Kisérletileg meghataroztam elekt-
ronsugaras litografiaval késziilt plazmonikus nanorészecskék

roncsolasi kiiszobét. A roncsolas megtorténtét elektronmik-



roszkoppal validéltam és a mikroszkopképek kiértékelésével,
extrapoliciés modszerrel hataroztam meg az ilyen specidlis,
am a nemlinearis optikdban fontos szerepet betoltd mintak
roncsolasi kiiszobértékét. Abbol kiindulva, hogy a kapott ér-
ték lényegesen alacsonyabb mint akéir a fém, akar a szubsztréit
anyaganak roncsolési kiiszobe, megmutattam, hogy a roncso-
last az optikai kozeltér indukalja.
A tézisponthoz a kovetkezs elsd szerzds publikidciémat hasz-

néltam fel: T5.

2.4. Intenzitasfiiggs kozeltér-indukalt roncsolas és
kozeltér-térképezés

Részletesen megvizsgaltam feliiletre irt plazmonikus nanoré-
szecskék morfoldgiai viltozasait a roncsolasi folyamatok szem-
pontjabol kritikus intenzitastartomanyban. Ennek sorén 1j
jelenségként észleltem a nanorészecskék kozeltér-indukalta rész-
leges elvalasat a feliilettdl, valamint a részecskék lokalis at-
fordulasat és sztochasztikus eltavolitasat. Magasabb inten-
zitdsok hasznélataval megmutattam, hogy létezik olyan in-
tenzitas, amelynél ugy lehet a részecske alatti szubsztraton
nanoablaciot végezni, hogy az ablalt mintézat pontosan fel-
térképezi a kozeltér eloszlasat.

A tézisponthoz a kovetkezs elsé szerzds publikidciémat hasz-
néltam fel: T5.
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