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1. Bevezetés

A vilag élvonalaba tartozo nagy intenzitasi lézerrendszerek esetében a kiillonb6z6 op-
tikai elemek roncsolasi kiiszobe egy kritikus paraméter. Ha egy lézererésité-lanchan
egy vagy tobb elem roncsolas miatt kiesik, az jelentGs veszteséget jelent nem csak
a végsd lézernyalab teljesitményében és mindségében, hanem id6ben és anyagiak-
ban egyarant. A hasznalhato intenzitds végessége miatt az erdsitérendszerekben
a nyalabok kitagitasa sziikséges, ami esetenként méteres nagysagrendd atmérével
rendelkezd optikai elemeket tesz sziikségessé. Ezeket az elemeket a megfelel6 ming-
séghben gyartani nehéz és draga feladat, ami egy ilyen nagy lézerrendszer tervezésekor
jelentds koltséggel bir.

A teljesség igénye nélkiil a Rutherford Appleton Laboratory Astra Gemini pro-
jektje, A National Ignition Facility, A Max-Plack Institut fiir Quantenoptik Petawatt-
Field-Synthesizer projektje valamint az Extreme Light Infrastructure is kiilénosen
nagy intenzitasra torekszik, vagy mar el is érte azt. Mindezek miatt fontos ismerni
a hasznalt optikai elemek roncsolési kiiszobét és elengedhetetlenné valt femtosze-
kundumos roncsolasi kiiszob mérések szisztematikus elvégzése, mely hozzajarul az
intenzitasallobb tiikrok és mas optikai elemek tervezéséhez.

A legnagyobb lézerrendszereken ttilmendgen fontos megemliteni a szallézer-alapu,
nagy atlagteljesitményid femtoszekundumos lézerrendszerek elterjedését, ahol nagy
ismétlési frekvenciaval (10-100 kHz - MHz) érkezd impulzusokra kell méretezni az
optikai elemeket, igy ezeken az ismétlési frekvencidkon is ismerni kell a roncsolasi
kiiszobot.

Ezzel parhuzamosan akkor is nem vart probléméba iitkoziink, ha a lézer-anyag
kolecsonhatasi kisérleteink soran hasznalt, nagy gondossaggal készitett mintdk nem
birjak el a rajuk rott intenzitasterhelést. A mai fény-anyag kolcsonhatasok vizsga-
latat célzo kisérletek nagy szézaléka hasznal valamilyen nanotechnoldgiai eljaréssal
késziilt, rendkiviil sériilékeny mintat, melynek elGallitasa nem pusztéan idét és anyagi
raforditast, hanem komoly szakértelmet is igényel. Emiatt kiilontsen fontos, hogy
tisztdban legylink a mintaink hasznéalatanak fels6 korlatjaival, ne tegytik tonkre azo-
kat id6 el6tt a kisérletek soran. Ezek a kérdések kiilonosen is fontosnak bizonyultak
nanoplazmonikus mintédk hasznéalata soran, ahol a kialakuld kozeltér a megvilagi-
t6 lézerimpulzus elektromos terének akar szazszorosa is lehet, és igy igen konnyen

optikai roncsolas indulhat be.



A fenti megfontolasok alapjan a disszertacioban bemutatom azokat az eredmé-
nyeimet, melyet 1ézertiikrok roncsolési kiiszobének vizsgalata soran értem el, elszor
adva egzakt Osszehasonlitast kHz és MHz ismétlési frekvencian mért roncsolasi kii-
szobre egy altalam kidolgozott, szamos elénnyel bir6 eljarast hasznélva.

Tovabba bemutatom eredményeimet elektronsugaras litografiaval késziilt plaz-
monikus nanostrukturak roncsolési kiiszobérdl, amelynek keretében tudomasom sze-
rint szintén els6ként mutatom be a kozeltér térképezés soran tapasztalt ablacid és
szimulacioval hozza rendelt térerdsség eloszlas egyértelmd kapcsolatat. Az éltalam
fellelt korabban megjelent szakirodalomban fém plazmonikus nanostrukturak ron-
csolasi folyamatai soran tapasztalt ablacios képeket nem tamasztottak ala térersség

szimulacioval, ilyet egyetlen dielektrikum nanorészecskére talaltam.



2. Lézertiikrok roncsolasi kiiszobe és az azt megha-

tarozo6 roncsolasi mechanizmusok

Fizikai roncsolas a nagy (>3 eV) tiltott savi anyagok esetén és a pikoszekundumos
impulzushossz tartomanyban az atomi rétegek ablacidja, hagyomanyos olvadas, for-
ras, szin elvaltozasok és racshibak [0]. A femtoszekundumos tartoméanyban Coulomb
taszitas 1ép fel a kiilonb6z6 ionizéaciés folyamatok miatt, valamint plazma keletkezhet
és termoelasztikus torés is létrejohet [A.

Egy esemény akkor nevezhetd optikai roncsolasnak, ha nem visszafordithato val-
tozas jon létre. Ez a gyakorlatban azt jelenti, hogy modern nagy felbontasu képal-
kot6 rendszerrel vagy egyéb megfelel6 modon lathatd valtozas keletkezik az anyag
felilletén [M]. A kovetkezSkben az ehhez kapcsolodod alapfogalmakat tisztazom. A
roncsolasi kiiszob az a maximalis teljesitménystirtiség, ami még nem okoz roncsolést
a felszinen. Az ablacids paraméter egy kvantitativen is mérhetd paramétere a ron-
csolt feliiletnek, mint példaul az ablalt krater mélysége vagy atmérGje. Az ablacios
kiisz6b az a maximum teljesitménysiirtiség, ami még nem okoz ablaciot [0]. A ron-
csolasi kiiszob alatt igy nevezett inkubécio figyelhetd meg, ami még visszafordithato
és nem koveti ablacio (3.

A lézer indukalt roncsolasi kiiszob (tovabbiakban az angol révidités alapjan
LIDT, laser induced damage threshold) szokésos mértékegysége a csucsfluxus J/cm?

mértékegységben. Ez a kovetkezGképpen irhato fel [B:

P cos#

F=9—_
frep Wi’

(1)

ahol P az atlagteljesitmény, f,., az impulzus ismétlési frekvencia, 6 a nyaldb be-
esési szoge, wy a nyaldbnyak sugara (1/e? sugar, Gauss-nyaldbot feltételezve). A
cstucsfluxus az atlagteljesitmény, a fokuszfolt és az ismétlési frekvencia ismeretében
egyértelmiien meghatarozhatoé, ily moédon a kifejezésben az intenzitas is szerepel. A
sajat méréseim soran egy mérési sorozatban kizarolag az atlagteljesitményt valtoz-
tattam, ami igy meghatarozza az intenzitast és azon keresztiil a tobbi paraméter
valtozatlanul hagyaséaval a cstucsfluxus értékét is. Ennek megfelelGen a kisérleteket
leiré folyamatokban és a diszkusszidban intenzitésra fogok hivatkozni, mig a konkrét

mérési eredményeket cstucsfluxusban fogom megadni.



2.1. Roncsolashoz kapcsolédé fizikai mechanizmusok

Altalanossagban elmondhato, hogy a roncsolast a vezetési sav kritikus elektronsti-
riisége okozza (1016 — 10 1/cm?). Ez a kritikus teljesitménystirtiségnek megfelel-
tethets, ami mar nem visszafordithatd valtozast okoz az anyagban. Ez a kritikus
elektronstirtség és a hozza tartozo kritikus teljesitménystirtség fligg a lézerimpulzu-
sok kiilonb6z6 paramétereitdl.

A 3 eV-nal nagyobb tiltott savii dielektrikumokban néhény tiz pikoszekundumos
és a hosszabb impulzusok gerjesztik a vezetési sav elektronjait és novelik az elektro-
nok kinetikus energidjat. Ez az energia tovabbadasra keriil a rédcs szamara, és amikor
igy elegendd hé keriil atadasra, bekovetkezik a roncsolas. Ez a modell a roncsolési
kiiszob 72 fiiggését josolja, ha 7 a lézer impulzushossza [0, @]. A modell 20 ps-nal
hosszabb impulzusok esetén miikodik megfelelGen, ugyanis ez az az idGskila, amig
az elektronok kinetikus energiaja a racshoz keriil. A h§ elGszor a racshibaknal és
feliileti sériiléseknél novekszik, mivel ezeken a helyeken nagyobb az abszorpcié, mint
az anyag tobbi részén. Roncsolashoz a hémérsékletnek a lokalis abszorpcié helyén
meg kell kozelitenie az olvadéspontot, vagy azt a hémérsékletet, ahol az anyag méar
megreped. A hémeérséklet novekedését a racs termikus diffuzidja szabalyozza, ami
a LIDT 72 skalatorvényéhez vezet. A tipikus idéskila a racs energiadtadasidhoz
0,1-1 ps. Ezt von der Linde és munkatarsai figyelték meg femtoszekundumos lézer-
rel indukalt feliiletvaltozis monitorozasaval, melyet femtoszekundumos idébontott
mikroszkoppal végeztek [B].

A femtoszekundumos tartomanyban a fotoionizacié gerjeszti az elektronokat a
vegyértéksavbol a vezetési savba, de a tul révid ideig tartdé kolcsonhatas miatt az
energidjukat nem tudjak atadni a racsnak. Az egymaés utan érkezé impulzusok egyre
tobb energiat kozolnek az elektronokkal, és litkdzéses lavinaionizacio kezdddik. Egy
bizonyos impulzushossz alatt a lavina ionizaci6é elegendé a roncsolashoz. Tovabb
csokkentve az impulzushosszt a LIDT csokkenése is lelassul. Ez annak koszonhetd,
hogy a termikus jelenségek kisebb szerepet jatszanak, hiszen az elektronstiriiség
a vezetési savban kozel allando, és telitddés figyelheté meg. Ugyanakkor 100 fs
alatt egy letorés varhaté a roncsolasi kiiszobben [O], a tobbfotonos ionizacionak
koszonhetSen. Ezt Merd és munkatarsai mutattak ki Al,Os-on [B] és Stuart és
munkatéarsai SiOo-n [0].

A dielektrikumok esetében a tiltott sav meglehetGsen széles, a vezetési sav iires és

az anyag gyakran atlatszo a lathatd tartomanyban. Femtoszekundumos lézerekkel



az infravoros (IR) és kozeli infravords (NIR) tartoméanyokban az egyfotonos ioni-
zacio kozel lehetetlen a dielektrikumokban 1évé széles tiltott sav miatt. Végeztek
meéréseket 7 fs-os lézerekkel is [B]. Ezen impulzushossz esetén nemlineéris effektusok
(tobbfotonos ionizacio, alagut ionizécid) képesek az elektronokat a vezetési savba
gerjeszteni. A toltéshordozo elektronok kinetikus energiaja tovabb novekszik a fo-
lyamatos lézersugarzas hatésara és egy kritikus kinetikus energia felett titkozéssel
is képesek tovabbi elektronokat gerjeszteni a vegyértéksavbol a vezetési sdvba. Ezt
hivjak {itkozési ionizacionak. Az Gjonnan gerjesztett elektronok tovabbi energiara
tehetnek szert a lézersugarzasbol, amivel tovabbi elektronokat képesek a vezetési sav-
ba gerjeszteni, és igy tovabb. Ezt nevezik lavina ionizacionak. 350 fs impulzushossz
alatt alagit ionizacio kezd jelentGsebb szerepet jatszani [B|, de bizonyos esetekben
csak az alagut ionizacié is dominéns lehet |[@]. Az ionizalt dielektrikum fémként
kezd viselkedni egy id6fliged elektronstiriiséggel a vezetési savban. Az elektronok
kinetikus energidjukat iitkozéssel adjék &t a récsnak.

Az ionizaci6 lefrasa a Fokker-Planck egyenletekbdl felirhato [0 és az elektronsii-

riiség rataegyenlethez vezet [B:

One My — Ne Ne
o - (wpr + newar) — = (2)

ahol n. és n, sorban az elektronstriiség a vezetési- és vegyértéksavban, wp; a foto-
ionizéacios rata 1/cm?s egységben, w4 a lavina ionizacios rata 1/s egységben és 7,
pedig az elektron relaxacios ideje a vezetési savbol. Alacsony energidkon két elekt-
ron litkdzése dominal, amit foton emisszié kisér. Magas energidkon haromrészecske
litkozés is megtorténhet. Az egyszerd modellekben a fotonoknak vagy elektronoknak
atadott energia a folyamatokat leegyszertisitve csak a vezetési savban 1évé elektro-
nokhoz keriil. Elképzelhetd, hogy a szabad toltéshordozok relaxacioja egy metastabil
sajat-csapdazott exitonba keriil (STE) [B|. Ez megnoveli az abléacios kiiszobot 50 fs-
nal hosszabb impulzushosszak esetén és egytuttal csokkenti az elektronok maximalis
kinetikus energidjat a vezetési sivban. Tovabba, mivel az impulzushossz hosszabb
a rekombinacios idénél, az STE visszagerjeszthets a vezetési savba fotoionizacioval
vagy lavina ionizéacidval.

A fotoionizacio fiigg az elektromagneses tértsl, amit Keldis mutatott be elméle-
tében [B]. A Keldis paramétert gyakran hasznéljék az elektromagneses tér jellemzé-
sére:

m*U
= 3
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alagutionizacio atmenet tobbfotonos ionizacié
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1. dbra. Sematikus édbra egy elektron fotoionizacidjarol kiilonbo6z6 Keldis paraméter-
hez tartoz6 atomi potencidlban. Szilard anyagokban az elektron inkabb a vegyérték-

savbol a vezetési savba keriil fotoionizacio helyett. ||

ahol £ a lézersugarzas elektromos tere, e az elemi toltés, U a tiltott sav szélessége,
m* az elektron effektiv tomege és w pedig a lézer kozépfrekvenciaja. Ez a paramé-
ter meghatarozza, hogy melyik ionizécios folyamat a dominans egy adott intenzités,
hullamhossz és ionizacios potenciél esetére |[M|. Ha a Keldis paraméter jelentGsen
1,5 alatt van, akkor alagut ionizaciorol beszéliink, ha jelentGsen felette, akkor pedig
tobbfotonos ionizacié torténik. Ha 1,5 kozelében van a Keldis paraméter az alagit-
és a tobbfotonos ionizacié kozotti atmenet dominal. A kiilonbo6zé Keldis paramé-
terekhez tartozo folyamatokat sematikusan az 0. dbra mutatja. A Keldis elmélet
helytélosagat impulzus ilizemid lézerekre megkérddjelezte egy az elmélettsl eltérd
eredményt mutat6 mérés ||, ennek ellenére nem csak atom- és molekulafizikiban
széles korben hasznalt és alatamasztott elméletrsl beszéliink hanem a kiilonbo6zé
fémes fotoemisszios folyamatok leirdsara is hasznéljak.

A Keldis elméletnek megfelelen tobbfotonos ionizacié dominal a kis intenzitas
esetén és az alagut ionizaci6 elhanyagolhato [B|. A tényleges tiltott sav csokken a 1é-
zerintenzitas novelésével a Keldis paraméter szerint, a tobbfotonos ionizacié kevéshé
jelentds és ennek megfelelGen a tényleges fotoionizéaciot alabecsiiljiik tisztan a tébbfo-
tonos ionizaciot figyelembe véve. Nagyobb intenzitasoknal megné az alagutionizaciod
lehetGsége és az alagutionizacié dominénssa valhat, ahogyan azt a Keldis paraméter
is mutatja. Utkozéses ionizacio akkor torténik, ha a szabad elektronok energiaja elég
magas ahhoz, hogy masik elektront gerjesszen a vegyértéksavbol a vezetési savba.
Ez az energiaszint az ionizacios potencial felett van és a lézer intenzitédsatol valamit
a vezetési savban 1évG elektronstirtségtdl fiigg.

Amint az elektron a vezetési savba keriil (tobbfotonos- vagy alagut ionizacioval)

Joule-h6 csokkentheti az energiajat a lézerimpulzus még hatralévs idétartama alatt.



A termikus energia (W;,) idéfiiggése a kovetkezképpen irhato [d:

aneWth 1
e 5oRE2 — Pinpnedess (4)

ahol F a lézer elektromos tere, o a vezetGképesség, tehét %UREQ az elektronok
Joule-hének megfelels energiacsckkenése, Py,pneJers az iitkozéses ionizécio sordn
bekovetkezett energiaveszteség mivel P, a elektroniitkozéssel tortént ionizécio va-
loszintisége és J.rr az egy ciklusra atlagolt ponderomotoros energiat is magaban
foglalo effektiv tiltott sav. Ez utobbi azt jelenti, hogy a tiltott sav J csokken az
elektron ponderomotoros energidjanak koszonhetGen és igy az elektron kevesebb
energiaval is gerjeszthetd.

Fontos meghatarozni az egyes modellekben a LIDT definiciojat. Egy egyszert
megkozelités a Drude-Lorentz modell alapjan a vezetési savban kialakulo kritikus

elektronstirtiségre vezet |B,[32:

*
€o€elT o

W, (5)

Ner =
62

ahol m* az elektron effektiv tomege, €., a kotott elektronok szuszceptibilitasa, w a
lézer kozponti frekvencidja, €y a vikuum permittivitas és e az elemi toltés. Tobben
is agy talaltak, hogy ez a kritikus elektronstirtség 10*' cm=3 kériil van |0, B, T, 3.
Ennek a kritikus strtiségnek a kézelében az abszorpcios mélység 6sszemérhetd a hul-
lamhosszal. Ez azt jelenti, hogy a kevéssel roncsolasi kiiszob folott 1év6 impulzus
hatasara egy vékony réteg plazma keletkezik az impulzus végén. Ez a réteg annal
vékonyabb lesz, minél inkdbb nagyobb az ionizacié a kiiszob feletti intenzitasok ese-
tében [M]. A roncsolasi és ablacios kiiszob gyakran Osszefiiggésben van a vezetési
savban 1évs elektronstiriiséggel, kiilonosen a kritikus elektronstrtséggel. Amikor
az elektronstriiség meghaladja a kritikus elektronstrtséget (n., = 1.7 x 102! cm™3
ivegben egy 800 nm-es lézer hullamhossz esetén [[3]), az anyag magasan abszorbe-
alova valik. A n, = n., feltétel egy sziikséges feltételt jelent a visszafordithatatlan
valtozashoz (roncsolas vagy abléacio) de altalanossdgban nem adja vissza pontosan a
numerikus és kisérleti feltételeit egy ilyen valtozéasnak (8.

Fontos megjegyezni, hogy az egy 16véses és tobb 16véses LIDT jelent&sen eltérhet
egymastol, amit az elmélet is alatamaszt. A fentiekbdl kideriil, hogy vannak me-
chanizmusok, melyek t6bb impulzust igényelnek és amennyiben egy darab impulzus
nem rendelkezik elegenddé energiaval, tobb impulzus elegendd energiat kozolhet a
mintaval a mechanizmus elinduldsdhoz, mely roncsolashoz vezet. Ezért nyilvanva-

16, hogy a LIDT csokken, ahogyan az impulzusszam né. Ugyanakkor egy bizonyos

10



impulzusszam felett a kiiszob fluxus mar nem csokken jelentésen [, ], mivel a
csapdéazott elektronok szama arédnyos a vezetési savban 1évé elektronok szaméval és
a létez6 hibahelyekkel. Ez a folyamat tjabb energiaszinteket és gerjesztési utakat
tesz lehetévé a kovetkezs lézerimpulzus szamara. A tovabbi szabad vagy gerjesztett
elektronok inditasa kombinalva a tobbfotonos- és alagtut emisszidval lecsokken az

impulzusszam novelésével, mig egy konstans szintet el nem ér |IH|.

2.2. Roncsolasi kiiszob mérésének moédszerei, szabvanyok

A LIDT mérési eljaras tobbnyire az ISO 11254% szabvanyon alapul |[[E|. Az ISO
szabvany két {6 modszert hataroz meg, az egyik a 1l-on-1 és a mésik az S-on-1
mérési eljaras. Az alapja az, hogy a LIDT értékét egyetlen impulzussal vagy S
darab impulzussal indukalt roncsolassal mérjik. Ennek megfelelGen a két eljarés

kiilonbozik, amit a szabvany a kévetkezé modon definial I8

1-on-1 To6bb mérési ponton kell megléni a mintat egyetlen impulzussal kiilénbo-
76 1ézerteljesitményeken. Minden teljesitményen legalabb 10 pontot sziikséges
megvizsgalni. A kivalasztott teljesitménytartoményban kell lennie olyannak,
ahol a 10 pontbol egy sem sériil a 16vés utan, és olyannak is, amely 100%-os
valészintiséggel sériil. Az igy kapott adatokbdl a roncsolasi kiiszob meghata-
rozhaté (B(a). abra).

S-on-1 Egy korabban nem hasznalt mérési pontra iranyitott nyalabbal N, impul-
zussal és egy tipikus impulzus @)y, intenzitassal sugarozzak a mintat. Ha a
valos idejid roncsolas detektalas roncsolast érzékel az N, szamu impulzus be-
érkezése el6tt, a mérést le kell allitani és fel kell jegyezni N,,;, szamot, amely
a roncsolast okoz6 impulzusok szamanak felel meg. Ezt az eljarast tobbszor
meg kell ismételni a kiilonb6z6 intenzitasoknal. Az NN, impulzus szamot nem

szabad véltoztatni a mérés soran(B(b). abra).

Mindkét eljaras esetén a roncsolasi kiiszob a legmagasabb bees6 lézerintenzi-
tasnak felel meg, ahol a roncsolds valoszintisége nulla. A két eljardsban az egyes
intenzitasértékekhez tartozo valoszintség kiilonbozik. A 1-on-1 eljaras esetén a va-
l6szintiség pusztan a roncsolt helyek aranya az 0sszes mérési ponthoz képest az adott
intenzitason. Az S-on-1 eljarashoz tartozo valészintiségek meghatérozasa bonyolul-

tabb. Az impulzus energia skalat intervallumokra kell osztani (Q — AQ, Q + AQ)

LA frissitett szabvanyt 2011-ben adtak ki (ISO 21254) de a lényegi része nem valtozott.
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2. dbra. A l-on-1 (a) és az S-on-1 (b) ISO szabvanynak megfelel6 mérési modszerek

sematikus mérési elve.

ugy, hogy lefedje a mérés soran elérheté tartomanyt. A roncsolési valoszintség ki-
szamitasara egy adott () intenzitésra és egy kivalasztott N impulzusszamra, ugy
kapjuk meg, hogy a mért pontok koziil (Q — AQ, Q + AQ) tartomanyba esd pon-
tokat kell figyelembe venni. Azok a pontok, ahol N,,;,, < N roncsolt pontoknak
szamitanak, mig a tobbi, ahol N,,;, > N vagy N, > N nem roncsolt pontok a mérés
soran. Az adott () intenzitashoz tartozo valdszintiség a roncsolt pontok arédnya az
Osszes figyelembe vett pontok szaméahoz képest [[G].

Gyakori, nem az ISO szabvanynak megfelel6 modszer az R-on-1 eljaras, mely
soran adott impulzusszammal 16nek ugyanarra a helyre névekvd 1ézerintenzitéssal
amig roncsolas nem torténik. Ekkor tébb ponton mérnek ugyanazon impulzusszam-
mal és ugyanolyan 1épéskozzel névelve az intenzitast, majd pedig ezekbdl hatarozzak
meg a roncsolasi kiiszobot. Amennyiben elegend6 ponton végzik el ezt az eljarast,
gy minden egyes intenzitashoz rogzitve a roncsolas elmaradasat vagy megtorténtét
a teljes roncsolas valdszintiségi gorbe meghatérozhato, amibdl a roncsolasi kiiszob

az ISO szabvanyhoz hasonléan a nulla valoszintiségi helyre tehets ).
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3. abra. CCD kép roncsolés el6tt (a), roncsolési kiiszob alatti teljesitménnyel torténd

besugarzés (b), egy 0,01 J/cm? cstcsfluxussal nagyobb besugéarzas (c), latsz6do ron-

csolas (d). A roncsolast egyértelmiien jelzi a megnévekedett szoras.

A B. abran bemutatok egy lehetséges detektalast a roncsolasra, ami a CCD-n ér-
zékelt visszavert szort kép valtozasan alapszik. Jol lathato a mérés kezdetekor tiszta
feliilet (B(a) 4bra) melyen a szort nyalab nem jelentés (B(b] abra) majd a roncsoléds
bekovetkeztekor a szoras megnd (B(c] abra). Ezutéan a mérés helyén megjelend folt
egyértelmten jelzi a roncsolast (B(d] 4bra).

A roncsolasi foltokat érdemes lehet mas eszkozzel is megvizsgalni a mérés elvég-
zése utan. Optikai mikroszkopon tul (f(a] 4bra) mas eszkozok is hasznosak lehetnek.
Alkalmas példaul egy fehérfényti interferométer is, mellyel az abléaci6 kiilonb6z8 pa-
ramétereit lehet elemezni. Meg lehet nézni a krater mélységét egy metszeti képen
(E(c] abra) illetve akar haromdimenzios képet is készithetiink (f(b] abra). A B. ab-
ran vizsgalt minta egy nagy reflexioju dielektrikumtiikor, mely A/2 rétegbdl all.
Lathatd a metszeti abran, hogy a krater mélysége tobbszorose egy réteg vastag-
sdganak, tehat a roncsolas meglehetGsen mélyen kifejti hatasat. Egy teljes mérési
sorozat vizsgalataval a roncsolasi kiiszobon kiviil akar ablacios kiiszobot is meg lehet
hatarozni [B], mivel a maradandé elvaltozas nem minden esetben jelent kiloksdést.
Kiilonosen vastag rétegek esetében lehetséges elszinezddés, feliilet alatti lathato ma-
radando6 valtozéas. Ablécios kiiszobnek azt a legnagyobb intenzitast nevezziik, ahol
ablacié még nem torténik meg. Lehetséges az ablacios kiisz6b meghatarozasa az
ablalt foltméretek alapjan is [[2], ekkor a kiilonbozs intenzitasokon keletkezett kii-
16nb6z8 mérett ablalt foltokat a nulla mérethez extrapolaljuk. Ehhez az eljarashoz

nem sziikséges olyan mérési pont, ahol a minta sértetlen marad.
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4. abra. Nagy reflexi6ju dielektrikumtiikér egy roncsolasi pontjarol késziilt felvételek
a fehér fényi interferométer optikai mikroszkopjaval (a), az interferométerével harom

dimenziéba renderelve (b) és egy metszeten mért mélysége (c).

2.3. Roncsolasi kiiszob fiiggése az impulzusparaméterektsl

Az impulzushosszto6l valo fiiggés Ahogyan fentebb is targyaltam, a LIDT gyo-
kosen fiigg az impulzushossztol (F' o T%) a pikoszekundumos tartoméanyban. FEz
pikoszekundum alatti tartoményban nem igaz, mivel ott nincsen elegendé ideje a 1é-
zerimpulzusnak termikus energiat kozvetleniil dtadnia a racsnak. 100 fs alatt pedig
egy letorés figyelhetd meg a LIDT cstucsfluxusban a tobbfotonos ionizéacioé limithez

kozeledve |0,B]. A roncsolasi kiiszob impulzuhosszfiiggését mutatja az B. abra.

Az impulzus ismétlési frekvenciatol valo fiiggés Kevés mérés tortént, ami
kozvetlen moédon vizsgalta a LIDT impulzus ismétlési frekvenciatol valo fiiggését Hz-
kHz kozotti tartomanyban, és ezek szintén nem mutatnak egyezést minden esetben.
Mer6 és munkatarsai TasOs5 és més vékonyrétegeken végeztek mérést 1, 10, 100 és
1000 Hz ismétlési frekvenciaval és nem mértek lényeges kiilonbséget vagy trendet az
értékek kozott. |]. Hertwig és munkatarsai hasonlo eredményt értek el ionadalékolt
tiveg mintan |[@]. Ezekkel ellentétben Bonse és munkatéarsai bemutattak csokkend
trendeket a LIDT értékekben 10, 100 és 1000 Hz ismétlési frekvencian TasOs5/SiOs
nagy reflexioju tobbrétegl szerkezeten [20]. Egy nagysagrend novekedés az ismét-
lési frekvencidban hozzavetSlegesen 25%-o0s csokkenést okoz a roncsolasi kiiszobben.
Mer6 és tarsai eredményét mutatja a B. abra.

Ezen feliil még rozsdamentes acélban mutattak ki impulzus ismétlési frekven-
ciatol vald roncsolasi kiiszob fliggést azonban lényegesen hosszabb impulzusokkal,

ahol Di Niso és munkatérsai szintén a magasabb ismétlési frekvencian mértek ala-
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5. abra. Uveg roncsolasi kiiszobének impulzushosszfiiggése [0] (a). 1053 és 526 nm-en

meért és szamolt (folytonos vonal) roncsolasi kiiszob [M]. A pontozott vonal tisztan tobb-

fotonos ionizaciobol szamolt roncsolési kiiszob korlatjat mutatja (b).

TiOQ, Ta205,

HfO,, AlyO3 és SiO9 rétegek roncsolési kiiszobének impulzushosszfiiggeése [I3](c).

melyet még kiilon is vizsgéalnak.

A nyaldbatmérstésl valo fiiggés
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csonyabb roncsolasi kiiszobot [EI]. Ok akkumulaciéval magyarazzak eredményiiket,

Hertwig, Martin és munkatarsai megvizsgaltak
a LIDT fokuszfolt mérettsl valo fliggését [[9,22]. Egy korabbi tanulméanyt hasznéal-
tak a fiiggés megjosolasara, amit DeShazer és munkatarsai publikaltak 1973-ban [E3].
Eredményeik jol alatdmasztottéik az elméletet, ezért ezt itt réviden Osszefoglalom.
Az elméleti modell Poisson eloszlast feltételez a hibahelyekre a feliileten és a hiba-

helyeknél alacsonyabb LIDT értéket tesz fel. Annak a valoszintisége, hogy a Gauss
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6. abra. TiO9, TasO5, HfO5, AlsOg és SiOs rétegek roncsolasi kiiszobének impulzus

ismétlési frekvencia fiiggése 100 impulzussal és 30 fs impulzushosszal [[E].

lézer nyalab eltalal egy hibahelyet

P(wo) = 1 — exp [—g In 2 <1§—§)2] , (6)

ahol wy a Gauss nyalab mérete és dy pedig a hibahelyek atlagos tavolsaga. A ko-
vetkezd lépésként a modell felteszi, hogy a sériilt helyeken az F); roncsolasi kiiszob
lényegesen alacsonyabb, mint a sértetlen helyek F; roncsolasi kiiszobe. Ennek meg-

felelsen a LIDT megadhato a (B) egyenlet felhasznéalasaval:
F(wo) = FyP(wo) + F; [1 — P(wo)]. (7)

Ez egy novekvs LIDT-hez vezet csokkend foltméret esetén. Meg kell jegyezniink,
hogy az elmélet altal josolt LIDT hamar elér egy Fj limitet a 3—8 aranytol fiiggéen
novekvs foltméret esetén, hiszen a (B) egyenlet alapjan a hiba eltalalasanak valoszi-
ntisége 1-hez tart, ha 1d”—§ — 00. Ez akkor torténik, amikor a foltméret né és sokkal
nagyobb az atlagos hibahely tavolsidghoz képest. A foltméret cstkkenése Fi-hez ve-
zet, mivel F(wy — 0) — F;. Tehat elmondhat6, hogy egy bizonyos érték folott
tovabb novelve, vagy bizonyos érték alatt tovabb csokkentve a fokuszfolt méretet, az

mar nem befolyasolja jelent&sen a mérhets LIDT értéket. Fzt szemléteti a [@. abra.

A ko6zponti hullaimhossztol valo fiiggés A titan-zafir lézerek elterjedtségének
koszonhetGen sok eredmény all rendelkezésre 800 nm-en. Ezért a hullamhossz fliggs
mérések is 800 nm koérnyékén vannak. A LIDT fiiggése a kozponti hullamhossztol

Jupé és munkatarsai tanulménya alapjan Osszefoglalhato [3]. A lavina ionizacio
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7. abra. A roncsolasi kiiszob fiiggése a nyalabsugartol [232].

(War) egyenesen aranyos a abszorpcios hatéaskeresztmetszettel o, és igy a Drude
modellbdl kapjuk a kovetkezdt:

62 Te

o= (8)

ceonom 1 + w272’

ahol 7. a két titkozés kozotti atlagos id6, w a lézer frekvencia (a hullamhosszhoz
tartozo periodusidé reciproka), m* az elektron effektiv tomege, e az elemi toltés, ng
a fotonszam és ¢y a vakuum permittivitas. A tobbfotonos ionizacié hozzajarulasa
lényeges eleme az ultrarovid impulzusokkal indukalt roncsolds mechanizmusainak.
Figyelembe vége a hataskeresztmetszetek kiilonbségét n és n+1 foton abszorpcidja
esetén, egy lépcsizetes viselkedés elvarhato. Jupé és munkatarsai ezt egy kvantitativ
elméletben irjék le az ionizéacios karakterisztikaban ahol a sziikséges fotonenergia a
tobbfotonos folyamat rendjétdl fiigg. Emiatt a LIDT-nek is valtozast kell mutatnia
az n és n+1 fotonszam kozotti atmenetek esetén. Ezt mutatja a B. abra. Arany fe-
lillet esetén a két- és haromfotonos ionizéacié kozotti 1épés 670 nm kornyékére tehetd
amit kisérletileg is ki lehet mutatni. Ennek a modellnek megfelelGen a LIDT nem
monoton mddon fligg a hullamhossztol: minden egyes n és n+1 fotonszam atmenet-
nél egy 1épcsé és utana lassu relaxacio kovetkezik a kdvetkezd n+1 és n+2 kozotti
fotonszam atmenetekig. Az effektust tobbek kozott Ristau és munkatérsai mérték

meg [E4].

Impulzusszamtoél valo6 fiiggés Tobben is kimutattéak, hogy az impulzusszam no-
velésével csokken a LIDT |[@,23]. Az egy impulzustél indulva névelve az impulzus-

szamot egyre kisebb roncsolési kiiszobot kapunk, mig a mérés egyéb paramétereitél
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fiiggGen (impulzushossz, fokuszfolt méret, minta anyaga, stb...) 10 és 1.000 16vés-
szam kozott beall a LIDT, ahonnan mar méréssel igazolhaté valtozas nem torténik.

Ezt mutatja a B. abra.
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8. dbra. TiO2 monoréteg roncsolasi kiiszobének hullamhosszfiiggése. Kb. 670 nm

alatt kétfotonos abszorpcid torténik. 680 nm-nél a roncsolasi kiiszobben elméletileg

megjosolt lépesd egyértelmien latszik. 3.
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9. dbra. TayOs5 Roncsolasi kiiszob fliggése a beérkezs impulzusszamtol 1 kHz ismét-
lési frekvencian. A folytonos vonal egy vezetési savban szamolt elektronstirtiséghbdl
szarmaz6 modell eredménye, a szaggatott vonal pedig egy szabad paramétereket tar-

talmazo kozelitd analitikus modellel tortént illesztés a mért adatokra. ||
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3. Plazmonikus nanostrukturak és alkalmazasaik

3.1. Feliileti plazmonok

Az elmult években sok olyan kisérletet végeztem, ahol a feliileti plazmonoknak je-
lentGs szerep jutott. Ilyenek voltak példaul a térnévekmény mérés, fotoelektron
iranyitas vivé-burkold fazissal. Ezen kisérletek soréan tapasztaltam, hogy a hasznalt
nanostrukturak sokszor idé el6tt elhasznélodnak, és ekkor fordultam a litografalt
nanostrukturak roncsoldsanak vizsgalatdhoz. Az 1j kisérletek soréan tapasztaltak
is Osszefiiggtek a plazmonikus jelenségek altal erdsitett térndvekménnyel. Ennek
megfeleléen réviden bemutatom a feliileti plazmonok lényegét, bévebb leirdsok a
hivatkozott irodalomban talalhatoak.

Fém nanostrukturak sok ultragyors plazmonikus folyamatban kozponti szerepet
jatszanak. A nemlineéris effektusok keltéséhez tipikusan femtoszekundumos lézerek
altal szolgaltatott nagy lézerintenzitas sziikséges. MegfelelGen tervezett nanorend-
szerrel nagy térndvekmény érhetd el feliileti plazmonok gerjesztésével. Erre a célra
mind a lokalizalt és a halado (propagélo) feliileti plazmonok megfelelGek |23, 7|
A feliileti plazmonok (pontos elnevezéssel halado feliileti plazmonok, azaz feliile-
ti plazmon polaritonok - FPP, illetve lokalizalt feliileti plazmonok - LFP) olyan
fém-dielektrikum vagy fém-vakuum hatarfeliilleten létrejovs, a feliiletre merdleges
lecsengd elektromagneses tér, mely valamilyen kiilsé gerjeszts tér hatésara keletkezd
periodikus toltésatrendezddés, toltésstriiség oszcillacié hatasara jon létre. Ez akkor
torténhet meg, amikor a kiils6 tér is id6ben valtozo elektromégneses hullam, illetve a
nanorészecskének rezonansnak kell lennie a gerjesztd tér hullamhosszara [28]. Ilyen
feliileti plazmonok létrejottét mutatjak be a M. és a . abrék.

Az FPP-k létrehozésa soran a tavol-térbdl érkezé fényt valahogyan be kell csa-
tolni a fémmel érintkezd hatarfeliiletre. Ilyenkor a fény ko hullamszémanak fém-
feliiletre vetitett részét ko, az FPP kppp hullimszamahoz az impulzusmomentum
megmaradasa miatt [Z8]. Mivel kppp>ko,, a haladé fényhullamok nem tudnak koz-
vetleniil FPP-t kelteni a feliileten. A fém-vakuum hatarfeliileten egy nagy torés-
mutatdju vékony fémréteg totalreflexios elrendezésével valosithaté meg, a feliileten
evanescens hullam létrehozasaval [Z9,80]. Az un. Kretschmann-Raether konfigura-
cibban egy megfelel§ szogi prizmét vékony, néhédny nm vastag fémréteggel vonnak
be ([(a). abra). Megfelel beesési szog esetén a lézertér energiadjanak jelentds része
egy nanomeéretii rétegbe koncentralodik a fém vékonyréteg feliiletén (IM(c). abra).

Az FPP gerjesztésében benne van egy erds rezonancia, ami a mar emlitett impul-
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zusmomentum illesztési kdvetelménybdl szarmazik. Ez az illesztési kovetelmény a
beesd 1ézernyalab és a feliilethez kotott FPP hullam ko6zott egy adott hullamhosszra

konnyen teljesitheté tobb fémmel is a lathato spektralis tartomanyban.

(@)
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10. abra. Feliileti plazmon polaritonok keltése (a) Kretschmann-Raether konfiguracio-
ban és raccsal. (b) Az FPP gerjesztés rezonancidja a Kretschmann-Raether becsatolasi
konfiguracioban és az FPP diszperzios gorbéje (kis grafikon). (c¢) Tér amplituado met-
szet a szaggatott vonal mentén (a beesd tér amplitudojanak megfelels egységekben)
50 nm vastag arany plazmonikus feliileten 800 nm-es FPP gerjesztéssel. A térnévek-
mény a réteghatar feltileteken olyan gyorsan véltozik a metszet iranyaban, hogy az
1000 nm-es linearis skalan a meredekség nem lathato. (Az abra rendelkezésre bocsé-

tasaért koszonet illeti Papa Zsuzsannat [BI|.)

Alternativ megoldasként a k-vektorok illesztése a tavol-téri fény és az FPP ko-
zOtt egy periodikus racsstrukturaval is megvalosithato, ahol a racs kvéazi k-vektora

megegyezik a kppp ¢és a ko, kozotti kiillonbséggel [B2] (MM(a). abra).
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A fenti modszerekkel jelentGs, akar 10-es faktoru térnévekmény érhets el megfe-
lel6 fém vastagsag esetén 800 nm hullamhosszisagu lézer hasznalataval ([(c). abra.
Fémrétegek esetén egy nem tokéletes, szemcsés struktira segitségével ez a térnovek-
mény tovabb novelhetd, ilyenkor a szemcséken lokalizalodd FPP felelgs a tovabbi
novekedéseért [B3).

Egy, a fentieknél praktikusabb elrendezéssel a feliileti plazmonok nagy mértékd
nanolokalizaci6ja és jobban kontrollalhaté térnovekmény érhetd el, ilyenkor LEFP-
krol beszélhetiink. Ezek a geometridk ellendrzott koriilmények kézott gyartott nano-
struktirakra alapulnak, melyeket példaul kolloidkémiai eljarasokkal, elektronlitogra-
fiaval vagy fokuszalt ionnyalabbal lehet elGallitani. Ezen a médon a nanorészecskék
szilard hordozora vihetdk fel, konnyen gerjeszthetSek a M(a). Abranak megfelelGen.
A gyartasi eljarasok tetszéleges format lehetévé tesznek, a példdban egy nanoriaddal
kapcsolatos részleteket mutatom be.

A maximalis LFP térnévekményhez és nanolokalizacidhoz a lézer frekvencidja-
nak fedésben kell lennie a plazmonikus nanorendszer extinkcios csiicsaval. Ezt a
cstcsot a rendszerben 1év6 nanorészecskék mérete, alakja és dielektromos allandoja
hatérozza meg (0(b). dbra). Komplex geometridk lehetévé teszik a plazmonikus
rezonancia testreszabésat a kisérletek soran hasznalt 1ézerek frekvencidjanak megfe-
lelen figyelembe véve a kivant plazmonokat. A kis méreteknek és a térben jobban
lokalizalt plazmonoknak kdszonhetGen az LFP gerjesztéssel magasabb térnévekmény
érhet6 el mint FPP-kel. Ha pedig még komplexebb nanostrukturakat vonnak be a
kisérletekbe, melyekben akar 10 nm gorbiileti sugarnél kisebbel rendelkezé sarkok
és csticsok vannak, plazmonikus csticspontok keletkeznek lényegesen nagyobb térno-

vekménnyel [B4], ahogyan azt a [(c). Abra mutatja.
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11. abra. Lokalizalt feliileti plazmonok. (a) LFP gerjesztés egy fém nanoradon. (b)
Az LFP gerjesztéséhez sziikséges spektralis rezonancia egy arany nanoridra 150 nm
hosszal és az extinkcios csics helye a nanorészecske hosszanak fliggvényében (kis gra-
fikon). (c) Tér amplitadoé metszet (a beérkezd lézertér amplitadéjanak megfelels egy-
ségekben) arany nanorészecskére 150 nm-es hosszal az LEP rezonéns hullamhosszanak
megfelel§ lézerrel szamolva. (Az abra rendelkezésre bocsatasaért koszonet illeti Papa

Zsuzsannat [31].)
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3.2. Nanostruktarak eldallitasa és f6bb jellemz6ik

A lokalizalt feliileti plazmonok gerjesztéséhez hasznélt nanostruktirak elGallitasdnak
egyik legjobb modja az elektronsugaras litografia [BA|. A litografiai eljaras lényegét
a . dbra mutatja be. El6szor a megtervezett mintéat bele kell irni a 100 nm vastag
PMMA poli-metil-metakril reziszt rétegbe melyet tn. spin-coating eljarassal visz-
nek fel az indium-on-oxiddal (ITO) bevont iiveg hordozora (a). A rezisztet ezutan
eléhivjak (b), majd vakuum-parologtatéassal felviszik a fémet (c) és végiil szerves
oldoszerrel leoldjak a reziszt anyagot és megmarad a hordozora parologtatott fém
részecske az eredetileg megirt mintazat negativjaként (d). Ezt a folyamatot a szak-
irodalom ,lift-offnak” nevezi. Az ITO rétegre vezetSképessége miatt van sziikség a
fotoemisszios kisérletek soran.

Az igy eléllitott plazmonikus nanostrukturak jol reprodukalhatok és megfelels
optikai tulajdonsigokat mutattak LFP-k gerjesztéséhez és nagy térnovekmény el-
érésehez [B4,B0-B3]. A litografiaval elgallitott nanorészecskék tovabbi nanooptikai
alkalmazasokhoz is hasznalhatoak [B3|.

Sok alkalmazas a plazmonikus nanostruktuarakbol kilépé elektronokra épiil, ezért
kiilonosen fontos a hordozora felvitt ITO réteg a nanostrukturak feltoltédésének
elkeriiléséhez. A réteg vastagsdgat optimalisan kell megvalasztani, ugyanis attol fiigg
nem csak a réteg atlatszosaga, hanem a teljes réteg ellenéllasa is. Minél vékonyabb
a réteg, annal nagyobb a fajlagos ellenallasa, igy az elekronemisszié szempontjabol
a vastagabb réteg megfelel§, ugyanakkor a vastagabb réteg kevésebb fényt enged
at [B9,00]. Az ITO vezetSképességére azért van sziikség, hogy a mérés végzése soran
kiléps elektronok &ltal elvitt toltések rekombinaldédhassanak, a nanorészecskék ne

tolt8dhessenek fel és ne szenvedhessenek elektrosztatikus sériiléseket.

N
I ————
12. abra. Ez elektronsugaras litografia alapelve fém nanostruktarak készitéséhez [B3].

Minta megirasa a rezisztrétegbe (a). A reziszt el6hivasa (b), a fém parologtatasa (c)

reziszt anyag leoldasa (d).
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Fontos paramétere ezeknek a nanostruktaraknak, kiilonosen az elektronemisszi-
6t hasznalé alkalmazasoknal a megvalasztott anyag. Az anyagtol fiigg ugyanis az
elektronok kilépéséhez sziikséges kilépési munka, mely meghatarozza azt a minimalis
fotonszamot, amivel tébbfotonos emisszid esetén az elektron ki tud lépni, tehat a
fotoemisszios folyamat rendjét.

A nanorészecskék alakja és mérete pedig jelentGsen befolyasoljak a lokalizalt
feliileti plazmonok kialakulasat, azok mértékét és lokalizacidjat, ezeknek megfelelGen
pedig az elérhetd térnévekményt |34, E1-E4|.

Az éaltalam hasznalt nanostruktirdkat a [ fejezetben mutatom be.

3.3. Alkalmazasi teruletek

A plazmonikus térnévekmény jelensége és a femtoszekundumos lézerek altal bizto-
sitott rovid impulzusok kombinélasa sok érdekes nemlineéaris (nano)optikai alkalma-
zasra ad lehetdséget. Az aldbbiakban a lehetséges nemlinearis alkalmazéasok koziil
részletesebben bemutatok kettét, illetve felsorolok tobb mas, gyakorlatban jobban

hasznosithato, innovativ felhasznélast.

3.3.1. Nemlinearis optikai alkalmazasok

Nemlinearis optikai alkalmazés tébbek k6zott a fénykonverzié alacsony rendd harmo-
nikusokra, THz sugarzas vagy még nagyobb rendi harmonikusok elgéllitasa |[EZ3-B8|.
Ezekben az esetekben hasznalnak csokornyakkendd (,bow-tie”) |[E2-E9, B3|, tégla
(,nanorod”) [BO| és haromszog alapi hasab [B| alaka nanostruktiurakat is egyéb mas
formak mellett [B2-B4|. Az aldabbiakban két olyan nemlinearis alkalmazast emelek

ki és mutatok be részletesen, ahol a térnévekménynek kifejezetten nagy szerep jut.

Erégsitett masodharmonikus keltés. A masodharmonikus keltés (Second har-
monic generation - SHG) plazmonikus effektusokkal valo erdsitésének lehetGségét
mar a '80-as években igazoltak mind elméletileg [B4], mind kisérletileg [B8,E9]. A
aknazhato azaltal, ha a kozeltérben 10-100-szoros elektromos térnévekmény jelenik
meg. Ezaltal a masodharmonikus jel intenzitasa is tobb nagysagrenddel megnévelhe-
t6. A feliileti plazmonok altal erdsitett mésodharmonikus keltés FPP-k hasznalata-
val is megvalosithato [B0]. LEP hasznalataval a nanostruktirak megfelels alakjaval a

jelerGsség optimalizalhato, és kiilonosen azokban az esetekben, ahol a nanostrukti-
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13. abra. A SERS mérési eljaras felépitése. |kép forrasa: https://www.stjapan.de]

rak valamilyen dipolantenna forméaban allnak, a jelerésség tovabb novelhetd [E3,60].
Kétszeresen rezonéns, hdrom részbdl allo antennaval a hagyoméanyos dipélantenné-

hoz képest még jobban megnévelhets a masodharmonikus jel mértéke [BQ.

Feliileterssitett Raman spektroszkopia. A feliileterdsitett Raman spektrosz-
kopia (Surface enhanced Raman Spektroscopy - SERS) a "70-es évek kozepétdl ismert
modszer B, amikor érdes eziist feliilleten végzett Raman spektroszkopia sorén ész-
lelt térnévekményrsl szamoltak be. SERS-t tobbféle eljarassal lehet megvalositani,
ezek koziil én most csak a nanostrukturdkra szoritkozom. Ilyenkor a vizsgalni ki-
vant mintat a megfeleld feliilet funkcionalizalasaval a nanorészecskéhez kell kotni.
Egy ilyen elrendezést mutat a 3. dbra. Ilyenkor értelemszertien a térnovekmény
nagysaga fiigg a hullamhossztol, hiszen a feliileti plazmonok kialakulasahoz a nano-
strukturanak megfelels, rezonans hullamhosszon sziikséges a kisérlet elvégzése. Az
erGsités a SERS esetében is nagy mértékben fligg a részecskék alakjatol [B2]. Sza-
mos kiilénb6z6 mintan végeztek SERS kisérleteket, tobbek kozott nanokockan [B3.
Ezen feliil szimulaciokrol is talalunk publikacidkat: harom-négy-6tszirmt nanovi-
rdgon, nanoantennan, nanocsillagon és nanoridon végzett elméleti térnovekmény
szamolasokkal segitették a SERS kozosséget |64, B3]|. Megfelels eljarassal akkora

térnovekmény érhetd el, hogy akar egyetlen molekula is detektalhatova valik [B8.

3.3.2. Egyéb alkalmazasok

Az alabbiakban felsorolok néhany tovabbi érdekes alkalmazast is. A linearis gyorsi-

s s 02

fejlesztése, melyek a rovid impulzust megvilagitias hatasara jol kontrollalt elektron-
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csomagokat allitanak elg. Kimutattak, hogy nanostrukturalt feliileteket hasznal-
va fotokatodként novelhets az elektronhozam (a fotoemisszio nemlinearitasat ki-
hasznalva jelentGsen) és az elektroncsomag bizonyos tulajdonsagai is kontrollalha-
tok [Ea,62-69|. Tovabbéa fotoelektron spektroszkopiaval nm alatti térerdsség megha-
tarozas is lehetséges [[0|. Ennek lényege, hogy a mintabol a lézerimpulzus hatéséara
kilépé elektronok energiaspektrumét megmérve egy d.n. levagasi energia meghatéa-
rozhatd. FEz a levagasi energia a legnagyobb energiaval kiléps elektron energiaja-
val azonosithato. Ekkor a ponderomotoros potenciél segitségével a térnovekmény
meghatarozhato a levagési energia ismeretében. A mérés elvégezhets plazmonikus
nanostrukturakon és érdes feliileteken egyarant. Egy maésik érdekes alkalmazas a
vivé-burkolé fazis meghatarozéasa [E3|. Enneck alapja szintén fotoelektronok mérése,
azonban itt nem energiat, hanem fotoaramot mértek. Egy vivG-burkolé fazis stabili-
zalt 1ézer hasznalataval meghatéarozott vivs-burkolé fazisokon végzett mérések soran
az aramjel spektruma reagal a fazisvaltozasra. A haromszog alapu hasdbon végzett
mérések jartak sikerrel, a nanotégldkon végzett mérések nem adtak megfelels valaszt
a fazisvaltozasra. Tovabbi alkalmazasok még a plazmon-plazmon csatolas [B3|, feliile-
ti plazmon karakterizalas |[[1], attoszekundum vezérelt fotoemisszio |2 és ultragyors
fotoemisszio [B4|. Egy altalanos plazmonikus attekinté publikdcioban Stockman sok

tovabbi alkalmazast is bemutat [[3].

3.4. Nanorészecskék roncsolasa

Az Osszes fent bemutatott alkalmazés esetében a térnovekmény és a femtoszekun-
dumos impulzusok egytittese altal mar kis megvilagité intenzitasnal is kialakuld
extrém nagy lokalis elektromos tér a nanostruktirak gyors degradalodasat okozhat-
ja. Ezért ahhoz, hogy a plazmonikus nemlinearis effektusokat a maximéalis moédon
fel tudjuk erdsiteni (pl. harmonikus jel, fotoelektron aram, stb... maximalizalasa), a
nanostrukturak lézer-indukalt roncsolédsi mechanizmusainak a megértése sziikséges.
Sziikséges ismerniink példaul a litografiaval késziilt feliileti nanostruktirék roncso-
lasi kiiszobét. A roncsolési kiiszob figyelembevételével elvégzett mérések megndvelik
a mintak élettartamat és fenntartjak azok stabilitasat a kisérletek soran.

A tiikrokon elvégzett tipikus roncsolasi kiiszob mérésekkel ellentétben [T1-T4| a
plazmonikus roncsolas valos idejti megfigyelését hatraltatja az a tény, hogy a nano-
strukturak tal kicsik optikai modszerekkel torténs kozvetlen megfigyeléshez (mint

pl. optikai mikroszkopia) és ezen feliil sok alkalmazéas vikuum kornyezetet igényel
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ami még tovabb neheziti a minték allapotanak valds idejd monitorozasat. A plaz-
monikus roncsolas probléméjanak jelentGsége ellenére csak néhény szisztematikus
tanulmany létezik nanostruktiarak roncsolasarol. Eddig femtoszekundumos 1ézer al-
tal indukalt roncsolast magas harmonikus keltés esetén figyeltek meg, ami utan a
hasznalt nanorudak élei simébbak lettek és eltompultak [E3] vagy a nanostruktiarak
deformécio és levalas utjan roncsolast szenvedtek || vagy egyszertien megolvad-
tak |Z3-4.

A szubsztratrol elmozdult nanostrukturak szama alapjan kvantitativ médon is
elemzésre keriilt plazmonikus nanotéglak roncsolasa [E2], ahol 1,2 mJ/cm? roncsolési
kiiszobot hatéroztak meg. Ezen tal méasok hoztak létre nanolyukakat a roncsolési
kiisz6bot jelentGsen meghalado teljesitményen [[8|. A nanostrukturak lézerindukalt
alakformélasa nem segit a roncsoléasi kiiszobok megismerésében, mivel ezek a ki-
sérletek olyan lézerintenzitasokon torténnek, ahol a nanostrukturdk mar biztosan
jelentGs alakvaltozason esnek at [Z9-3|.

Mindezek alapjan azt ttiztem ki célul, hogy meghatirozzam azt a legnagyobb
fokuszalt 1ézerintenzitast, amely mellett az elektronsugaras litografidval késziilt na-
nostruktirdk még biztonsagosan hasznalhatok nemlinearis alkalmazéasokhoz. Ezen
munka soran tovabbi érdekes jelenségeket is tapasztaltam, melyeket a B. fejezetben

részletesen is bemutatok.
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4. Kisérleteimhez hasznalt 1ézerrendszerek

A lézertiikrok roncsolasi kiiszobével kapcsolatos kisérleteim soran kétféle lézert hasz-
naltam, egy titan-zafir regenerativ erésit6t 1 kHz ismétlési frekvenciaval, illetve egy
hosszu rezonatoros titan-zafir oszcillatort 4,3 MHz ismétlési frekvenciaval. A két 1é-
zer impulzusparamétereit az [. tablazat mutatja?. A hasznalt lézereket a kovetkezd

fejezetben részletesebben is bemutatom.

Paraméter Eré6sit6é Oszcillator
Hullamhossz () 803 nm 805 nm
Atlagteljesitmény (P) 41 W 500 mW
Fokuszfoltméret 1/e?, Gauss-illesztés 9,8 ym =+ 0,5 pm
Polarizécio Linearis, vizszintes
Ismétlési frekvencia 1 kHz 4,3 MHz
Impulzushossz, FWHM (1) 120 fs (35 fs TF) 120 fs

1. tablazat. A hasznalt lézerrendszerek adatai. A TF a transzformacio limitalt

impulzushosszt jeloli.

4.1. 35 fs-os regenerativ titan:zafir erSsité

Egy hézi épitésit modusszinkronizalt titan:zafir lézeroszcillator utan egy Coherent
LEGEND regenerativ erésit6 erésitette fel az osztcillator impulzusait és szolgaltat-
ta az 1 kHz ismétlési frekvenciaja impulzusokat. A regenerativ erésité sematikus
abrajat a M. abra mutatja. Az impulzusok spektruma az erdsités el6tt és utéan
a [[5(a). abran lathatoak. Az impulzushosszt egy APE Mini autokorrelatorral mér-
tem, a mérés eredménye pedig a [[5(b). dbran lathato. Az erdsits transzformécio
korlatozott impulzushossza 35 fs. Amikor az Osszehasonlitashoz sziikséges volt, az
erdsité kompresszorracsaval megnytjtottam az impulzusokat 120 fs-ra, azért hogy a
kovetkezs fejezetben bemutatott lézerrel 6sszehasonlithatd méréseket tudjak végez-

ni.

2A két kiilonb6zd lézerrendszert kiilonb6zs fokuszalé lencsével hasznaltam az Osszehasonlitd
mérés soran, ennek megfelelGen itt a kiillonb6z§ lencsékkel beallitott, mindkét esetben azonos f6-

kuszfoltméretet tiintettem fel.
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14. abra. A regenerativ erGsité elvi felépitése [kép forrasa: https://www.rp-

photonics.com /regenerative _amplifiers.html|.
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15. abra. A LEGEND erdsits erdsités el6tti (fekete) és utani (piros) lézerspektruma

(a). Az autokorrelatorral mért impulzusalak (b).

4.2. 120 fs-os hosszu rezonatoros titan:zafir oszcillator

A mér fentebb emlitett 4,3 MHz ismétlési frekvenciaju, tun. Herriott cellaval ella-
tott [B3,B4| hosszt rezonatoros oszcillator sematikus rajza a [[6(a). abran lathato. A
Herriott cella a rezonator hosszabbitasara szolgal, amivel a moédusszinkronizalt im-

pulzusok ismétlési frekvenciaja csokkenthetd és igy az impulzusenergia névelhets. A

Herriott cella ezt a hosszabbitast az M5 és M6 tiikrokon vald tobbszori visszaveréssel

teszi lehetévé, amelynek a megvalositasat a [[6(b]. abra mutatja. A Herriott cellaba
az oszcillatoron beliil az M4 tiikor csatolja be a nyalabot és az M7 tiikdr csatolja
ki azt. Az M6 tiikkor gombtiikor, és egy megfelels gorbiileti sugar illetve visszave-
r6dés szam esetén a teljes Herriott cella egy egységmatrixszal irhato le, tehat az

oszcillator stabilitdsa nem valtozik. A teljes elrendezésben az M1, M2, M6 és M9
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16. abra. A hosszi rezonatoros oszcillator sémaja (a) és az un. Herriott cellaban
megjelend kor alaka mintézat az M5 titkron (b). M1-M10: csorpolt és nagy reflexioju
tiikrok, P1, P2: Brewster prizmék, OC: kicsatol6 tiikkor, CP: kompenz&l6 iiveglemez,
L: 60 mm fokusztévolsagn lencse, SESAM: semiconductor saturable absorber mirror -

félvezetd telit6dd abszorber tiikor.

tiikrok gombtiikrok, rendre Ry = 10 cm, Ryp = 15 cm, Ryg = 16 m, Ry = 80 cm
sugarral.
Ezzel az Osszeéllitassal sikeriilt megfelels stabilitast elérni, amihez a . 4bran

szerepld spektrum és autokorrelatorral mért impulzusalak tartozik.
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17. abra. A hosszu rezonatoros oszcillator spektruma (a) és autokorrelatorral mért

impulzusalak (b).

30



5. Uj eljaras lézertiikrok roncsolasi kiiszobének meg-

hatarozasara

Kidolgoztam egy 1j mérési eljarast lézer indukalt roncsolasi 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 jelent&sen gyorsabban
elvégezhets. Kimutattam, hogy az 4j eljaras alacsonyabb femtoszekundumos ron-
csolasi kiiszobértékeket eredményez az ISO szabvanyhoz hasonlé mérésekhez képest,
azonban mivel a mérési eljaras soran a valos igénybevételhez hasonlénak van kitéve
a tikor, ezért redlisabban és biztonsdgosabban hasznalhatoé az altalam meghatéro-
zott érték a gyakorlatban korszerii femtoszekundumos lézerrendszerek méretezése
soran. A mérési modszer tovabbi elénye, hogy nagyon erdsen fokuszalt, néhany pm
Rayleigh hosszal rendelkezé nyaldbok esetén is jol hasznalhato.

A tézisponthoz a kovetkezd els szerzds publikacidimat hasznaltam fel: T1,T2.
A tézispontot alatamaszto, nem elss szerzGs, az 10j eljarast felhasznalo publikicioim:
T3, T4.

5.1. Az eljaras leirasa

Az eljaras kidolgozasanak f6 motivacidja a mérés soran felhasznalt feliilet csokken-
tése volt. A megfelel6 nagysagu mért feliilet lehetévé teszi ugyanazon minta tobb
mérési helyen torténd tesztelését, a roncsolasi kiiszob kiilonbo6zé paraméterektsl va-
16 fiiggésének vizsgalatat ugyanazon a mintan. Igy az esetleges gyartas kozben
el6fordulo eltérések nem befolyasoljak a mért tendencidkat. Ez kiilonosen fontos kis
mennyiségben és méretben gyértott specialis tiikrok esetében, illetve megkonnyiti a
titkrok magasabb LIDT elérését célzo fejlesztését is. Az altalam kifejlesztett Otpon-
tos mddszer modszer az R-on-1 eljaras egyszertsitett valtozata, mellyel 1ényegesen
rovidebb id6 alatt és lényegesen kevesebb mérési pontbdl egyszertibben meghataroz-
hato a roncsolési kiiszob. A I fejezetben bemutatott szabvanyokkal ellentétben az
Otpontos mddszer kiértékelése is lényegesen egyszertibb, nem sziikséges hisztogram
készitése és illesztést sem sziikséges elvégezni.

A mérés modszere a kévetkezd lépésekben foglalhato 6ssze (IR. abra):

1. Egy korabban még nem hasznalt feliiletre irdnyitjuk a fokuszalt lézernyalabot,
majd alacsony intenzitéssal és meghatarozott paraméterekkel (impulzusszam,

impulzushossz, hullamhossz, stb...) roncsolasi mérést végziink. A roncsolast
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18. abra. Az Otpontos mddszer sematikus mérési elve.

valamilyen él6 megfigyeléssel detektéaljuk, én egy mikroszkophoz illesztett ka-

merat hasznaltam.

. Roncsolas esetén ujrakezdjiik egy 1j pontban a mérést alacsonyabb intenzitas-

sal, mas esetben noveljiik az intenzitast és Gj mérést végziink.

. Addig néveljiik az intenzitast, amig roncsoliast nem tapasztalunk egy mérés
utan. Ekkor feljegyezziik az utolso intenzitas értékét - ahol a roncsolas tortént
- és az az el6ttit is - ahol roncsolas még nem tortént. A két érték atlagat

tekintjiik roncsolési kiiszobnek.

. Megismételjiik a mérést a tiikorfeliilet masik négy pontjan. Ilyenkor a mérés
soran hasznalt intenzitasértékek optimalizalhatok a kordbbi pontoknal mért
roncsolasi kiiszob értékek alapjan, ezzel csokkenthetd a lépéskoz az intenzitas-

értékekben és a teljes mérés ideje is csokkenthetd.

. Az 6t ponthoz tartozo roncsolasi kiiszob értékeket atlagoljuk, és azt tekint-
jik a minta roncsolasi kiiszobének. A mérés hibaja pedig az atlagolt értékek

szorasabol meghatarozhato.

5.2. Az j moédszer jellemzGinek diszkusszi6ja

Mint minden mérési eljarasnak, az Otpontos mddszernek is vannak elényei és hatra-

nyai. Legf6bb elénye a tobbi mérési eljarashoz képest kis feliileten torténé mérés a

lényegesen kevesebb mérési pontnak kdszonhetGen. Kereszt alakt elrendezésben a

fokuszfolt sugaranak tizszeresével rendelkezé koron beliil kényelmesen elvégezhetd,

a vizsgalt mintatol fliggden akar kisebb teriileten is.

A kisebb teriilet egy jarulékos elénye, hogy a mérési eljaras nagymértékben el-

lenélld a beallitasi pontatlansagokra nézve, a kis teriilet alatt a minta nem mozdul
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ki a lézernyalab Rayleigh hosszabol, ahol a fokuszfolt mérete még jol meghatéro-
zottnak tekinthet§. Példaul ha a mérés soran egy 0,57 atmérdjd tiikor feliiletén
1 cm elmozdulas sziikséges merdleges beesés esetén, és a tiikor a merdleges sikra
5°-0s szogben all, a délés iranyaval parhuzamos 1 cm-es elmozdulas esetén a min-
ta a mérési pontban 0,9 mm-rel keriil elérébb vagy hatrébb. Ez a tavolsag pedig
egy 10um-es nyalabnyakia és 800 nm-es hullaimhosszusagu Gauss-nyalab 0,4 mm-es
Rayleigh hosszanak tobbszorose. Igy a transzverzalis elmozdulas sziikségszerten ki-
mozditja a mintat a lézernyalab fokuszabol. Ez a kis fokuszfoltok esetén jelentGsen
befolyésolja a mérési eredmények hitelességét, amennyiben nagy feliiletre van sziik-
ség a mérés elvégzéséhez. Ez a jarulékos elény a tovabbiakban még fontos szerepet
fog kapni. A masik el6ny a mérés sebessége. A kevés pontnak koszonhetGen a mérés
gyorsan elvégezhets, a nem rogzitett 1épéskozok a mérés kozben optimalizélhatok,
igy az 6t pontbol tobb is akar 2-3 1épéssel megmérésre keriilhet.

Mind a kis teriilet, mind a kevés mérési ponton alapulé mérés egyiittes hatra-
nya az atfogo statisztika hianya. Nem késziil hisztogram a kiilonb6z6 intenzitasokon
tortént mérésekrdl, sok ponton az intenzitaslépések szama ehhez nem is lenne ele-
gendé. Igy kiilonboz6 intenzitasokhoz nem adhatoé meg roncsolasi valoszintiség, az
Otpontos mddszer csak egy kiiszobértéket eredményez. Szintén a statisztika hianyé-
nak tudhaté be az is, hogy a gyartasi rendellenességek és a feliilet egyenletességére
vonatkozoan nem kapunk informéciot.

Az Otpontos mddszernek elénye, hogy az eljarasbol fakadéan jobban modellezi
a valos igénybevételt. Az ISO szabvany szerinti eljarasok nem életszertiek, ritkan
fordul el6, hogy egy olyan pontot hasznélunk egy optikai elemen, ami korabban nem
kapott semmilyen kivilagitast, ahogyan az is ritka, hogy csak egy adott teljesitmény-
értéken kapna a mérési pont megvilagitast. Igy - az R-on-1 eljarashoz hasonléan -
azok az eljarasok, ahol egy mérési pontot tobb kiilonboz§ teljesitményt 1ézernyalab

ér, kozelebb all az optikai elemek mindennapos felhasznalasihoz.

5.3. Eredmények, osszehasonlitas mas mérési eredményekkel

A méréseim soran hasznalt elrendezés a M. abrén lathat6. A mérés helyszinétsl
fliggd lézer utan egy gyors redényt (,shutter”) hasznaltam a megfelel§ szama impul-
zusbol allé vonulat kivagéasara, egy atmenetes sziirke sztirével allitottam a teljesit-
ményt, a hasznalt 1ézertsl fiiggs fokusztavolsagi lencsével fokuszéltam a nyaldbot,

amivel a harom tengelyd mozgatora helyezett mintat roncsoltam. A roncsolast egy
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19. abra. A meérési elrendezés sémaja: a regenerativ erdsité (1 kHz) a hosszu re-
zonatoros oszcillator (4,3 MHz), egy redény méréstdl fiiggden 1 vagy 30 s-ra allitva,

egy folytonos atmeneti sziirke sztir6. A minta egy 3D piezo mozgatora volt helyezve

c sz

roszképot hasznaltam a minta megfigyelésére.

mikroszkopra szerelt CCD-vel figyeltem. A detektalas menete a B. dbran nyomon
kovethetd.

Az altalam alkalmazott mérési eljaras, amivel sszevetettem az Otpontos mdd-
szerrel mért eredményeket, az ISO szabvany szerinti S-on-1 és 1-on-1 eljarasok ko-
zOtti &tmenet. Nem allt rendelkezésemre olyan eszkoz, amivel az impulzusvonulatot
azonnal kikapcsolhattam volna egy roncsolas detektalasa utan. Igy a mérés az S-on-
1 mérésnek megfeleléen mindig ugyanannyi impulzussal tortént, viszont a kiértékelés
soran a l-on-1 eljarasnak megfelels hisztogrambol tortént. Igy a gyakorlatban az

altalam alkalmazott mérési eljaras menete a kovetkezd volt:

1. Egymas utan egy adott alacsony teljesitménnyel megvilagitottam a mintat 10

kiilonb6z6 mérési ponton.

2. Rogzitettem 10 mérési pontban tértént roncsolasok szaméat a P0. abran lathato

modon.

3. Noveltem vagy csokkentettem a hasznalt intenzitést az eredménytdl fiiggGen,

és visszaléptem a 1. ponthoz.

4. Elegends 0%, 100% és atmeneti pont felvétele utan illesztettem egy egyenest
az dtmeneti szakaszra, és a tengelymetszetet tekintettem roncsolasi kiiszobnek,

szintén a P0. 4bran lathaté modon.

A B. tablazatban lathatoak azok a mérési eredmények, amikor ugyanazon a min-

tan elvegeztem az Otpontos mddszernek és az ISO szabvanyok atmenetének megfelels
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20. Abra. Két mérési sorozaton elvégzett kiértékelés bemutatésa. Az illesztés és a
tengely metszetének pontja, mint roncsolasi kiiszob a tiikrokhoz tartozd jelmagyara-

zatban szerepel.

eljarasoknak megfelel6 méréseket is. (A mintakat szintén a kovetkezd fejezetben rész-
letesen kifejtem.) Sajnos csak a kHz ismétlési frekvencian tudtam az 6sszehasonlito
méréseket elvégezni, ugyanis a MHz-es ismétlési frekvencidval rendelkezé oszcillator
esetében mind az oszcillatorba torténd fényvisszacsatolas és a nagy foltméret meghi-
Gsitotta a mérés elvegzését. A tablazatbol kiolvashato, hogy az Otpontos mddszer a
kHz-en végzett mérések soran minden esetben alulbecsli a roncsolési kiiszobot, ami a
mérni kivint mennyiség lényegébdl adodoéan nem vezet problémahoz. A regenerativ
erésiténél nem iitkoztem a nagy feliiletet hasznélé mérések soran sem problémaéba,
illetve az oszcillator visszacsatolas sem okoz gondot az oszcillator és a mérés helye
kozott 16v6 erdsité miatt.

Az altalanosan tapasztalhato alacsonyabb roncsolasi kiiszob az Otpontos médszer
esetében az [SO szabvanyhoz hasonlo eljardshoz képest feltehetéleg a mérési pont-
ban torténd elGkészitésnek, inkubacionak [B,83| tudhato be. Ez azt jelenti, hogy az
ugyanazon pontra érkezé alacsonyabb, még roncsolast nem okozé 1ézerimpulzusok
mar elindithatjak azt a gerjesztési folyamatot, ami kés6bb a nagyobb intenzitasokon
méar roncsolédshoz vezet, azonban a méar elinditott gerjesztés miatt végiil a roncso-
16 intenzitas alacsonyabb lesz. Ugyanakkor fontos megjegyezni, hogy az Otpontos
modszer feltehetsleg pontosabb becslést ad a roncsolési kiiszobre, ugyanis a valos

felhasznalas sordn nem realis, hogy egy pontot csak egyszer, egy impulzusvonulattal
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Cstcsfluxus (J/cm?)

Minta Otpontos mddszer S-on-1\1-on-1
koztes modszer
1 kHz 1 kHz
Thor. Prot. Ag mirror: PF05-03-P01 0,79 1,26
HRS&00 mirror, Optilab Kft. 0,28 0,42

2. tablazat. Az Otpontos mddszer és az S-on-1\1-on-1 kbztes modszer Gsszehason-
litasa. 1 kHz ismétlési frekvencidval mért roncsolasi kiiszob eziist és nagyreflexioju

tukorre.

hasznalunk. Gyakorlatban sok impulzusvonulat éri egymas utan ugyanazt a pontot
egy tiikrén, ami allanddéan benne van a nyalabatban.

Osszességében elmondhato, hogy az altalam bevezetett Otpontos mddszert, az
arra épiil¢ eredményeket vezets optikai folydiratokban publikidltam, igy azt a tudo-
ményos kozosség is elfogadta, mint a roncsolési kiiszob mérésének jol hasznalhato
modszerét. A modszer a roncsolasi kiiszob értékére jol hasznalhato, erdsen konzer-
vativ becslést ad, melynek segitségével a mindennapi hasznalat sorén is elkeriilhetd

a tikrok roncsolésa.
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6. Femtoszekundumos roncsolasi kiiszob MHz-es is-

métlési frekvencia esetén

Kisérletileg igazoltam, hogy a MHz nagységrendti ismétlési frekvenciaval érkezé 1é-
zerimpulzusok jelentGsen csokkentik a LIDT értékét a kHz-es ismétlési frekvenciaval
érkezdkkel szemben. Felismertem, hogy MHz-es ismétlési frekvencia esetén nem
kovetkezik be teljes termikus relaxacié a fokuszfoltban, igy a femtoszekundumos
roncsolashoz ennél az ismétlési frekvencidnal termikus hatéasok jelentésen hozzaja-
rulnak. Mindez a roncsolasi kiiszob csokkenéséhez vezet. A kisérleti eredményeket
numerikus modszerrel modellezett eredményekkel vetettem Ossze és nagy foku egye-
zést talaltam.

A tézisponthoz a kovetkezd els6 szerzds publikiciomat hasznéaltam fel: T1.

6.1. A vizsgalt mintak és a mérési moédszer

Kisérleteimet a femtoszekundumos lézerfizika teriiletén jellemz&en hasznélt tiikro-
kon végeztem, gy mint dielektrikumtiikrok, védéréteggel ellatott fém tiikrok illetve
csorpélt tiikrok [BB,ED|. Ez utobbi mintarol a gyartd (V. Pervak) szerkezeti informa-
ciot és tervezési hullamhosszat nem arult el, azt ipari titoknak tekinti. Az altalam
hasznalt masik harom tiikor f6 paraméterei a B. tdblazatban lathatoak. A HR800 egy
800 nm hulldmhosszra tervezett nagy reflexioju tiikor (LH)?* rétegszerkezettel, ami
egy TiO,-Si05 rétegpar 24-szeres ismétlését jelenti, ahol L az alacsony torésmutato-
ju SiOs (n = 1,44), H pedig a magas torésmutatoju TiOs (n = 2,3) anyagot jeldli.
Az eziist (Ag) és az arany (Au) tikor esetében egy kozelitéleg 100 nm vastagsagu
Si0, réteg alatt talalhato a kozelitSleg 1 pm vastagsagu fémréteg iiveg hordozon. Az
eziist tiikor 450-2000 nm, az arany pedig 800-20000 nm hullamhosszon hasznélhato,

szélessavu tikrok.

Tiikor Anyag Védéréteg Tervezési hullamhossz

HRS800 tikor TiO9-SiOy - 800 nm
PF05-03-P01  Védett Ag ~100 nm SiOs 450 nm - 2 pum
PF05-03-M01 Védett Au ~100 nm SiOy 800 nm - 20 pum

3. tablazat. A hasznalt tiikkrok és f6bb paramétereik.
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6.2. Meért roncsolasi kiiszobértékek kHz-es és M Hz-es ismétlési

frekvenciak mellett

Az elmiilt években jelentGs elérelépés tortént MHz-es ismétlési frekvenciaja, nagytel-
jesitményt femtoszekundumos 1ézerek fejlesztése terén. Tobbek kozott megjelentek
példaul a passziv médon modusszinkronizalt itterbium vékony-réteg 1ézerek, melyek
aranylag magas impulzusenergiaval rendelkeznek [B8-H0|, valamint femtoszekundu-
mos, optikai széllal ellatott erdsité rendszerek [HI|. Sajat eredményeim publika-
lasaig kevés megbizhato adat allt rendelkezésre MHz-es ismétlési frekvencian mért
roncsolési kiiszobrél. Nagyon erdsen fokuszalt nyaldbbal mérték meg 100 MHz-en
nagy reflexioju titkor roncsolési kiiszobét [, illetve egy tn. round-robin mérésrdl
all még rendelkezésre eredmény, azonban a sok kiilonb6z6 helyen tortént mérések
kozott nagyon sok lényeges paraméterben kiilénbség volt [@3|. Angelov és munka-
tarsai végeztek pikoszekundumos impulzusokkal kHz és MHz ismétlési frekvencidkon
osszehasonlito méréseket, azonban ismeretlen impulzusszammal. Ok egy kétszeres
faktor koriili kiillonbséget mutattak ki a vizsgalt anyag tiltott savjanak fiiggvényé-
ben [ME,EH|. Az ismeretlen impulzusszam miatt azonban nem tekinthets a mérés pre-
ciz 0sszehasonlitdsnak a két nagysagrendileg eltérd ismétlési frekvencia altal okozott
roncsolasi kiiszobre nézve, mivel bizonyos impulzusszam alatt a roncsolasi kiiszob
még erésen valtozik [, E3|.

A fenti megfontolasoknak megfelelGen kiemelten fontos olyan mérések elvégzése,

melyek megfelelnek a kovetkezd harom feltételnek:

1. femtoszekundumos roncsolasi kiiszobot vizsgal,
2. kHz és MHz ismétlési frekvencian érkezé impulzusvonulatokat hasznal

3. és minden mas egyéb lényeges impulzus- és nyaldbparamétert ellenérzétt mo-

don azonos értéken tart mind a MHz-es mind a kHz-es esetben.

Az altalam hasznalt impulzusparamétereket az [. tablazatban megmutattam, a gyors
redénnyel pedig mindkét lézerrel 35.000 kivilagité impulzust valasztottam ki a to-
kéletes Osszehasonlithatosag érdekében. A B. abran bemutatott Osszefiiggés alapjan
1.000 impulzus f6l6tt mar nem valtozik szdmottevéen a roncsolasi kiiszob, kevés
impulzusos méréseket pedig nem tudtam végezni a MHz ismétlési frekvencidn. Az
altalam hasznélt gyors fényzar legrévidebb nyitvatartéasi ideje 35.000 impulzus at-
eresztését eredményezte 4,3 MHz-es ismétlési frekvencian, igy az Gsszehasonlitha-

tosag miatt az 1 kHz-es ismétlési frekvencidn is ugyanennyi impulzust hasznaltam.
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Roncsolési kiiszob (J/cm?) LIDT
kHz

Minta LIDT

1 kHz 4,3 MHz

Védett Ag titkor: PF05-03-PO1 0,79 + 0,11 0,17 + 0,01 4,8
Védett Au tiikér: PF05-03-M01 0,42 + 0,02 0,14 + 0,01 3,0
HRS00 titkor 0,28 0,02 0,10 0,01 2,7
csOrpolt titkor 0,19 + 0,02 0,04 +0,01 4,8

4. tablazat. Otpontos mddszerrel mért impulzus ismétlési frekvencia fiiggése az exziist,

«,n .

1 kHz és a 4,3 MHz-en mért értékek hanyadosa lathat6. A kHz-es ismétlési frekvencian

2,7-4,8-szor nagyobb roncsolasi kiiszobot mértem.

Tudomésom szerint elGszor én végeztem a fenti feltételeknek megfeleld méréseket.
A mérés eredményei a B. tablazatban lathatoak. Megfigyelhet6 a hasznélt min-
tatol fliggs 2,7-4,8 kozotti szorzofaktor a roncsolasi kiiszobben a kHz-es ismétlési
frekvencian végzett mérések javéra.

Figyelembe kell venni azt, hogy a regenerativ erésité rendszer transzforméacio kor-
latozott impulzushossza 35 fs, ahogyan a [[5(b]. abran is lathato. Ezt csorpoléssel
nyudjtottam meg 120 fs-ra, hogy a MHz-es ismétlési frekvencidju hosszi rezonatoros
lézer transzformacio limitalt impulzushosszaval megegyezzen, a csorpnek pedig lehet
hatasa a LIDT-re. A regenerativ erdsitd savszélessége 60 nm 803 nm kdzéphullam-
hosszal ([5(a]. abra). Ennek megfelelGen figyelembe véve a SiO, és a TiO, tiltott
savjat (rendre 6,3 eV és 3,5 eV) 6t- illetve haromfotonos ionizécié torténhet. Az
impulzust negativ csérppel nyujtottam meg az erésité kompresszorracsaval, ami a
fotoionizacios rata emelkedéséhez vezet [@@,HE7|, csokkentve a roncsolési kiiszobot.
Ismert tovabba, hogy a pozitiv vagy negativ csorppel a femtoszekundumos LIDT
maximalisan 20%-kal modosulhat [@,08|. Ugyan ez az effektus az én méréseim so-
ran is szerepet jatszhat, 20-30%-kal modositva a kHz ismétlési frekvenciaval mért
eredményeket, a megfigyelt 2,7-4,8-as faktoru eltérés ezzel bizonyosan nem magya-

razhato. Ennek megfelel6en az eredmények érvényesek maradnak.
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6.3. Az észlelt jelentss kiilonbség oka

Meérés soran a HR800 dielektrikum tiikrét hékameraval megfigyelve kimutattam,
hogy a mérési pontban a tiikor felmelegszik, a kornyezs 24 °C-r6l majdnem 70 °C-ra.
Emiatt arra a kovetkeztetésre jutottam, hogy a roncsolés termikusan asszisztalt. Ez
azt jelenti, hogy maga a roncsolas nem termikusan, pusztan hé dtadasatol kovetke-
zik be, hanem a tobb impulzus soran atadott hé segiti a kritikus fotoionizacios rata
elérését. Ezt a feltevésemet a hGkameréaval végzett megfigyelésen kiviil arra alapoz-
tam, hogy a mintdnak a MHz ismétlési frekvencidn kevesebb ideje van elvezetni a
h6t a mérési ponttdl mint a kHz ismétlési frekvencia esetében, mivel a kovetkezd
impulzus 1ényegesen hamarabb beérkezik.

A fenti feltevést egylittmiikods partneriink, Laurent Gallais a kozosen felallitott
modellel numerikusan is igazolta. Els6 kozelitésben a termikus lecsengést vizsgalta
két egymas utéani beérkezd impulzus kozott. Meghatarozta a héfelhalmozodast a
minta szerkezetének fiiggvényében (multiréteg-szerkezet fémmel vagy anélkiil) és a
besugérzasi koriilmények fiiggvényében (erésen fokuszalt nyalab kHz és MHz ismét-
lési frekvencian). A szimulaciokat véges-elem modszerrel a COMSOL multiphysics
szoftverrel végezte. A hé terjedéséhez a szilard anyagok hévezetését vettiik ala-
pul. A fémtiikrok modellezéséhez egy két-hémérséklet (two-temperature modell,
TTM) modellt hasznalt [E9] kétdimenzios tengelyszimmetrikus elrendezésben. A
két-hémeérséklet modell 1ényege, hogy az elektron és a racs hémérsékletét egyszerre
kezeli. Ennek megfelelGen leirja az elektronnak és a racsnak is atadott energiat és
a hémérsékletiitket. Mindezt egy tobbrétegl szerkezetben, ami femtoszekundumos
lézerimpulzusoknak van kitéve, azzal a feltevéssel, hogy az energia a fémréteghen
keril atadasra. A kisérlethez adaptaltuk a szimuldcié paramétereit, a mar emli-
tett rétegszerkezetet és impulzus karakterisztikakat figyelembe véve. A hasznalt
fém- és dielektrikumréteg paramétereit és az azokbdl levezetett hdmérsékletfiiggést
egylittmikods partneriink kordbban bemutatta részletesen [[]. A méretskalakat
milliméter kornyékén valasztottuk meg, hogy elkeriiljiik a hémérséklet novekedését a
szimulalt tartomany szélén, ahol szigetels feltétel volt megszabva. Az arany tiikron
elvégzett szimulacioé eredménye lathato a EI. abran.

Ezzel a modellel a dielektrikum védéréteggel ellatott fémtiikrok jol kezelhetdek,
azzal egylitt, hogy az energia elnyelése a fémrétegben torténik. A E2. abran megmu-
tatjuk a kozolt hé miatt megnovekedett hémérséklet idGbeli lecsengését az arany és

az ezist tikrok esetére. Az abran a dielektrikum multiréteg szerkezettel elvégzett

40



12000

10000} a) @ Ti
©'8000
< 6000}

‘Hémérsél
=
(e
(e
(s )

1/4.3 MHz

1E-13 1E-11 1E-9 1E-7 1E-5 1E-3
|dé (s)

b) | le‘ 70°C

20°C

20 r{pum) 65

21. abra. Két-homérseklet modell (TTM) véges-elemes szimulécié védoréteggel ella-
tott arany tiikorre (iiveg szubsztrat - arany - SiOg réteg - levegd) 1,2 J/cm? cstcsflu-
xussal, 90 fs impulzushosszal 800 nm-en 10 pm-es nyalabatmérével. (a) Elektron (Te)
és racs (T1) hémérséklet a besugarzott feliilet kozepén (r = 0) és az arany réteg felii-

letén (z = 0). (b) Racshémérséklet eloszlas ¢ = 2,3 us id§ eltelte utan.

szimulaci6 is szerepel, azonban fontos megjegyezni, hogy a dielektrikum rétegszerke-
zetben a jelen modell nem miikédik maradéktalanul, ugyanis a dielektrikumokban
lejatszodo fotoionizacios folyamatokat a modell nem irja le. Kvalitativ szamitasok
azonban igy is végezhetGek. Az ultrarévid impulzusok esetében az energiadtadéas 1é-
nyegesen rovidebb id6 alatt jatszodik le, mint a termalis difftazid. Ennek megfelelGen
a szimulaciot partneriink tgy végezte, hogy a dielektrikumrétegek azonnal elnyelik
az energiat, és egy T,,., homérsékletre heviilnek ¢ = 0 id6pontban az energiaelnyelés-
nek megfelels tertileten, ami a kisérleteknek megfelelGen a HR800 fels§ TiO, rétegét
jelenti. A kezdeti T},,, hémérsékletet egy Gauss eloszlassal megszorozva, szintén a
kisérleteknek megfelels 10 pm atmérdvel, szamolta tovabb a hémérséklet alakulasat
a rétegszerkezetben ¢t > 0 s id6pontokban.

A 2. abréan jol latszik, hogy kvantitativ informaciot is adé fémtiikrok esetében
termikus akkumulacié torténhet a 4,3 MHz ismétlési frekvencia esetén, ugyanis a

tiikrok nem tudnak visszahtlni teljesen, miel6tt a kovetkezd impulzus beérkezik. Az

41



1/4.3MHz —=—HR1tukor | 11.0
40.8
o
g 40.6 %
3 £
@ 100F =
5 Jo0.4"
o)
T
| —=— Arany takor, |= = |
0.4J/cm " = 0.2
| = Ezist tukor,
0.8J/cm B
il s 0.0
1E9 1E-8 1EZ7 1E-6 1E-5 1E-4 1E-3

Idé (s)

22. abra. Termikus lecsengés egy t = 0 idGpontban tortént energiakozlés utan a
védett fémtiikrokben és a dielektrikum nagyreflexioja tiikorben. Az els§ esetben a
homeérséklet fejlsdése (bal skala) 2D TTM modellel szamolva a kisérlethez illesztett
paraméterekkel (csticsfluxus, impulzushossz, fokuszfolt méret). A nagyreflexioja tiikor
esetében a TiOs rétegbe kozoltiik az energiat, és normalt hémérséklet elosztast sza-

moltunk (jobb skala).

aranyrétegben 3,5°C hémeérséklet-novekedés torténik 0,14 J/cm? impulzusenergia
mellett, az eziistrétegben pedig 1,5°C keletkezik 0,17 J/cm? impulzusenergia mel-
lett. Emiatt a termikus akkumulacionak jelentGs szerepe van a roncsoldsban, hiszen
az el6bbi impulzusonkénti hémeérséklet-emelkedés tobb ezer impulzus utan drasz-
tikus emelkedéshez vezethet. A dielektrikumtiikrok esetében a viselkedés hasonlo,
ahogyan a kvalitativ abran is lathat6. Ennek megfelelen a termikus effektusok
jelentGs szerepet jatszanak 4,3 MHz ismétlési frekvencian. Az 1 kHz-es ismétlé-
si frekvencidn ez elhanyagolhato, mert a fokuszalt nyalabok esetén az anyag le tud
hiilni a kovetkezd impulzusig a sugar irdnyd hévezetésnek koszonhetGen, a novekedés
0,01°C alatt van. Ennek kovetkezményeként a termikus akkumulacié nem jatszik
lényeges szerepet a roncsoldsi mechanizmusban.

Folytatva a fenti gondolatmenetet meghataroztuk az elméleti roncsolasi kiiszo-
bot a fémtiikrokre és azok impulzusszamtol valo fliggését a két kiilonbozs ismétlési
frekvencian. A nagy impulzusszamra vald tekintettel egyszertisiteni kellett a mo-
dellt, és a két dimenziot egy dimenziora kellett csokkenteni. Ennek megfelelGen az
egy dimenziés modell nem szamol a fokuszalt nyalab esetével és a sugar iranya hé-

vezetéssel, igy a kapott elméleti LIDT egy feliilbecsiilésnek felel meg. A szimulécio
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23. abra. Arany- és eziistréteg olvadaspontjanak eléréséhez sziikséges fluxus 1 kHz
és 4,3 MHz ismétlési frekvenciaval az impulzusszam fiiggvényében. Jol lathato, aho-
gyan a MHz ismétlési frekvencidn egyre kisebb fluxus sziikséges névekvs impulzusszam

mellett.

eredményeit a E3. abra mutatja, az egydimenzios modell részletei a [0 hivatko-
zasban megtalalhatoak..

Ahogyan fentebb is utaltunk ra, nem véarhaté a kHz ismétlési frekvencian je-
lentés LIDT csokkenés az impulzusszam fliggvényében a termikus effektusok kovet-
kezményeként. FEzzel szemben a 4,3 MHz ismétlési frekvencian jelentSs termikus
akkumulacioval kell szamolni. 10.000 impulzus utan a LIDT egyhuszadéara esik az
egylovéses értékhez képest. Ezt a csokkenést sziikséges Osszevetni a B. tablazatban
talalhato értékekkel. A 4,8 és 3,0 rendre az eziist- és aranytiikorre lényegesen kisebb.
A TTM modell nyilvanvaléan tulbecsiili a roncsolési kiiszobot. A valos kisérletben
olyan héveszteségek is fellépnek sugar-iranyba, amit a fenti szimulaciok nem vesznek
figyelembe. Emiatt a szdmolt csokkenési faktor tilbecsiilt, és a valoésagban ezek az
értékek kisebbek. Ennek ellenére az elmélet jol leirja a megfigyelt jelenség okat, arra

kvalitativ magyarazatot ad.
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7. Plazmonikus nanostruktiarak roncsolasi kuszobé-

nek meghatarozasa

A tikrokkel kapcsolatos vizsgalataimat nanooptikai rendszerekre is kiterjesztettem.
Kisérletileg meghataroztam elektronsugaras litografiaval késziilt plazmonikus nano-
strukturak roncsolasi kiiszobét. A roncsolas megtorténtét elektronmikroszkoppal va-
lidaltam és a mikroszkopképek kiértékelésével, extrapolacios modszerrel hatédroztam
meg az ilyen specialis, &m a nemlinearis optikaban fontos szerepet betolté mintak
roncsolasi kiiszobértékét. Abbol kiindulva, hogy a kapott érték lényegesen alacso-
nyabb mint akar a fém, akar a szubsztrat anyaganak roncsolasi kiiszobe, megmu-
tattam, hogy a roncsolast az optikai kozeltér indukalja ahol az eredd térerGsség a
nanorészecske és a lézertér kolcsonhatasanak koszonhetGen megnd.

A tézisponthoz a kiovetkez§ elsd szerzds publikidciomat hasznaltam fel: T5.

7.1. A vizsgalt minta és a mérési modszer

Méréseimet a P4(a) abran lathatéo nanoharomszogeken végeztem, melyeket a grazi
egyetemen készitettek el a szamomra. A haromszogek vékony indium-tin-oxid (ITO)
vezetéréteggel bevont iiveglapokra keriiltek elhelyezésre elektronsugaras litografiai
eljarassal. A haromszogek 0,01 mm? nagysigi mezskon 350 nm racsallandoji racs
racspontjaiban foglaltak helyet. A 40 nm vastag aranybol atlagosan 154 nm alappal
és 164 nm magassaggal rendelkez6 haromszogeket alakitottunk ki. Ezeket a dimen-
ziokat ugy valasztottuk meg, hogy az extinkciés spektrum kozel essen a hasznalt

lézer spektrumahoz. Ezt mutatja a B4(b) abra.
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24. abra. (a) A vizsgalt nanorészecske dimenzioi és a lézer polarizacios iranya (piros
nyil). (b) A plazmonikus nanorészecske extinkcios spektruma (lila) és a lézer spektru-

ma (piros).
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25. abra. (a) Fokuszfolt képe CCD-n, (b)-(c) Gauss illesztés (piros) a mért fokuszfolt
egymasra merdleges fliggsleges (b) és vizszintes (c¢) metszetére (kék pontok). A kék

vonal a Gauss gorbe csticsanak 1/e? szintjét jeldli.

A fenti mintat ezutan behelyeztem a korabbi mérések soran is hasznalt mérési
elrendezésbe, amit a M. dbran mutattam be. A tiikrokkel végzett kisérletekkel
ellentétben ezt a mérést az 1 kHz ismétlési frekvenciaja 1ézerrel végeztem el, a 35 fs-
os regenerativ titan:zafir erésitével, amit a . fejezetben irtam le. A redényt 1
mésodpercre allitottam, ezzel 1.000 impulzust hasznaltam minden egyes 16vés soran.
A nanostrukturak esetén nem felel meg a valos igénybevételnek az egy impulzusos
mérés, igy ott a mar korabban emlitett és a B. abran lathaté impulzusszam fliggés
miatt valasztottam az 1000 impulzust, amely a mérés idejére is kedvezs hatéssal
volt. A fokuszfoltot 6,3+0,8 pm-re allitottam egy 18 mm fokusztavolsagu aszférikus
lencsével. Ez a fokuszmeéret lehet6vé tette, hogy egy mezén tébb mérést végezzek. A
fokuszfolt tulajdonségait mutatja be a E3. abra. Minden egyes l6vés utan 1j pontot
valasztottam a mintan, aminek a mozgasat a sztereomikroszkoppal kovettem. A
késébbiek soran igy minden mérési pontot egyértelmtien be tudtam azonositani és
hozzarendeltem az adott ponton hasznélt intenzitésértéket.

A megfelels intenzitas sorozat kivalasztasaval sikeresen meghataroztam a minta
roncsolasi kiiszobét. Minden mérési pontot egy Tescan MIRA3 pasztazo elektron-
mikroszkoppal (SEM) vizsgaltam. 18 kV gyorsitofesziiltséget hasznaltam a megfelelg
élesség eléréséhez. A kontraszt novelésének érdekében pedig kevert visszaszort- és

szekunder elektronokkal készitettem felvételeket 80,/20-as arannyal.

7.2. Eredmények, diszkusszi6

A novekvd intenzitashoz tartozo roncsolasi képeket a PQ. 4bra mutatja. A valasztott
intenzitastartomany 2,0 mJ/cm? és 114,3 mJ/cm? kozé esett. Az abran lathatoan

nyolc kiilonb6z6 intenzitason vizsgaltam meg a roncsolési jelenséget. A legalacso-
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26. abra. Kiilonb6z6 intenzitassal 16tt mérési pontok SEM képe. A skalaval meg-
egyez$ iranyu a lézer polarizacioja. (a) A lézer fokuszfoltjanak kozépss teriilete egy
sértetlen mintan 2,0 mJ/cm? cstcsfluxus hasznalata utan. (b) Néhany nanorészecske
elmozdult 3,3 mJ/cm? cstcsfluxusnal. (c) Még tébb elvalt nanorészecske 6,5 mJ/cm?
cstcsfluxusnal. (d) A haromszogek eredeti csticsanak megfelels helyen apré roncsolt
pontok jelennek meg 11,4 mJ/cm? csticsfluxusnal. (e) Novekednek a pontok a hordo-
zém 19,6 mJ/cm? csticsfluxusnél. (f) A roncsoldst jelzs pontok alkalmanként a harom-
szogek alapjat is kijelolik 32,7 mJ/cm? csticsfluxusnal. (g) Az alapot jeldls roncsolt
pontok szdma novekszik 65,3 mJ/cm? cstesfluxusnal. (h) 114,3 mJ/em? cstcsfluxusnal
a haromszog teljes konturja kirajzolédik, a roncsolt pontok a hordozén a haromszog

cstcsan és alapjan jelennek meg a térnévekménynek megfelelGen.

nyabb teljesitményen nem tortént lathato valtozas (28(a)). Novelve az intenzitast
néhany részecske elvalt a szubsztrattol illetve mas helyre keriilt (28(b-c) abra). Ezek
a helyek konnyen beazonosithatéak a nagyobb teriileten is jellegzetes képet mutatod
foltokrol (27(a] és P7(b] abra). 11,4 mJ/cm? intenzitésnal apro lyukak keletkeztek

a hordozon (EB(d)), majd tovabb névelve az intenzitést ezek a lyukak megnéttek

(E3(e) abra). Még tovabb névelve az intenzitast pedig a haromszogek konturja is
megjelenik a hordozon (EB(f-h) és abra).

A fenti konkrét mérési eredményekbdl két kézenfekvd modja van a roncsolasi
kiiszob meghatarozasanak. Az egyik lehetGség, hogy a legmagasabb még nem ron-
csolo vizsgélt intenzitas (2,0 mJ/cm?) és a legalacsonyabb mér roncsold intenzitas
(3,3 mJ/cm?) atlagat szamoljuk, mivel a tényleges roncsolasi kiiszob valahol a kettd

kozott van. Ezzel 2,7540,70 mJ/cm? értéket kapunk a roncsolasi kiiszobre. A mé-
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27. abra. Alacsony intenzitason végzett mérési helyek SEM képe, (a), (b), nagy

intenzitas hatasara megjelend konturok (c).

sik lehetGség, hogy kiszamoljuk a kiilonb6z6 intenzitasértékekhez tartozo elmozdult
(még pontosabban az athelyezett vagy jelentGsen eltorzult, megolvadt) részecskék
aranyat [@2]. Erre az adatsorra illesztettem egy exponencialis fiiggvényt és megha-
taroztam a x-tengelymetszetet, mely a 0% elmozdult részecskének felel meg. Fzzel
egy 2,040,4 mJ/cm? roncsolési kiiszob értéket kaptam. A konkrét pontokat és az
illesztést mutatja a E8. abra. A két fentebb meghatarozott érték eléggé kozel all
egymashoz, hibahatdron belil vannak. Ugyanakkor a roncsolasi kiiszéb sajatossa-
gébol megfelels az alacsonyabb értéket eredménynek tekinteni. A 2,0 mJ/cm? pedig
osszemérhetd a korabban mért 1,2 mJ/cm? értékkel, amit plazmonikus nanorudakon
hataroztak meg [@2|. A kiilonbség pedig magyarazhato akar a mintakészitési elja-
rasbol fakado kiilonbséggel vagy a haromszogek és rudak kozti kozel-tér eloszlassal
is.

Osszességében elmondhatom, hogy szisztematikus mérést végeztem elektronsu-
garas litografiaval késziil plazmonikus haromszog alaptu hasab nanostrukturdk ron-
csolési kiiszobének megmérésére, melyre 2,0 mJ/cm? adédott. Ez az eredmény kon-

zisztens a hasonld mintdkon masok altal végzett eredményekkel.
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28. abra. A sztochasztikusan levalasztott nanorészecskék szama szazalékban. Egy
exponencialis figgvényt illesztettem az adatsorra, ami a 0%-nak megfeleltethets ron-
csolasi kiiszobot 2,040,4 mJ/cm? csticsfluxusnal metszi. Igy definialtam a lokélis tér

indukalta roncsolési kiiszobot plazmonikus nanostruktarakra.
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8. Intenzitasfliiggd kozeltér-indukalt roncsolas és kozeltér-
térképezés

Részletesen megvizsgaltam feliiletre irt plazmonikus nanostruktirak morfologiai val-
tozasait a roncsolasi folyamatok szempontjabol kritikus intenzitédstartomanyban.
Ennek soran 1j jelenségként észleltem a nanostruktirak kozeltér-indukélta részle-
ges elvalasat a feliilettsl, valamint a részecskék lokalis atfordulésat és sztochasztikus
eltavolitasat. Megmagyaraztam a kisérletek soran észlelt nanostruktira-ablacios jel-
lemz&ket kiilon kisérletsorozatot végezve a jelenség vizsgalatara és az eredményeket
numerikus modellezési eredményekkel is Gsszevetettem mely megmutatta, hogy az
ablalt mintazat pontosan feltérképezi a kozeltér eloszlasat.

A tézisponthoz a kiovetkez§ elsd szerzds publikidciomat hasznaltam fel: T5.

8.1. Kisérleti modszer

A megfelel intenzitédson végzett méréseket a [ fejezetben leirtak szerint végeztem,
szintén Tescan MIRA3 elektronkmikroszkoppal vizsgaltam meg a mérések eredmé-
nyét, a fentiekhez képest a fokusztavolsag csokkentésével novelve a nagyitast. Igy jol
lathatova valtak az intenzitéssal Osszefliggd morfologiai dtmenetek, a nanostrukta-
rak levalasanak folyamatahoz tartozo fazisok illetve a kozeltér térképezésre alkalmas

legnagyobb intenzitéssal végzett mérések is.

8.2. Morfolbgiai atmenet, ,forré folt” hatasok

A P@. abran jol lathatoak a morfologiai atmenetek az intenzitas novelésével. Megfi-

2

gyelhetd, hogy a kezdeti, 2,0 mJ/cm? cstucsfluxus nem roncsolja a mintat, a nano-

strukturak eredeti helyiikon maradnak. Novelve az intenzitast azonban egyre erd-

teljesebben valtozik a kép. 3,3 mJ/cm?

csucsfluxusnél mar elmozdult, néhol pedig
hianyzé nanostruktirakat talalunk egyéb més sériilés nélkiil. A kovetkezs 1épésben
6,5 mJ/cm? csticsfluxusnal még csak az elmozdult és elttint nanostruktirak szdma
né, mas hatés tovabbra sem latszik. Tovabb névelve az intenzitast azonban méar a
szubsztrat is sériil. 11,4 mJ/cm? cstcsfluxusndl mar apré pontok jelennek meg a
szubsztraton. Magasabb intenzitasnal (19,6 mJ/cm? és 32,7 mJ/cm? csicsfluxus)
a pontok nagyobbak lesznek, és tobb pont lesz a szubsztraton. Tovabba a fokusz-
folt kozepén gyakorlatilag nem marad a helyén egy részecske sem. 65,3 mJ/cm?

cstucsfluxus mar a pontok tovabbi novekedése mellett tijabb sériilést okoz, néhol a
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29. abra. Két tipikus kép a mérés utani nanoharomszogekrdl nanostruktira forré folt
levalas megjelenésével (a) és (b). (b) 20°-kal lefelé, a lézer polarizaciojaval parhuza-
mosan dontott felvétel. A lézer polarizacios iranyét a piros nyil jelzi. A sztochasztikus
levalas jelenségei: I. Nanorészecske intakt marad. II. A forr6 folt jol lathatoan elvalik.
ITI. A haromszogek merdSlegesen allnak a szubsztraton. IV.-V. A haromszogek atfor-

dultak az alapjukon. VI. A haromszog teljesen atfordult, djra a szubsztraton fekszik.

nagy pontok kozott kisebbek is megjelennek a szubsztraton. A mérések soran hasz-
nalt legnagyobb intenzitéssal (114,3 mJ/cm? csicsfluxus) pedig mar a haromszogek
konturja is kirajzolodik.

Figyelmesen megvizsgalva a mintat a kiilonb6z6 mérések utan kittinik, hogy az
ablalt pontok el6szor a haromszogek cstucsaban keletkeznek, és ennek megfelelGen
ugyanolyan racsallandéji récsot képeznek, mint a haromszogek kézéppontjai. Az
is latszik, hogy a kisebb pontok megjelenése a haromszogek alapjanak két végét
jelolik ki, a nanorészecske forrd foltjainak (,hot spot”) megfelel6en. A legnagyobb
intenzitasokon kor alakuva olvadt nanorészecskéket is talalunk.

A folyamat megértéséhez megvizsgaltam a fokuszfolt szélét, ahol a kozepéhez ké-
pest kisebb, viszont gyorsabban véltozo intenzitassal taldlkoznak a nanostruktarak.
A haromszogek csiicsnél kezd6ds levalasat nanostruktira forro folt levalasnak nevez-
tem el. A levalés soran kiilonbo6z6 jelenségek figyelhetGek meg, melyeket a P9. dbran
is bemutatok. Ezek a jelenségek a kovetkezok: (I) nanostruktira intakt marad, (IT)
a csucs helyén a nanoharomszog jol lathatoan elvalik, (IIT) a haromszogek merdle-
gesen allnak a szubsztraton, (IV-V) a haromszogek atfordulnak az alapjukon, (VI)
a haromszog teljesen atfordult, a hatan fekve tjra a szubsztraton van.

Mindezek tiikrében megéllapitom, hogy a nagyobb intenzitasoknal bekovetke-
76 sériilések a szubsztraton csak akkor tudnak bekdvetkezni, ha a nanohéromszog
tovabb a helyén marad, ugyanis a nanostruktura forr6 folt levéilas elindulasakor a

haromszog csticsa mar nem tud kart tenni a szubsztratban. A vizsgélt képek alapjan
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30. abra. Heterogén képet mutato rész. A kép kozepén tobb helyén maradt allo és
atfordult haromszog is latszik, mikozben az ablacios pontok korbe veszik azokat (a kép

bal fels§ sarkat leszamitva egyértelmien latszanak).

az is nyilvanvalo, hogy a szubsztratot érd sériilések a haromszogek plazmonikus forréd
foltjaiban indulnak el, ami esetemben a haromszogek csiicsait jelenti. A megfigyelt
jelenségek okéra a kovetkezs alfejezetben adok egy lehetséges magyarazatot.
VélhetGen a folyamat végbemenetelét az intenzitason kiviil a minta lokalis ad-
hézids tulajdonsagai is meghatarozzak. Vannak teljesen heterogén részek, ahol he-
lytikon megmaradt, allo és atfordult haromszogek is megtalalhatdéak, mikézben a

kozeliikben méar az ablacios pontok is megfigyelhetSek (BD).

8.3. Kozeltér térképezése nanoablacioval

Novelve az intenzitast a haromszogek teljes konturja ablacié forméajaban is megjele-
nik a kozeltér térnovekményének megfelelen (a BI. dbra). Ennek aldtamasztasara
a kozeltér eloszlasarol egy idsbeli végesdifferencia modszerrel (FDTD) végzett szi-
mulacioval kiszamoltuk a térerGsséget. A szimuldciot Lumerical FDTD szoftverrel
Péapa Zsuzsanna kollégandm végezte (a Bl dbra beillesztett képe), a paramétereket a
valés minta alapjan egyiitt valasztottuk meg. A szdmolt térerGsség eloszlas nagyon
jol illeszkedik a mérés soran megfigyelt mintazatra a BIl. 4brdn bemutatott SEM
képeken. A nanostruktirak méretét az intakt mintarol késziilt SEM képek alapjan
hataroztuk meg. A szimulacios térfogatot 350 nm x 350 nm-nek valasztottuk meg,
illeszkedve a minta racsalland6jahoz. A tébb haromszoghdl allo mezs imitélasahoz

pedig kolléganém periodikus hatéarfeltételt allitott be. A megvilagitashoz egy révid
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lézerimpulzust alkalmazott, ami megfelelt a kisérletek soran hasznalt fényforrasnak.
A BI. abran héarom egymas melletti olyan teriilet lathato, ahol a lézertér hatésara
tortént ablacid a szubsztrat feliilletén, a haromszog alapt hasdbok pedig teljesen
levaltak a helyiikr6l. Ezzel a kozeltér eloszlassal megtdmogatva a kisérleteim egy
Gjabb érdekes példajat mutatjak a femtoszekundumos lézerrel végzett plazmonikus
kozeltér-térképezésnek [E|. Ezek alapjan pedig még inkabb nyilvanvald, hogy a
nanoablécits folyamatnak addig kell végbemennie, amig a haromszégek még a he-
lylikon vannak, mivel nem csak a hdromszogek legforrébb pontja, de az alapja és a
két szara is lathat6. Ez a nanoabléacios folyamat nagyobb feliileteken is megfigyel-
hetd, a feliilet mérete feltehetSleg a Gauss-nyalab intenzitdsanak lecsengésével van
osszefiiggésben. Igy megfigyelhets az dtmenet a haromszog cstcsait jelz6 nanoablé-
ciot mutato tertiletekrdl arra, ahol mér csak a haromszogek helye vehetd ki, mivel a

csokkend lokalis intenzités nem elegendd a nanoablaciohoz (B2. abra).

31. abra. SEM kép harom haromszdg kontirjarol 114.3 mJ/cm? cstcsfluxussal
tortént mérés utan (skala 100 nm) és egy haromszog alaki nanostrukttra idébeli véges-

differencia médszerrel szamolt elektromos térnévekménye.

A lézer polarizaciés iranya a BI. abran vizszintes iranyu volt, ennek megfelels-
en a haromszogek egyenld szarai altal bezart szog kitiintetett iranyban van, emiatt
ott a szimulédcién is lathaté moédon nagyobb a térnévekmény. Feltevésem szerint a

szubsztraton keletkezd sériilést Joule-hé okozza a haromszog cstcsédnal, mikézben
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32. abra. SEM kép egy nagyobb teriiletr6l. Jol lathaté az atmenet a kép bal
felss részén 1évs nanoablalt teriiletrsl a nanoablalt foltok csokkenésén keresztiil atlosan

jobbra lefelé haladva a haromszdgek eredeti helyét mutatd konturok felé.

az kolcsonhat a beérkezé 1ézerimpulzusokkal. Fontos megjegyezni, hogy a mintak
rezonanciaja tervezheté a nanostruktura méreteinek valtoztatasaval. Esetemben
a minta rezonanciaja a lézer spektruméaval egybeesett, amint a B4. dbra mutat-
ja. Ez a konfiguracié pedig méas hdéelnyeléshez vezet, nem a haromszog kozepén
disszipalodik a legtobb mint Baffou és téarsai esetében [|. Ki tudjuk szamolni
a kozeltér-erésitést a haromszog koriil konkrétan a kisérletek sorédn hasznalt lézer
spektrumaét figyelembe véve (a BI. beillesztett abra), és ez nagy térnévekményt mu-
tat a haromszog csticsdban és valamivel kisebb térnévekményt az ellenkez§ oldalon.
A nanostruktira besugarzasaval fotoelektronok lépnek ki a mintabol |3, 02, [3].
A legnagyobb térnévekménnyel rendelkezé forré folt nagy lokalis aramhoz vezet. En-
nek oka véleményem szerint az, hogy a kilépett fotoelektronok altal okozott pozitiv
toltés kiegyenlitése a foldelt szubsztraton keresztiil torténik. Ez a magas és erdsen
koncentralt aram lehet a felel6s az ilyen nyomokért a szubsztraton, mely még az-
el6tt keletkezik, hogy a haromszog levéilna a feliiletr6l. Ez az aram lehet a felelGs
a lokalisan valtozd adhézios tulajdonsagokért is, ami az elézé fejezetben targyalt

nanostruktura forro folt levaléast is elidézi.
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9. Osszegzés és kilatasok

A fentiekben bemutattam sajat kisérleti eredményeimet a femtoszekundumos lézer-
fizika terén, melyek szerint egy Gj modszer bevezetésével jarultam hozza a roncsolési
kiiszob mérésének pontos és hatékony elvégzéséhez. A mérés a minta Ot helyén,
0t ponton torténik, majd az 6t pont alapjan hataroztam meg roncsolasi kiiszobot.
Elénye, hogy nagyobb atmérsji nyalabok esetén is jol hasznalhato, mivel kevesebb
mérési pont sziikséges, igy kisebb feliiletre van sziikség a mérés elvégzéséhez. A
modszer Osszehasonlitva az ISO szabvannyal nem mutat jelentss eltérést, ugyanak-
kor a modszer sajatossagaibol kifolyolag a roncsolési kiiszobot alulbecsli. Ez viszont
a roncsolési kiiszob jellegébdl, a lézerrendszerek méretezésénél betoltott szerepébdl
fakad6an nem okoz problémét. KEgy maésik jarulékos elény, hogy a kevés mérési
pont miatt olyan esetekben is jol hasznalhato az eljaras, ahol a fokuszéalt nyalab na-
gyon kicsi és a minta nagymértékd elmozditasa miatt nem biztosithaté a Rayleigh
hosszon beliili mérési tartomany egy ISO szabvany szerinti mérés soran. Az Otpon-
tos modszer 1ényegesen rovidebb idg alatt elvégezhetd, mint az ISO szabvany altal
el6irt variansok. Tovabba az altalam definialt és demonstralt modszer a lézertiikrok
valos igénybevételét jobban modellezi, mivel novekvs intenzitassal torténik mérés
egy ponton. Az ISO szabvany szerinti eljaras meglehet&sen életszertitlen, hiszen
egy ponton egy intenzitasértéken kovetel meg egyetlen mérést. A valds igénybevétel
soran azonban sokkal gyakoribbak az olyan esetek, amikor egy optikai elem tartos
igénybevételnek van kitéve ugyanazon a ponton és a pontot érd intenzitas is valtozik.
Ezt az Otpontos mddszer jobban modellezi.

Az Otpontos mddszer segitségével kimutattam, hogy a MHz ismétlési frekvenci-
an lényegesen alacsonyabb roncsolasi kiiszob mérhets a kHz ismétlési frekvencian
mérthez képest. 2,7-4,8-szoros kiilonbséget mutattam ki femtoszekundumos lézer-
rendszerek esetén gyakran hasznalt tiikortipusokra, arany- és eziisttiikrokre, vala-
mint csorpolt és nagy reflexioju dielektrikumtiikrokre. A kiilondsen nagy eltérés
oka, hogy a MHz ismétlési frekvencian olyan stirtin érkeznek az impulzusok, hogy a
mintaknak nincsen elegendd idejiik egy impulzus utan a teljes termikus relaxéaciora,
a kovetkezs impulzus beérkezése el6tt még maradvanyhd van a kivilagitott feliileten.
Ez pedig tobb impulzus esetén csokkend roncsolési kiiszobhoz vezet, az impulzus-
szam novelésével a kHz és MHz ismétlési frekvencidkon mérhetd roncsolasi kiiszob
kozotti eltérés egyre szembettinébbé valik. Az altalam valasztott 35.000 impulzus

mar a nagy eltérést mutatd tartomanyba esik. A fenti feltevéseket egytittmiiko-
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dé partneriink numerikus modszerekkel, a két-hémérséklet modell alkalmazéséaval
tamasztotta ald. Ez a munka egyediilallonak és uttorének tekinthets, ugyanis az
altalanosan elfogadott elmélet szerint a femtoszekundumos impulzusok til rovidek
ahhoz, hogy hé formajaban energiat adjanak at és igy els§ sorban nem termikus
roncsolés kovetkezik be. A mérések - és azok elméleti aldtamasztasa - azonban azt
mutatja, hogy termikus folyamatok &altal segitett roncsolas torténik nagy ismétlési
frekvencidkon, impulzusvonulat alkalmazasa esetén.

Végeztem vizsgélatokat haromszog alapt hasab alaki, elektronsugaras litogra-
fidval késziilt plazmonikus nanostrukturdkon is. Kevés szisztematikus roncsolési
kiiszOb mérés tortént ilyen tipust mintéakon, és ezek szamat noéveltem az elvégzett
mérésekkel. Meghataroztam a nanostruktirak roncsolasi kiiszobét, és a mérések
kétféle kiértékelése hibahataron beliili eredményre vezetett. A roncsolési kiiszob vé-
giil 2,0 mJ/cm?-nek adodott, mely dsszemérhets a korabban méasok altal mas alakt
nanorészecskén mért értékkel.

A roncsolési kiiszob mérések kozben tapasztaltam olyan érdekes jelenségeket,
melyek tovabbi megfigyelésre és elemzésre is érdemesek voltak. Ezek a roncsolasi kii-
sz0b feletti intenzitasokon létrejovs kiilonbo6z6 morfologiai dtmenetek és az azokhoz
kapcsolodo ablacios képek voltak. Azt tapasztaltam, hogy kiilonb6z6 intenzitasok-
nal a roncsolt struktira eltérs képet ad ki. Egyrészt valtozik a szubsztratrol levalod
részecskék szama, masrészt pedig a szubsztraton is megjelenik valamilyen ablacios
mintazat. A levalasnak is fazisai vannak, el6szor elemelkedik a haromszog legforrobb
pontjanal a nanostruktura, majd atfordul az alapjan, végiil pedig teljesen atfordul
és a hatara fekszik. Az ablaciés mintazat pedig szintén intenzités fiiggs, novelve az
intenzitast egyre hatarozottabban és tobb nanostruktura helyén jelenik meg. Ennek
végss fazisa, amikor a haromszog alapi hasdb nanostruktara egész alapja kirajzolo-
dik a szubsztraton. Ilyenkor jol kivehetSek a ,forrdé pontok” a haromszog cstcsainél,
ezeken a pontokon a legszembetiinGbb az ablacio.

A nanostrukturakra elvégzett numerikus térnévekmény szamitasok segitségével
sikeriilt alatdmasztani az ablacios kép és a lokélis térerdsség egyértelmii kapcsolatét.
A nagyobb térnévekményhez tartozo részek a nagyobb ablaciét elszenvedd részekhez
tartoznak. Ily médon megvaldsithato a kozeltér-térképezés, miszerint egy nanostruk-
tura altal hatrahagyott szubsztraton az ablacios képbdl kovetkeztetés vonhato le a
fény-anyag kolcsonhatas soran kialakult kozeltérre. A lézerimpulzus paramétereinek

ismeretében pedig a nanostruktura térnévekményére is megéllapitasok tehetGek.
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Summary

For world-leading high-intensity laser systems, the damage threshold of various op-
tical elements is a critical parameter. Failure due to one or more elements in a laser
amplifier chain results in a significant loss not only in the performance and quality
of the laser beam, but also in time and financial loss. Due to the finite intensity that
can be used, amplifiar systems require the expansion of the beams, which requires
optical elements with a diameter up to one meter. It is a difficult and expensive task
to manufacture these elements in the right quality, which is a significant cost when
designing such a large laser system. For all these reasons, it is important to know the
damage threshold of the optical elements used and it becomes essential to perform
systematic femtosecond damage threshold measurements, which contributes to the
design of more intensity-resistant mirrors and other optical elements.

In parallel, we encounter an unexpected problem when the carefully prepared
nanostructured samples used in our laser-matter interaction experiments do not
withstand the intensity load imposed on them. A large percentage of today’s ex-
periments to study light-matter interactions use an extremely fragile sample made
by nanofabrication process, the production of which requires not only time and fi-
nancial expenditure, but also serious expertise. For this reason, it is particularly
important to know the upper limits on the used samples, not to destroy them pre-
maturely during experiments. These issues have proven to be particularly important
in the use of nanoplasmonic samples, where the resulting nearfield can be as much as
one hundred times the electric field of the illuminating laser pulse, and thus optical

damage can very easily begin.

Damage Threshold of Laser Mirrors

In the case of large (>3 eV) band gap materials and in the range of picosecond pulse
lengths physical damage occurs in the form of atomic layer ablation, conventional
melting, boiling, color changes, and lattice defects |O]. In the femtosecond range,
Coulomb repulsion occurs due to various ionization processes, as well as plasma
formation and thermoelastic fracture [B].

An event can be called optical damage if an irreversible change occurs. In prac-
tice, this means that a visible change occurs that can be detected with modern,
high-resolution imaging system or with another appropriate method on the surface

of the material [0]. The damage threshold is the maximum power density that does

69



not yet cause damage on the surface. The ablation parameter is a quantitatively
measurable parameter of the damaged surface, such as the depth or diameter of the
ablated crater. The ablation threshold is the maximum power density that does
not yet cause ablation [0]. Below the damage threshold, a so-called incubation is
observed, which is still reversible and not followed by ablation [g].

In recent years, significant progress has been made in the development of high
power femtosecond lasers with a repetition rate in the MHz range. Among others,
passive mode-locked ytterbium thin-disk lasers with relatively high pulse energy
have emerged [B8-H0|, and femtosecond optical fiber amplifiar systems [EI|. Until
the publication of my own results, little reliable data was available on the damage
threshold measured at repetition rates in the MHz range. The damage threshold
of a high-reflection mirror at 100 MHz was measured with a very strongly focused
beam [B2|, and a so-called round-robin measurement is available, but there were
differences in many important parameters between measurements at many different
locations [E3]. Angelov et al. performed comparative experiments with picosecond
pulses at kHz and MHz repetition frequencies, but with an unknown number of
pulses. They showed a difference of about a factor of two as a function of the
band gap of the samples [B4,83]. However, due to the unknown number of pulses,
the measurement cannot be considered as an accurate comparison of the damage
thresholds caused by two repetition rates differing by orders of magnitude, because
below a certain number of pulses the damage threshold has still a high dependency
on the repetition rates. |4, 23]

In line with the above considerations, it became very important to perform mea-
surements that meet the following three conditions: (i) they examine a femtosecond
damage threshold, (ii) they use pulse trains arriving at repetition rates of kHz and
MHz, and (iii) all other relevant pulse- and beam parameters are kept the same in
a controlled manner for both the MHz and kHz repetition rates.

Based on the above considerations, I present in the thesis the results I obtained
in the examination of the damage threshold of laser mirrors, first giving an exact
comparison to the damage threshold measured at kHz and MHz repetition rates
using a method developed by me, posessing several advantages. I performed these

with a new measurement procedure I developed, which is also presented in the thesis.
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Damage Threshold of Plasmonic Nanostructures

Metal nanoparticles play a significant role in many ultrafast plasmonic processes.
The high laser intensity provided by femtosecond lasers is typically required to gene-
rate nonlinear effects. With a properly designed nanosystem high fieldenhancement
can be achieved by excitation of surface plasmons. For this purpose, both localized
and propagating surface plasmons are suitable |[E8,24|. Surface plasmons (to name
them accurately surface plasmon polaritons - SPP, and localized surface plasmons -
LSP), are excitons on metal-dielectric or metal-vacuum boundaries which are caused
by periodic charge rearrangement and charge density oscillations excited by an ex-
ternal excitation field. This can occur when the external field is an electromagnetic
wave to which the charge density oscillations in the nanosystem couple [E3].

For many applications, the extremely large local electric field generated by the
field enhancement and femtosecond pulses even at low illuminance can cause rapid
degradation of the nanoparticles. Therefore, in order to amplify plasmonic nonlinear
effects as much as possible (e.g., maximizing the harmonic signal, photoelectron
current, etc...), it is necessary to understand the laser-induced damage mechanisms
of nanoparticles. It is necessary to know, for example, the damage threshold of
nanoparticles produced by lithography. Measurements performed while taking into
account the damage threshold increase the lifetime of the samples and maintain
their stability during the experiments.

Contrary to typical damage threshold measurements on mirrors [T1-T4], real-
time observation of plasmonic damage is hampered by the fact that nanostructures
are too small for direct observation by optical methods (such as optical microsco-
py) and in addition many applications require a vacuum environment which makes
it even more difficult to monitor the status of samples in real time. Despite the
importance of the problem of plasmonic damage, there are only a few systematic
studies on the damage of nanoparticles. So far, femtosecond laser-induced damage
has been observed at high harmonic generation, after which the edges of the used
nanorods become smoother and blunter [E3| or the nanoparticles were destroyed by
deformation and detachment || or simply melted |3, 3]

Based on the number of nanoparticles displaced from the substrate, the damage
of plasmonic nanorods [E2] was also quantitatively analyzed, where a damage th-
reshold of 1.2 C“‘?JQ was determined. In addition, others have created nanoholes at

power well above the damage threshold |8]. Laser-induced deformation of nanop-
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articles does not help to understand the damage thresholds, as these experiments
take place at laser intensities where nanoparticles are sure to undergo significant
deformation [[[9-K37|.

Based on all of this, I aimed to determine the maximum focused laser intensity
at which nanoparticles produced by electron beam lithography can still be safely
used for nonlinear applications. In the scope of this work, I also experienced other

interesting phenomena, which I also thoroughly examined.

Results
New method for measuring the damage threshold of laser mirrors

I developed a new measurement method to measure laser induced damage thres-
hold (LIDT). Compared to known and frequently used methods (ISO 1-on-1, ISO
S-on-1, and R-on-1), this method requires a significantly smaller sample area and
can be performed significantly faster. I have shown that the new method results in
lower femtosecond damage thresholds compared to measurements similar to the ISO
standard. However, since the measurement procedure exposes the mirror to a load
similar to the real exposure, the value I have determined can be used more realis-
tically and safely in sizing modern femtosecond laser systems. Another advantage
of the measurement method is that it can be used for very strongly focused beams
with a Rayleigh lengths of few pm-s.

This result is presented in the following journal articles where I am the first

author: T1,T2. This result is supported by further publications: T3,T4.

Femtosecond damage threshold at a MHz repetition rate

I have experimentally demonstrated that laser pulses arriving at a repetition rate
of the order of MHz significantly reduce the value of LIDT compared to those ar-
riving at a repetition rate of the order of kHz. I realized that at repetition rate of
MHz complete thermal relaxation does not occur in the focalspot, so thermal effects
contribute significantly to femtosecond damage at this repetition frequency. All this
leads to a decrease in the damage threshold. I compared the experimental results
with numerically modeled results and those showed high agreement.

This result is presented in the following journal article where I am the first

author: T1.
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Measurement of the damage threshold of plasmonic nanoparticles

I also extended my research on mirrors to nanooptic systems. I experimentally
defined the damage threshold of plasmonic nanoparticles prepared by electron beam
lithography. 1 validated the damage with an electron microscope and defined the
damage threshold of such special samples, which play an important role in nonlinear
optics, by evaluating the microscopic images and using an extrapolation method.
From the position that the result is significantly lower than the damage threshold of
either the metal or the substrate material, I have shown that the damage is induced
by the optical nearfield.

This result is presented in the following journal article where I am the first

author: T5.

Intensity dependent nearfield induced damage and nearfield mapping

[ investigated in detail the morphological changes of plasmonic nanoparticles written
on the surface in the intensity range critical for the damage processes. In doing
so, I observed as a new phenomenon the nearfield induced partial separation of
nanoparticles from the surface, as well as the local inversion and stochastic removal
of the particles. I have shown, using higher intensities, that there is an intensity at
which nanoablation on the substrate underneath the nanoparticle can be performed
such that the ablated pattern accurately maps the nearfield distribution.

This result is presented in the following journal article where I am the first
author: T5.
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