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1. Bevezetés

1.1 Motivacio és célKkitiizés

A femtoszekundumos 1ézerimpulzusok eldallitdsaval a rovid 1ézerimpulzus és anyag
kozotti kdlesonhatéast tanulmanyozo 1 kutatasi teriiletek jottek 1étre. A femtoszekundumos
impulzusok kiilonleges tulajdonsdgai, mint az azonnali energia kibocsatas vagy a vele
egyidejlileg megvaldsithatd nagy intenzitasok, 0 tavlatokat és alkalmazasokat nyitott a
felilletek megmunkaldsaban, a lézeres anyageltavolitdsban, a réteglevalasztasban és a
nanorészecskék eldallitdsaban [1-10]. Mara a femtoszekundomos 1ézerek 4altalanos
munkaeszk6zokké valtak a kutatoi laboratériumokban és az ipari alkalmazasuk is egyre
inkdbb jelentds méreteket Olt.

A femtoszekundumos l1ézerimpulzussal vald megvilagitas hatisara a céltargybol eltavozo
anyag felhot alkot, amelynek a tulajdonsagai jelentdsen eltérnek a ns-os és ps —os
impulzusok altal létrehozott ablacids felhoktdl. Ennek elsddleges oka az, hogy a
femtoszekundumos impulzus a szilard anyag elektron alrendszerével 1€p kdlcsonhatasba és
az impulzus rovidsége révén nem hat kolcson a céltargybodl kibocsatott anyaggal. A
lézerimpulzus energidja a céltargy feliileti rétegében nyelddik el, és magas hdmérsékleteket
idéz eld anélkiil, hogy a ho tovaterjedne a tombi anyag belsejébe az impulzus id6tartama
alatt.  Ennek kovetkeztében a feliiletbdl nagy energidju atomok, egyszeresen ¢s
tobbszordsen ionizalt ionok, nanorészecskék 1épnek ki, mikézben a rontgentartomanytol a
lathatoig terjed6 elektromagneses sugarzas keletkezik [11-15].

Jollehet az ultrarovid impulzusok és az anyag kozotti kdlesonhatds egy intenziven kutatott
téma az elmult két évtizedben, még nincs olyan altalanosan elfogadott modell, amely leirna
a jelenséget a céltargy anyagatdl fiiggetlentil.

A doktori munkamban célul tliztem ki ultrarévid lézerimpulzusok és fém, illetve
félfém céltargyak kozotti kolcsonhatdsok vizsgalatdt két f6 kisérleti paraméter
szemszOgébol. Egyrészt tanulmanyozni kivantam a megvilagito 1ézerimpulzus
intenzitdsanak hatdsat az ablacios felhdre, a felh6ébdl egy masik feliiletre levalt rétegre és a
létrejott ablacios godorre. Masrészt dupla fs-os impulzusokkal Iétrehozott ablacios
kisérletek soran, az idokésés valtoztatasaval arra a kérdésre kivantam valaszolni, hogy egy
femtoszekundumos impulzussal gerjesztett anyag egy masodik impulzus hatasara milyen

tovabbi valtozasokat szenved el.



Annak érdekében, hogy az anyag lézeres megvilagitasanak hatasara bekovetkezo
folyamatokrol informdciot szerezzek, a jelenséget megvizsgaltam mind in-situ, mind pedig
ex-situ modszerekkel.

A 1ézer altal generalt plazma, ablacids felhd kezdeti allapotanak vizsgalatira nem all
rendelkezésre sok technikai lehetOség, hiszen az ablacios felhd egy nanoszekundumnal
rovidebb 1dd alatt létrejon a megvilagitast kovetden. Pikoszekundumos felbontasu
elektronikai mérés nem valdsithatd meg a mai technikai adottsagok mellett. Ugyanakkor a
nagyon rovid idé alatt bekovetkezd folyamatokat a plazma sugarzésat kihasznélo
spektroszkopiai modszerekkel, gyors fotézassal, vagy pumpa-proba technika
alkalmazaséaval lehetséges in-situ tanulmanyozni. Ez utdobbi mdar képes informacidt
szolgéltatni a plazma dallapotar6l akar ps-os feloldassal is. A munkdm sordn
vizsgélatara. A fém (réz) céltargy lézeres kezelésénél pedig egy idokésleltetett
1ézerimpulzust hasznaltam fel a plazma dinamikai fejlédésének a megfigyelésére.

A kolcsonhatés sordn lejatszodo jelenségekrdl az ex-situ mérésekbdl is lehetett informéaciot
kapni, bizonyos hatarok kozott visszakovetkeztetni. Vizsgaltam a lézeres megvilagitas
hatasara a céltargy feliiletén bekovetkezett valtozasokat. Emellett a feliiletbdl eltavozott,
majd az ablacids felhdbdl egy szubsztrat feliiletére lerakodott anyag tulajdonsagait

tanulmanyoztam.

A dolgozatomban az eldz6 gondolatmenetet koveti a bevezetés felépitése is. Eldszor az
ultrarévid impulzus és az anyag kolcsonhatdsat érintd eddigi elméletekrdl szdmolok be
(1.3 alfejezet). Az 1.4 alfejezetben jellemzem az anyagi felhd terjedését, és bemutatok
néhany példat a felhd in-situ vizsgalatara. Ezt kovetden az ablacios felhd levalasztasaval
épitett rétegek, nanorészecskék altalanos tulajdonsagaira térek ki (1.5 alfejezet). Végiil a
levalasztott anyag tulajdonsdgainak modositasara alkalmas eljarasokat taglalom (1.6
alfejezet).

A masodik fejezet a kisérletekhez hasznalt 1ézerek ¢és kisérleti elrendezések bemutatasat
tartalmazza. Ugyanebben a fejezetben ismertetem a mintdk méréséhez alkalmazott
eszkozoket is. A harmadik, negyedik és 6todik fejezetben mutatom be a doktori munkédm
soran elért eredményeimet. Végiil a munkam 0sszefoglalasa €és tovabbi kutatasi javaslatok

zarjak az értekezést a hatodik fejezetben.



1.2 Az ultrarovid impulzusok és anyag kolcsonhatasa

A lézerek alkalmazdsa az anyagmegmunkalés teriiletén felfedezésiiket kovetden
(az 1960-as években) rogton megkezdddott. Az impulzuslézeres ablacio (angolul PLA,
Pulsed Laser Ablation) azota is nagy érdeklddésre tart szamot mind a tudoméanyban, mind
pedig az ipari alkalmazéasok teriiletén. Elséként a szabad generalasti 1ézerimpulzusok
segitségével plazmakeltést valositottak meg, azonban ez meglehetdsen instabil volt, mivel
az impulzus iddbeli lefutasa véletlenszeriien kdvetkezett be. A Q-kapcsolt 1ézerekkel és az
excimer lézerekkel létrehozott ns-os impulzusok mar stabilabb és reprodukalhatobb
anyageltavolitast tettek lehetévé [16, 17]. A kiillonb6z6 anyagok ns-os impulzussal torténd
megmunkalasdhoz eltérd tipusu lézerek sziikségesek: példaul excimer 1ézereket
alkalmaznak polimerek ¢és kerdmidk megmunkalasanal, mig Nd:YAG 1ézereket
mikroméretli lyukak fardsanal [18, 19]. A ns-os impulzusokat széles korben hasznaljak
impulzuslézeres vékonyréteg épitésnél (angolul PLD, Pulsed Laser Deposition) is [20-25].
A fémek szubmikroméretes megmunkalasanal azonban nehézségek meriiltek fel, ugyanis a
ns-os id6tartomanyhoz tartozé hédiffiizios hossz meghaladja a mikrométer nagysagrendet,
emellett jelentékeny mechanikai karosulés is jelentkezett a céltargy feliiletén, meghiusitva
ezzel a preciz feliiletkezelést [26-28]. A probléma intenziv kutatasokat, fejlesztéseket
0sztonzott, mignem az 1990-es évek elején a femtoszekundumos 1ézerek kidolgozasaval
remény ¢ébredt fémek megmunkaldsara is. A fs-os 1ézerimpulzusok segitségével fémek,
félvezetdk, polimerek, dielektrikumok, atlatszo €s atlatszatlan (opaque) anyagok feliileti
strukturaldsa valt lehetévé. Mivel a fs-os impulzusokhoz tartozd hodiffuzios hosszak 2-3
nagysagrenddel kisebbek lehetnek a ns-os tartoméanyhoz tartozokhoz képest, igy az anyag
héterjedésbdl adodd moddosuldsa a megvilagitott teriilet kornyékén jelentdsen lecsokkent
[29]. Ez a PLA szamara 11j alkalmazasi teriileteket nyitott meg, példaul a bioldgia teriiletén,
a lézeres szemmiitéteknél [30, 31], vagy szépmiivészeti targyak fs-os lézerimpulzusokkal
torténd megtisztitasa és Osszetételének vizsgalata témakorokben [32-34].

Szamos elmélet 1étezik az ultrardvid impulzusok és az anyag kozotti kdlecsonhatés
leirasara. Ebben a fejezetben Osszefoglalom azokat az irodalomban ismertetett
elképzeléseket és modelleket a folyamatrol, amelyeket a munkam sorén felhasznaltam. Az
elméletek eltérdek a céltargy anyagatdl és az alkalmazott 1ézer intenzitasatol fliggden, ezért
az itt bemutatott elméletek az altalam alkalmazott mérsékelt, 10'-10" W/cm? intenzitasa

lézerimpulzusokra teljesiilnek elsésorban.



Az ultrardvid 1ézerimpulzusok és az anyag kozotti kolcsonhatds leirdsara még nem
sziiletett olyan leirds, amely valamennyi anyagra egyontetiien teljesiilne. Ennek elsddleges
oka a kolcsonhatds sordn, és azt kovetden lejatszodd folyamatok Osszetettségében
keresendd. Az ultrarvid l1ézerimpulzussal torténd megvilagitas hatdsara a szigeteloknél
fotoemisszio jatszodik le, mig a fémekben a szabad elektronok elnyelik a 1ézer energiajat
az inverz Bremsstrahlung folyamatok kovetkeztében [35-37]. A gerjesztett elektronok
részben kilépnek a céltargy feliiletébdl, részen pedig bediffundalnak az anyag belsejébe. Ez
utobbi a fémek sajatsaga elsOsorban. A lézer energidja egy vékony feliileti rétegben
(amelynek vastagsaga az anyag tulajdonsagaitdl, az impulzus idejétdl, hullamhosszatol
fligg) abszorbealddik, ahol az elektronok kilépését kovetden egy pozitiv ionokban gazdag
réteg marad vissza. Igy toltés szeparacio jon létre a céltargy feliileti rétege és az
elektronokbol allo plazma kozott, amelynek eredményeképpen elektromos tér keletkezik
[38]. A fs-os lézerimpulzussal kolcsonhatd céltargybol, a megvilagitast kovetden kilépd
elektronokat és pozitiv toltésti ionokat szamos esetben megfigyelték az irodalomban [39-
41]. Abban az esetben, ha a pozitiv ionok kozotti taszitds erdssége meghaladja a kozottiik
1év6 kotések erdsségét, akkor un. Coulomb-robbanés kdvetkezik be [38], €s a racs kotései
szétszakadnak. Bulgakova ¢€s szerzdtarsai dsszehasonlitottdk a Coulomb-robbanas hatasat
fém, félvezetd, és szigeteld6 anyagokra nézve 100 fs-os, 800 nm hulldmhosszusagt
lézerimpulzussal valé megvilagitas esetén. Egy drift-diffuzios kozelitésen alapuld modell
segitségével leirtak a toltéshordozok stirliségének iddbeli valtozasat a 1ézeres megvilagitast
kovetéen. Ebbol a céltargy felsé rétegében kialakuldé Coulomb-taszitas erdsségére
kovetkeztettek, és Osszehasonlitottak azzal a térerdsség értékkel, amely ahhoz sziikséges,
hogy az anyag kotései felszakadjanak (kritikus elektromos térerdsség). Ennek
eredményeképpen azt kaptak, hogy csak a szigeteld céltargy, Al,O; esetén kovetkezett be
Coulomb-robbanas, és a vizsgalt fém (Au), és félfém (Si) céltargyakban fellépd Coulomb-
taszitds nem érte el a kritikus értéket. Ezzel ellentétben azonban nemrégen kimutattak,
hogy Al, és Ag fémek esetén is szerepet jatszik a Coulomb-robbanas az ablacional [42].
Ebbdl az a kovetkeztetés vonhato le, hogy hasonld kisérleti paraméterek mellett a
Coulomb-robbanas bekovetkezése a céltargy anyaganak a fiiggvénye.

A lézeres megvilagitast kovetéen az impulzus altal gerjesztett elektronok az el6zo
gondolatmenetnek megfeleléen részben kilépnek a céltargy feliiletébdl, részben pedig a
céltargy belseje felé is elmozdulnak és atadjak energidjukat a racsnak. Az energiaatadas az
elektronoktdl az ionokig a Coulomb iitkdzéseken keresztiil torténik ¢€s ideje (~ps)

jelentésen hosszabb, mint a lézerimpulzus ideje (~ 100 fs) [43, 44]. Igy a ns-os
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impulzusoknal megszokott termikus egyensuly a racs és az elektronok kozott nem teljesiil
a fs-os kolcsonhatasi id6 alatt. A fs-os l1ézerimpulzus id6tartama alatt a megvilagitott
céltargy elektronjait az impulzus magas hdmérsékletre gerjeszti, igy a bejovod
lézerimpulzus elektromos tere egy olyan rendszert érzékel, amely egy forro
elektronhalmazbol és egy hideg racs rendszerbdl tevodik 6ssze. Az elektronok hdatadasa
révén megkezdddik a termalizacid a két rendszer kozott. A 1ézeres megvilagitast kovetden
tipikusan 10-100 ps kozott kovetkezik be az az allapot, amikor a két rendszer hdmérséklete
megegyezik [45]. A homérsékletemelkedés hatdsara fazisatalakulasok jatszodhatnak le,
amely a szilard céltargy megolvadasahoz, illetve elparolgadsdhoz vezethet. D. von der Linde
és szerzOtarsai megmutattdk, hogy az abléacids folyamat iddtartama valdjaban sokkal
hosszabb, mint a termalizdcidhoz sziikséges id0 és akar tobb 100 ps id6tartamra is
kiterjedhet [46, 47].

A lézeres ablacio soran bekdvetkezd folyamatok, fazisatalakulasok leirdsara sikeresen
alkalmaztak kiilonféle modelleket. A kovetkezokben két olyan modellt ismertetek
részletesen, amely az ablacio folyamatat eltéré id6 €s mérettartomanyon irja le. Az elsd
ilyen modell a fémek két-hdmérséklet modelljén alapul, mig a masodik esetben
kétdimenzids molekula dinamikai (MD) modellt alkalmaztak a folyamatok leirasara. A
modelleket és az azokbo6l levonhatd kovetkeztetéseket felhasznadltam a kisérleti

eredményeim értelmezésénél.

1.3 Modellszamitasok az ultrarévid impulzussal torténd ablacio leirasara

erer

Ha alacsony intenzitast ultrardvid 1ézerimpulzussal vilagitjuk meg a fém céltargy
feliilletét, akkor a Ilézer energiajait a szabad -elektronok abszorbealjdk az inverz
Bremsstrahlung kovetkeztében. Az elnyelt 1ézerenergiat kovetéen az elektron
alrendszerben hémérsékleti egyensuly alakul ki (termalizacid) és energiaatadas torténik a
racs felé, tovabba az elektron hdéatadasa révén a céltargy belsejébe energia transzport
valosul meg. Ha feltételezziik, hogy a homérsékleti egyensuly az elektron alrendszerben
nagyon gyorsan megvalosul és az elektron illetve racs alrendszer jellemezhetd a
hémérsékletiikkel (Te, Ti), akkor az energia szallitisa a fém belsejébe leirhatd egy egy-
dimenziés modellel, amelyet két-homérséklet diffuzios modellnek nevez a szakirodalom. A

modellt Anisimov €s szerzdtarsai javasoltak 1974-ben [48]. A modell leirja az elektron és a
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racs alrendszer homérsékletének idébeli és térbeli fejlodését a céltargy anyagaban a

kovetkezd két, csatolt nemlinedris differencidlegyenlet segitségével:

T, -90(z
(1.1) Ce-(at)= an )—7-(Te—71-)+S
oT,
(1.2) C-|—|=y-(T -T
5 )77 -T)
ahol z a céltargy feliiletére merdleges iranyt jeldli, Q(z):—ke a—e a hoaram,
Z

S=1I(t)- A-a-exp(—a-z) alézernek, mint héforrasnak a kifejezése, I(z) a lézer intenzitasa,
az A=1-R tag a reflexids veszteséget veszi figyelembe, mig o« az anyag abszorpcids
koefficiense. C,, C; az elektron és a racs alrendszerek hdkapacitasai egységnyi térfogatra
vonatkoztatva. y jellemzi az elektronok és a racs kozotti energiacserét (elektron-racs

csatolasi allando), k. pedig az elektron hdvezetési tényezdje a racs alrendszerben.

Elso kozelitésben elhanyagolhaté az energiaatadas a racsba, illetve a hvezetés a racson
beliil a lIézerimpulzus idOtartama alatt. Ebben az esetben az ablacids sebesség ¢és az
ablacios kiiszob energiaslirliség csak az optikai behatolasi mélységtdl fligg. Szadmos
tanulmanyt taldlunk az irodalomban, amely az ablacid6 mennyiségi jellemzésére
felhasznalta ezt a modellt [49]. Nolte és szerzbtarsai azonban azt tapasztaltak, hogy még
ultrardvid lézerek esetén is az elektron és racs alrendszer kozotti kdlcsonhatds és a
hédiffuzié szerepet jatszik az ablacidban [50]. Ha a rdcs hdkapacitdsat, hdvezetd
képességét, és igy az elektron hédiffuzios tényezojét (D) is allando értéknek feltételezziik,
akkor a két alrendszer termalizacidjat kovetden az elektron-racs rendszer kozos

hémérséklete:

o) FEH ) el5)

Itt az optikai behatolasi mélység 6=1/a. és az elektronok hddiffuzids hossza I = /D 7, .

®, = IpAt. az elnyelt lézer energiasiirséget jelenti az (1.3) kifejezésben (T a
lézerimpulzus idOtartama). Az ablacios folyamat 7, idejét az az idétartam hatarozza meg,
amely ahhoz szilikséges, hogy az elektronok atadjak energiajukat a racsnak. Szamos
tanulmanyban megmutattdk, hogy az az id6, amely a gyors elektronhiiléshez és jelentékeny

racs felé torténd energia transzferhez sziikséges az 1 ps-os nagysagrendbe tartozik.
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A parolgas kinetikaja leirhat6 egy Arrhenius tipusu egyenlettel [51]:

(1.4) V =V,exp(-p-QAC,-T))),

ahol p stirliséget, Q2 a parolgasra vonatkozo fajhdt, mig V az elgdzolgd anyag frontrészének
sebességét jelenti. Vj egy anyagtol fiiggd allando érték (a kondenzalt anyagban az értéke a
hangsebesség nagysagrendjébe esik). Jelentds parolgas akkor jelenik meg, ha C;-Ti > p-Q,
azaz ha a racs energiaja nagyobb, mint a parolgasho.

Két esetet lehet ekkor megkiilonboztetni: amikor az optikai behatolasi mélység sokkal

kisebb vagy sokkal nagyobb, mint a hddiffiizids hossz. A parolgas tehat bekovetkezik, ha

(1.5) o, >0, exp(gj , ahol ®°, =p-Q-§ N1,

(1.6) o >y exp(?j , ahol ®'y, =p-Q1 X}

Az egyenldtlenségekben a %, és D'y energiastirliség értékek az egyes tartomanyokat
jellemzod kiiszobértékek. A két egyenldtlenségbdl meghatdrozhatd az ablacids sebesség,

amely az ablacios krater mélységének 1ézerimpulzusonkénti megvéltozasat jelenti. Igy

(1.7) L 55-ln(§§“ J, (o)1), ¢és
(1.8) L sl-ln[;)l“hj, & (1),

Ezek alapjan két ablacios tartomanyt lehet megkiilonboztetni a femtoszekundumos
lézerimpulzusokkal torténd ablacional. Mindkettét a Iézer energiasiiriségének a
fliggvényében egy-egy logaritmikus fiiggéssel lehet jellemezni. Az ablacios mélység
logaritmikus fiiggése jol ismert jelenség polimerek, fémek esetén [52-54].

Az (1.7) és (1.8) Osszefliggéseket gyakran felhasznaljak az ablacios kiiszob energiasiiriség
meghatarozasara. Az ablacios sebességet az ablald 1ézerimpulzus logaritmusanak a fliggvé-
nyében abrdzolva, a mérési pontokra egyenest lehet illeszteni az adott ablacids
tartomdnyban. Az egyenes tengelymetszete jeloli ki az ablacids kiiszob energiasiirliség
értekeét.

Egy tovabbi eljarast az ablacios kiiszob energiastirliség meghatarozasara Liu publikalt az
1980-as években [55]. Gauss intenzitas eloszlasu 1ézerimpulzusokkal Si feliiletét vilagitotta

meg, és azt tapasztalta, hogy koncentrikus korokbdl alld6 mintdzat jelent meg a céltargy



feliiletén. A karosult feliilet &tmérdje (D) €s az alkalmazott energiastriség (®,) kozott a

kovetkezo Osszefiiggést allapitotta meg:

(1.9) D> =2-w} -h{ o, ]

th

Ezek alapjan az ablacios krater atmérdjének a mérésével meghatarozhato a dy, [53, 56].
1.3.2 Molekula dinamikai modell

Ebben a fejezetben egy olyan modellszamitas eredményeit ismertetem, amely a
kozepes mérettartomany szemsz0gébol tekintve irja le az ablacios folyamatokat. Ez a
modell kétdimenziés molekula dinamikai (MD) szdmitason alapszik [57]. Az MD
szamolasokban kiilonallé molekulak és azok szomszédjai kozotti kdlesonhatasokat vettek
figyelembe. Perez és szerzétarsa megmutattak, hogy az ablacios eljaras eredendden attol
fligg, hogy a rendszer termodinamikai relaxacidja milyen utvonalon jatszodik le.
Alapvetden négy eltérd ablaciés mechanizmust lehet megkiilonboztetni: a felhasadds, a
homogén gocképzddés, a fragmentacid €s a parolgas folyamatat. Az egyes folyamatok
egyidejlileg is jelen lehetnek a céltargy ablacidjakor, ugyanakkor kiillonb6z6 sebességgel
megjelend huzoédfesziiltség altal generalt hibahelyek kovetkezményeképpen alakul ki. A
huzofesziiltség és igy a felhasadas is, alacsony lézer energiasiirliségek esetén jelenik meg,
¢s annak novekedésével megsziinik az anyag lagyuldsa miatt a feliileti tartomanyban.
Amikor nagyobb energia abszorbealodik a céltargyban, az anyag relaxacidja nem a szilard
tartomdnyban halad tovabb, inkabb a harmaspont felett: az anyag megolvad, és késdbb
belép a folyadék-gaz fazisu tartomanyba. Elegendden hosszl id6 elteltével gazbuborékok
alakulnak ki a folyadékban a homogén gocképzddés folyamatan keresztiil. Ha a nukleacios
sebesség magas értéket ér el, akkor az ablacidt a tulhevitett folyadék allapotbol a gaz és
folyadék cseppeket tartalmazo keverék allapotba torténd atmenet idézi eld. Ezt az utobbi
folyamatot fazisrobbanasnak vagy homogén forrdsnak is nevezik. A fazisrobbanas az
egyetlen olyan termadlis folyamat, amely eléggé rovid id6tartam alatt bekdvetkezik ahhoz,
hogy magyarazni lehessen a folyadékcseppek gyors kibocsatasat [58]. A fazisrobbanast
ennek kovetkeztében a ns-os és fs-os tartomdnyon bekovetkezd ablacio okaként tartjak
szamon. A lézernyaldb energidjanak tovabbi nodvelésével a céltargy fragmentacidja

kovetkezik be. A fragmentacid az a jelenség, amely sordn az eredendéen homogén kozeg



klaszterek sokasdgara bomlik a kiterjedés vagy iitkozések hatasdra. A lézeres ablacio
esetén fotokémiai fragmentacio jelenik meg. Ennek oka, hogy az é4llandd térfogategység
fiitése révén mechanikai fesziiltség alakul ki, amely késébb a terjedés alatt deformaciot
idéz el6. Végiil az utolsd ablacidés folyamat a parolgas. Elegendb6en nagy energidju
impulzust alkalmazva, a céltargy feliileti rétege szétporlad és nagyon nagy sebességgel
terjed. Csak kevés klaszter jelenik meg ekkor az anyagfelhOben. Az egész réteg tehat
ezutan gazként viselkedik.

A MD szimulacidonak ezek az eredményei az ablacié soran létrejovo ionok, atomok,

nanorészecskék, és fragmentumok keletkezésére és idobeli fejlédésére is alkalmazhato.

1.4 Az ablacios felho jellemzdi és vizsgalata

A korabbi modellek alapjan feltételezhetd, hogy az ablacios felhd keletkezése soran
elsoként az elektronok hagyjék el a céltargy feliiletét, majd pedig a pozitiv toltésli ionok. A
visszamaradt, felflitott céltargybol lassabb, gerjesztett allapott atomok is kilépnek, illetve —
keletkeznek. Ezt az elképzelést szdmos in-situ kisérlet alatamasztja. A kisérletek soran az
ablacios felhdt spektroszkdpiai, pumpa-proba modszerekkel, illetve gyorsfényképezéssel
vizsgaltak.

Az ultrardvid lézerimpulzussal megvilagitott céltargybodl kilépd elektronok egy vékony
réteget alkotnak a feliileten, amelynek stirisége megkozeliti a szilard testre jellemzo
stiriség értéket. Ez az elektronsiirtiség drasztikusan lecsokken a feliilettdl tavolodva, egy, a
lézernyaldb hulldmhosszanal sokkal rovidebb tdvolsagon. Ha a feliiletre egy masodik
1ézerimpulzus érkezik rovid idOkéséssel, akkor a siirli plazman atmenetileg megnovekszik
a reflexioja a céltargyon vald visszaverddéshez képest. A plazma reflexioja valtozik a
szakirodalom. A jelenséget fémek, miianyagok, és félvezetdk esetén is megfigyelték [59,
60]. Az atmeneti allapot életidejére tipikusan néhdny ps-t (maximum 20 ps) kaptak
atmoszférikus nyomason tortént kisérletek esetén. A reflektalt nyalab hulldmhosszaban
csupan egy kismértékii kék-eltolodast észleltek (1 nm alatti), ugyanakkor a nyalab
spektruma kissé kiszélesedett. Mindkét jelenség a kritikus elektronsiirliség feliilet nagy
sebességli elmozdulasaval eldidézett Doppler-eltolodassal magyarazhatd. Vizsgaltdk a

nyalab divergenciajat a reflexiot kovetden, de nem tapasztaltak eltérést az eredetitdl [61].



Ez alapjan a lézer 4ltal generalt plazmatiikor optikai tulajdonsdgai kivaloak, és
felhasznalhatok ultragyors optikai kapcsoldknak.

Az ionok jelenlétét az ablacios felhOben elsOsorban optikai spektroszkopiai, illetve
repiilési-id6 tomegspektrometriai mérések [62] tamasztjadk ald. Az atomos részecskék
optikai spektroszkoppal detektalhatok. Az optikai spektroszkopiai méréseknél az ablacios
felhdt leggyakrabban a felhd terjedési iranyara merdlegesen vizsgéljak (1.1 abra). Ilyen
modon a részecskék térbeli elhelyezkedésérdl is informdciot kapnak, illetve idéfelbontott

mérések esetén a részecskék keletkezési ideje, és sebessége is megbecsiilheto.
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1.1 abra: Kisérleti elrendezés az ablacios felhd spektroszkdpiai méréséhez [63].

Ezt a modszert hasznaltak fel Scuderi és szerzotarsai Ti céltargyon, fs-os lézerimpulzussal
vakuumban (p=10" Pa) keltett anyagi felhd vizsgalatara [41]. A lézernyalabbal vald
besugarzast kovetden a feliilettdl 5 mm-re egy ionoktdl szadrmazd csucsot detektaltak egy
fotonelektron-sokszorozoval, amelyet egy intenzivebb, atomoktdl szdrmazd sugdrzashoz
kapcsolhaté masodik csucs kovetett. A csucsok Osszetevoit spektroszkopiai mérésekkel
ablacios felhdben a céltargytol 1 mm tavolsagban [64]. Grafit ablacidja esetén is
megfigyelték az ionos és atomos csucsokat, ezuttal egy kissé kdzelebb a céltargyhoz, tdle
0,5 mm-re [65]. EbbOl a felsorolasbol egyértelmii, hogy a spektroszkdpiai modszerekkel
egyszeriien be lehet azonositani a kiilonb6z6 részecskepopulacidkat az ablacios felhdben,

ugyanakkor a térbeli elhelyezkedésiik meghatarozasanak korlatai vannak. Ez azt vonja
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maga utan, hogy a részecskék ebben, a detektalds a tavolsdgaban becsiilt terjedési
sebessége is mar egy kiterjedt ablacios felhdre vonatkozik, tehéat 1ényegesen kevesebb
lehet, mint a feliiletbdl vald kilépés idején.

Az atomok elparolgasa utdn a magas homérsékletre fiitott céltargybol — Perez és Lewis
szimulacioja alapjan — cseppek, klaszterek valhatnak ki. A fent emlitett spektroszkdpiai
eljaras segitségével ezeknek a részecskéknek a detektalasa is lehetséges, mivel ezek a
részecskék fekete-test sugarzok, igy folytonos, maximummal rendelkezd spektrummal
jellemezhetéek. A mar bemutatott kisérletek soran Scuderi detektalta a nanorészecskéktol
szarmaz6 sugarzast is, amely az atomok sugarzasat kovette idoben. A klaszterek, mint
nanorészecskék jelenlétét az ablacids felhdben ugy mutatta ki (indirekt moédon), hogy a
felhdt felfogta egy szubsztraton (a kisérleti elrendezés ekkor megegyezett az 1.1 dbran
bemutatott elrendezéssel). A szubsztratot atomi erd mikroszképpal vizsgéalva
nanorészecskéket figyelt meg a felilleten. Hasonloan Amoruso is megfigyelte a Si
nanorészecskéket a fs-os ablaciot kovetden. Claeyssens a grafit ablacigjakor szintén talalt
az ablacios felhdben fekete-test sugdrzd részecskéket a grafit megvilagitdsat kovetden
néhany 10 ps-mal [65]. Valamennyien azt tapasztaltdk, hogy — a céltargytol vald
tavolsagtol fiiggden — a nanorészecskék hémérséklete elérheti a 2000-4000 K fokot.

A teljesség kedvéért meg kell jegyezni, hogy nagy intenzitast, femtoszekundumos
1ézerimpulzusok esetén (I=10'°-10"" W/cm?) az ablaci6 sordn rontgensugarzast is
detektaltak példaul Teubner és munkatarsai [66].

Az ablécios folyamatok megfigyelésére lehetdséget ad az Gn. pumpa-proba modszer is.
Ennél az eljarasnal az ablald 1ézernyaldb altaldban a céltargy feliiletén ablacids felhot
generdl. A felhdt egy masik, az ablaldo impulzushoz képest szog alatt érkezd, nala sokkal
gyengébb nyaldb vizsgalja. A 1ézerimpulzusok kozotti id6 valtoztatasaval idoben felbontott
képet kapunk a lejatszodo folyamatokrol. Ezzel a modszerrel vizsgalta Wang €s Downer az
ablalt feliilet reflexidjdnak megvaltozasat [67], illetve Toéth és szerzOtarsai az ablacios
plazma taguldsénak sebességét [68].

Az ablacios felhd tagulasat, terjedését az ablacidos felhd gyorsfotdézasaval (arnyékkép
készitése), vagy a felh6tdl szarmazo teljes sugarzas 1do- és térbeli terjedésének
meghatarozasdval tanulmanyozzdk. A felhd tdguldsa, szogeloszlasa a 1ézerimpulzus
paramétereitél fligg els6sorban, mint az impulzushossza, az energiasiiriisége,
hullamhossza, ugyanakkor a megvilagitott feliilet nagysaga is hatdssal van az eloszlasara.
A részecskék a céltargy feliiletébdl alapvetden arra merdlegesen Iépnek ki vakuumban,

fliggetleniil attdl, hogy milyen iranybol érkezett a lézerimpulzus. Ez részben azzal
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magyarazhatod, hogy a kilépd részecskékre nincs hatdssal az, hogy az energia milyen
cos" (O) fiiggvénnyel, ahol O értéke 8 és 40 kozott valtozik, ha a 1ézernyalab fém feliiletére
fokuszalddott [69]. Moreau mérései alapjan az atomok szogeloszlasa kovette a koszinuszos
fliggést, de n értéke 3+1 tartomanyon valtozott [63]. A szogeloszlas tehat erdteljesen fiigg
a lézernyaldb adott leképezésétdl, és a fent felsorolt egyéb lézer paraméterektdl. A
lézerparaméterek mellett a feliilet mindsége is hatdssal van az anyagi felh6 kialakulasara is,
¢s terjedésére is. A feliilet érdessége megvaltoztathatja a lézernyaldb energiajanak
becsatolddasat, igy az anyagi felh6 kialakulasat is médosithatja.

Az eloszlasnak jelentds szerepe van az ablacidos felhd szubsztrat feliiletére valo
lecsapatasakor, els6sorban a vékony filmrétegek készitése esetén. Az abléacios felhd térbeli
eloszlasa fogja ugyanis meghatdrozni a réteg vastagsageloszlasat, hiszen a vékonyréteg
nem mas, mint a harom-dimenzios felhd sikra vald leképezése. A céltargy feliileti
érdessége inhomogén anyageltavolitast eredményez, igy kritikus szerepet jatszik a 1ézeres
anyagmegmunkalasban.

Ebbdl a gondolatmenetbdl kovetkezik, hogy az ablalt felillet és a szubsztrat feliiletén
lecsapatott anyag indirekt médon informaciét hordoz az ablacié folyamatardl. Az ablalt
feliilet morfologidja megfelel annak az allapotnak, amelybe a lézeres megvilagitast
kovetden az anyag relaxalodott. A feliilet jellemzdi az anyag intenziv energiabecsatoldsra
adott valaszatol is fliggnek. A szerkezetbdl bizonyos esetekben, elsdsorban az anyag
olvadasa esetén, annak minimalis hémérsékletére is kovetkeztethetiink. Ez a homérséklet
természetesen nem az impulzussal valdé kolcsonhatas alatt jellemzi az anyagot, hiszen az
ultrardvid impulzusok ideje tal rovid ahhoz, hogy az alatt az anyag magas homérsékletre
tegyen szert.

A szubsztrat feliiletén, az ablacios felhobdl felfogott anyag szerkezete megmutatja, hogy a
céltargybol az anyag elparolgott, esetleg fragmentacio révén darabokra toredezett, vagy
éppen megolvadt és cseppek formdjaban tavozott a feliiletbdl. Természetesen nem lehet
kizarni a részecskék ablacios felhdben bekdvetkezd iitkozését, igy megfeleld kritikaval kell
kezelni a szubsztraton megfigyelhetd részecskék tulajdonsagait.

A kovetkezd fejezetben részletesebben megvizsgalom, hogy mitdl fiiggnek a szubsztratra

lecsapatott anyag tulajdonsagai.
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1.5 Az ablacios felho levalasztasa szubsztrat feliiletére

A kisérleteim soran egyrészr6l nanorészecskék eldallitdsaval foglalkoztam,
masrészrol pedig impulzuslézeres rétegépitéssel (Pulsed Laser Deposition, PLD), igy
ezeket fogom roviden attekinteni ebben a fejezetben.

A nanorészecskék eldallitisa nagy érdeklddésre tartott szamot az elmult két
évtizedben [70,71]. A részecskék eldallitasara ¢s méreteloszlasuk valtoztatdsara mind
kémiai, mind pedig fizikai modszereket alkalmaztak. Nanorészecskék eldallitasara a
legegyszeriibb fizikai eljarasnal anyagokat parologtattak inert hattérgaz jelenlétében [72].
Ezzel a modszerrel a nanorészecskék méretének iranyitott modositasa meglehetdsen
bonyolult volt.

A 1ézeres ablaciodt is széles korben alkalmaztak nanorészecskék eldallitasara egyszertisége
¢s hatékonysaga miatt. A modszer elonyei kdzé sorolhatd, hogy az ablacios felho terjedési
tulajdonsagai kovetkeztében elkeriilhetd volt a részecskék 0sszetapadasa, amely problémat
jelentett egyéb moddszereknél [73]. Tovabbi vonzo tulajdonséga, hogy 1ézerimpulzusok
segitségével tetszéleges céltargybol eld lehetett allitani ablacids felhdt. Az ablacios felhd
valtoztatasaval a nanorészecskék méreteloszlasanak és tulajdonségainak a modositasara is
lehetdség nyilt. Az altalanosan alkalmazott eljarasnal ns-os 1ézerimpulzusokkal hattérgaz
(pl. oxigén, argon, inert gaz) jelenléte esetén vilagitottadk meg a céltargy feliiletét, és az
ablacids felhdben jelenlévd nanorészecskéket vizsgaltak a lecsapatasukat kdvetden [74].

A femtoszekundumos lézeres ablacid uj tavlatokat nyitott meg a nanorészecskék
eldallitasaban. Eldnye, hogy a lézerimpulzus - rovidsége révén - nem hat kolcson a
céltargybol kilépd anyaggal, igy kikiiszobolhetdek a lézerimpulzus és az ablalt anyag
kozott fellépd tovabbi kolesonhatasok. Ezeknél a kisérleteknél az anyagi felhd terjedése
altalaban vakuumban torténik, igy a hattérgaz hatasatodl is eltekinthetiink. Tobb szerzd is
kimutatta, hogy az ultrarovid impulzusokkal torténd ablacid segitségével sziik
méreteloszlasu részecskesereget is eld lehetett allitani [75].

A szubsztrat feliiletén felfogott nanorészecskék méreteloszlasdnak preciz vizsgalataval
(elektronmikroszkopos felvételek, vagy atomi erd mikroszképos felvételek alapjan)
kimutattdk, hogy az eloszlds tobbnyire illeszthetd egy log-normalis gorbével. A

fliggvényhez tartozo Osszefiiggés:

(1.10) F(N)= cexple (W /N, 12w

A
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ahol N a részecskék atmérdje és w az eloszlas normalis szérdsa. A részecskék alakjabol, a
szubsztrat feliiletén vald viselkedésiikbdl arra kdvetkeztethetiink, hogy a részecske milyen
hidrodinamikai allapotban érte el a szubsztrat feliiletét, és becsapodaskor mekkora lehetett

a minimalis homérséklete.

Az elmult évtizedekben kiemelt szerepet kapott az anyagtudoméanyban a
szénmoddosulatok eldallitasa és vizsgalata is, ami mostanara az anyagszerkezeti kutatdsok
egyik jelentOs tertiletét képezi. Ennek magyarazata a szén sokoldalusdgaban keresendd.

A szénnek sokféle megjelenési forméja ismert, amelyek extrém tulajdonsdgaik miatt az
elektronikai, kémiai, bio- és anyagtechnologidk szempontjabol rendkiviil fontosak. A grafit
és a gyémant a kristilyos szén két allotrop modosulata. A gyémént esetén sp’
hibridizaciéju atomok tetraéderes kotést létesitenek, mig a grafit sp® kotéssel rendelkezd
atomjai sikokat hoznak létre. A szén elektronkonfiguracidja 1s* 2s* 2p*. Azt varnank, hogy
a részlegesen feltoltott py és py palydk egy-egy elektront felvéve két elektronpar kotésti
vegyliletet adnak, a szén azonban négy vegyértékelektronnal rendelkezik. A kotés
1étrejottekor az alapallapotra jellemz6 elektroneloszlas megvaltozhat, amelynek soran
hibrid elektronpalyak keletkeznek. A hibridizacid alapjan harom allapotot kiilonbdztetiink
meg. Az sp’ hibridizalt allapot esetén a szénatom négy o kotdpalyaval kapesolodik a
szomszédos atomokhoz. A kotések egyszeresek, a 1étrejott hibridpalyak tetraéderes
szimmetridjuak. Ez a konfiguracio jellemzd példaul a gyémantra. Ha a szénatom egyik o
kotdpalydja mellett kialakul egy

n kotés, az atom harom masik szoros keresztezodés

atommal tud kotést létesiteni,
amelyek koziil az egyik kettds
kotés. Ezt az Aallapotot sp’
hibridizalt allapotnak nevezziik.
A grafit szerkezetét is ez az
allapot jellemzi.

A tiszta gyémdant nem vezeti az

aramot, j6 a hdvezetOképessége, gyenge

. keresztezddés
nagy torésmutatoval rendelkezik

és a legkeményebb természetes
, L 1.2 abra: Az livegszeri szén sematikus felépitése
anyag, igy gyakran hasznaljak az

elektronikdban és a triboldgiai
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alkalmazasokban. A grafit a szerkezeti sikok kozott elhelyezkedd delokalizalt elektronok
segitségével vezeti az aramot és a sikok kozott hato, viszonylag gyenge van der Waals erdk
miatt konnyen deformalhat6. Ez utobbi tulajdonsaga miatt kendanyagként is alkalmazhato.
A laboratoriumi koriilmények kozott eldallitott szénmodosulatokra, de a természetben
eléforduld szén struktardkra is igaz, hogy nem mindig tisztan grafit, gyémant - esetleg
fullerén, nanocsé - szerkezetliek. A turbosztratikus szén esetén a grafit sikok
véletlenszerlien helyezkednek el egymashoz képest. A sikok hajlasaval ¢és torésével
livegszerli szén jon létre, amelynek sematikus felépitését az 1.2 abra mutatja. A mikro-
vagy nanokristalyos szénszerkezetekben rendezettségrol altalaban csak kis tartomanyokon
beszélhetiink. A nem kristalyos amorf szenet rendszerint az sp® és sp> kotések aranyaval
jellemezziik. Minél nagyobb az sp’ kotések mennyisége az amorf szénben, annak

tulajdonsdgai annal inkédbb gyémantszertiek lesznek.

Az impulzuslézeres ablacio soran - az altalam végrehajtott kisérletekben - vakuumban
terjedd ablacios felhot a céltarggyal szemben, vele parhuzamosan elhelyezett szubsztrat
fogja fel. A nagy sebességii, kiilonadlld részecskék, fragmentumok szubsztrat feliiletére
torténd megérkezése, becsapdddsa soran szdmos folyamat lejatszodhat. Kisérleti
eredményeket alapul véve megalkottak egy olyan molekula dinamikai modellt, amely leirja
fém céltargy depozicidjakor lejatszodo jelenségeket a szubsztrat feliiletén az ablacids
felhot alkotod részecskék sebességének a fiiggvényében [69]. A modell altal felvazolt
folyamatokat az 1.3 dbrdn mutatom be. A modell alapjdn, ha a szubsztratra érkezd
részecskék energidja nem haladja meg a 10 eV-ot, akkor a részecskék mozgékonysaga a
feliileten megnovekszik, és nem keletkeznek hibahelyek a becsapodas hatasara. Ekkor
epitaxialis rétegnovekedést tapasztalhatunk. Ha a részecskék energidja nagyobb 10eV-nal,
akkor a levalasztas kozben hibahelyek keletkezhetnek az anyagban. 15 eV energiaj
részecskék becsapodéasa esetén a hibahelyek csak a feliilet kozelében jonnek létre. A
legtobb fémre nézve az az energia, amely az atomok elmozditdsdhoz sziikséges a 15-25 eV
tartomanyba esik. Ennél nagyobb energidk esetén a becsapddd részecskék vagy
elporlasztjak a feliileti réteget, vagy behatolnak a szubsztrat anyagaba néhany atomi réteg
mélységbe. Ennek kovetkeztében a szubsztratban, vagy az épiilé filmben kiterjedt
hibahelyeket hoznak létre. Az energetikus részecskék tovabba eldidézik a réteg
Ltomoritését” is, amely fesziiltség keletkezésével jar, és diszlokaciok kialakulasaval
relaxalodik. A felsorolt jelenségek mindegyikét megfigyelték fém céltargyak vakuumban

torténd ablacidja és depozicidja esetén.
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1.3 abra: Ablacios felhd levalasztdsdnak atomi modellje vakuumban. A részecskék a
feliiletre valo érkezésiiket kovetden részben behatolhatnak a réteg/szubsztrat belsejében,
vagy porlaszthatjdk a feliiletet, esetleg nyomofesziiltséget idéznek el (fekete nyil jeloli az
abran). A nagy sebességli részecskék szubsztratra valé becsapddasaval lyukak (o), racskozi
(intersticialis) atomok, diszlokaciok ( ), ponthibdk jonnek létre. [69]

A modell alapjan egyértelmii, hogy a levélasztott réteg tulajdonsagait, megtapadasat,
szerkezetét jelentds mértékben befolyasolja az ablacios felhd részecskéinek sebessége.
Ennek értelmében egy levalasztott réteg tulajdonsagait legegyszertibben az ablacios felhd
tulajdonsagainak a modositasaval lehet valtoztatni adott 1ézerrendszer és céltargy esetén.
Ez a megfigyelés magaban hordozza annak a lehetdségét is, hogy tetszés szerinti
tulajdonsagokkal bird rétegeket allitsunk el az ablaciés felhd jellemzdinek a vezérlésével.
A kovetkezd fejezetben bemutatok néhdny modszert az anyagi felhd, igy a levalasztott

anyag tulajdonsagainak lehetséges modositasara.

1.6 A levalasztott anyag tulajdonsagainak modositasa

Az ablacids felhd tulajdonsdgainak moddositdsara adott 1ézerimpulzus és céltargy
esetén is szamos lehetdség nyilik. Ahogy azt az eldz6 fejezetben lattuk, az ablacids felh6t
alkotd részecskék sebességének a valtoztatasaval valtoztathatoak a levalasztott anyag
tulajdonsagai.

A felhét alkotd részecskék sebességének modositasara a legegyszertiibb lehetdség, ha
a megvildgitdé nyaldb energiastiriségét modositjuk. Mindazonaltal az energiasiiriiség

csokkentésével azt is eldidézziik, hogy a rétegépités ideje megndvekszik, nanorészecskék
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esetén pedig azok levalasztasi ideje. Ha a 1ézerimpulzus energidjat egy konstans értéken
tartjuk, de a lézerfolt nagysagat valtoztatjuk, példdul ndveljiik, akkor kezdetben a
rétegépités hatékonysaga megmarad, de a részecskék eloszldsa megvaltozik és sebességiik
is csokken. Brandenburg és szerzoétarsai megvizsgaltak fém céltargyak (kobalt és vas)
nanoszekundum impulzusidejii KrF 1ézerimpulzussal torténd ablacidja esetén (a nyalab
beesési szoge 45°) a nyaldb de-fokuszéaldsanak hatasat a rétegépités sebességére [76]. Azt
tapasztaltdk, hogy az impulzus energidjanak a novelésével linedrisan ndvekszik a
sebessége meghaladhatja az éles lefokuszalasnal tapasztalt sebességet. Ha a 1ézernyaldb
energidja kicsi, akkor a levalasztas sebességének a fokuszpozicioban van maximuma, mig
az energia novelésével a maximum eltolodik a leképezés fokuszon kiviili helyzetéhez. A
jelenséget azzal magyaraztdk, hogy a kiterjedt 1ézerfolt esetén az energia novelésével a
céltargy nagyobb feliiletén fogja a lokalis energiasiiriség meghaladni az ablacios kiiszob
energiastiriiség értékét. Ennek kovetkeztében nagyobb feliiletrél kovetkezik be az
anyageltavozas is. Az éles fokuszalas esetén ez foleg a 1ézerfolt kozEpso teriiletére teljesiil,
igy a rétegépités hatékonysdga is rosszabb. Mindezek mellett jelentds kiilonbségek
jelentkeznek az ablacids felhd terjedésében is: a kiilonbozo fokusz pozicioknal eltérék
ugyanis a céltargy anyagaban keletkezd nyomas gradiensek, és igy a felhd tagulasa is. A
fenti megfigyeléseket alatdmasztottak a feliiletbdl kilépd ionok sebességének mérésével is.
Az ionok sebességének maximuma egybeesett azzal a leképezés pozicidval, ahol a
legnagyobb rétegépitési sebességet mérték.

A koradbban felvazolt modell (1.3 dabra) ¢és Brandenburg kisérletei egyértelmiien
alatamasztjak azt az elképzelést, hogy a fokuszpozicid valtoztatdsaval modosithatok
lehetnek a réteg tulajdonséagai ns-os 1ézerimpulzusok esetén. A dolgozatom 5.2 fejezetében
ismertetni fogok egy kisérletsorozatot, amely megmutatja, hogy ez az elgondolas fs-os
1ézerimpulzusok esetén is teljesiil.

Az ablacios felhd modositasanak egy masik modja, ha a kialakult, vagy kialakuloban 1év6
felhdt gerjesztjiik egy masodik impulzus segitségével. Kettds 1ézerimpulzusokkal végzett
kisérletekre rengeteg példat taldlhatunk a szakirodalomban, €s szamos alkalommal az
ablacios felhd sugarzasanak megerdsodésérdl szamoltak be. Spyridaki és szerzOtarsai
femtoszekundumos, kettds 1ézerimpulzussal szilicium céltargyat ablaltak [62]. Repiilési-
1d6 spektrometriai méréseik alapjan kimutattak, hogy a masodik 1ézerimpulzus hatasara az
egyszeresen ionizalt részecskék nagyobb sebességre tesznek szert (1.4 abra), illetve

tObbszorosen ionizalt részecskék keletkeznek.
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Emellett megfigyelték, hogy a szilicium
feliiletén a masodik impulzust kdvetden egy
simabb feliileti szerkezet alakul ki, mint

egyszeres impulzussal torténd ablacional.
Ebbol ara kovetkeztettek, hogy az elsd
impulzus csak megolvasztotta a feliiletet, igy a
masodik impulzus egy olvadt allapotban
jelenlévd anyaggal hatott kdleson (1.5 dbra).
Mig az els6 impulzus nem idézett eld jelentds
anyageltavozast, addig a masodik impulzus
energiabecsatoloddsdnak a hatdsdra mar
erbteljesebb lett az ablacio, és az olvadt részek
teljes elparolgasat idézte el

kettds

A dolgozat 5. fejezetében a

lézerimpulzusok hatasat fogom ismertetni

mind nanorészecskékre, mind pedig iivegszerii

szén céltargybol levalasztott vékonyréteg
tulajdonsagaira.
Mindezekel6tt azonban megvizsgalom az

ablacios felhd tulajdonsagait (3. fejezet),
illetve az ablalt feliilet jellemzdit is (4.

fejezet).
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2. fejezet: Kisérleti eszkozok és modszerek

A dolgozatban bemutatdsra keriild kisérleteknél harom kiilonb6z6 tipusu
lézerrendszert alkalmaztam: Ti-zafir oszcillator-erdsitdé 1ézer-rendszert, KrF excimer-
festéklézer rendszert (FORTH Institute of Electronic Structure & Laser, Heraklion,
Gorogorszag) és egy iitkozd impulzusokkal médusszinkronizalt festék oszcillatort (LOA
Laboratoire d'Optique Appliquée, Palaiseau, Franciaorszag). Az elsé két l1ézer-rendszer
oszcillator impulzusaival réz céltdrgyat ablaltam. Az elsd fejezetben ezeket a lézereket
ismertetem roviden. A masodik fejezetben a dupla lézerimpulzusok eldallitdsanal hasznalt
kisérleti elrendezést (Michelson-interferométer), illetve az ablacidés felhd vizsgalatara
kifejlesztett 1ézer-indukalt plazma emisszids szinképelemzd berendezést mutatom be. Az
ablacios felhd hordozon valo felfogédsaval eldallitott nanorészecskék és vékonyrétegek
szerkezeti vizsgalatanal alkalmazott modszerekre, analizalo eszkozokre térek ki a harmadik

fejezetben.

2.1 Lézerek

2.1.1 Ti-zafir lézer

A kisérleteimnél Ti-zafir oszcillator- A
er6sitd 1ézer-rendszert alkalmaztam. A 2 - @i.\
1ézerrendszer magimpulzusait egy ——®
Spectra-Physics Tsunami Ti-zafir lézer —+
hozta 1étre. hangolhat6
lézer

A Ti-zafir 1ézer olyan szilardtest-lézer, % 1
L

amelynek erdsité kozege Ti ionokkal

v ®

szennyezett zafir (Al,O;). A Ti-zafirt

jellemzé energiasavok a 2.1 4bran
lathatéak. Az  abszorpcidés  atmenet

bekovetkezhet 400 nm - 600 nm

0L © mm——

hullamhossztartomanyba es6 pumpalds 2.1 abra: A Ti-zafir energiasavjai [77].

esetén (z0ld nyil az dbran). Fluoreszcencia



atmenet johet létre a gerjesztett szint alsobb vibracios szintjeirdl (2 szint) az alapallapot
felsd szintjeire (1 szint). A hulldmhossz széles tartomdnyon, 700 nm ¢és 1050 nm kozott
hangolhato.

Az optikai pumpalas egy Millennia V tipust didda-pumpalt folytonos tizemti Nd:Y VO,
szilardtest 1ézerrel tortént A=532 nm hullimhosszon (frekvenciakétszerezett). A Ti-zafir
1ézer pumpalasa a Ti-zafir radban kialakul¢ tireg modussal parhuzamosan valésult meg. Az
impulzusok erdsitése fazismodulalt lézerimpulzus-erdsitési technikaval tortént (chirped
pulse amplification, CPA). Az ultrarévid magimpulzusokat egy impulzusnyujtoba vezetve
azok impulzusideje megndvekedett egy optikailag diszperziv kozeg segitségével. Ezt
kovetéen az impulzus egy erdsitd rendszeren haladt keresztiil, amely a 1ézer-rendszernél
regenerativ erdsitd volt. Végiil pedig egy kompresszorban az impulzus iddtartama
lecsokkent egy masik diszperziv kdzeg (racs par) segitségével. A kimend lézerimpulzusok
180 fs impulzusidejli, linedrisan polarizalt impulzusok voltak 800 nm kozépponti
hullamhosszon, 1kHz ismétlési frekvencia mellett. A kimend teljesitmény maximuma 600

mW volt. [77-79].

2.1.2 KTrF excimer-festéklézer rendszer

A KrF excimer-festéklézer rendszer 1ézerimpulzusait a Ti-zafir 1ézerhez hasonldéan
abra mutatja be. Harom f6 egységre oszthato a rendszer: az elsé egység egy XeCl excimer
1ézer, amely 308 nm hullamhosszon kb. 20 ns impulzushosszt impulzusokat allit el6. Ez a
lézer pumpalja a kaszkad festéklézer-rendszert, amely a KrF lézer-rendszer masodik
egysége. A festéklézer-rendszerben a nyaldb az elfojtott rezonatoru festéklézeren (angol
elnevezése Quenched Cavity Dye Laser, QCDL), majd pedig a rdévid rezonatoru
festéklézeren (Short Cavity Dye Laser, SCDL) halad keresztiil, mikozben impulzushossza
15 ps-ra csokken.

Ez az impulzushossz tovabb rovidiil a kapuzott telitddd abszorber (Gated Saturated
Absorber, GSA) altal 9 ps-ra. Ez az impulzus pumpalja az elosztott visszacsatolasu
festéklézert (Distributed Feedback Dye Laser, DFDL), amely 496 nm hullamhosszusagu,
500 fs impulzusidejii impulzusokat allit el6. Az impulzus energidjdnak felerdsitését
kovetden egy frekvenciakétszerezd (Second Harmonic Generation, SHG) kristalyon halad
at. Végiil ezt a 248 nm hulldmhosszisagi nyaldbot egy dontott elrendezésti (angolul off-

axis) erdsitd 15 mJ-20 mJ -ra erdsiti. Az erdsitett spontan emisszio (amplified spontaneous

20



emission, ASE) intenzitasa a féimpulzus 107-szerese volt csupan, igy a céltargyon nem

eredményezett ablaciot [80].

The KrF laser system

f/10 focusing
5*10" w/em’

248nm <0.5ps — i 248 nm 0.5 ps
~15 uJ ' - -

SHG — =f—,

497 nm 0.5 ps
~150

DFDL// - )
GSA
-9 ps 497 nm 0.5 ps \/ -

2.2 abra: A KrF excimer-festéklézer rendszer vazlatos felépitése. AZ EMG 150 excimer
lézer egy XeCl lézer, QCDL: elfojtott rezonatort festéklézer, SCDL: rovid rezonatort
festéklézer, GSA: kapuzott telitdédd abszorbens, DFDL: elosztott visszacsatolast festéklézer,

SA: telit6dd abszorbens, SHG: frekvenciakétszerezd nemlineéris kristaly. [81]

2.1.3 Utkoz6 impulzusokkal méduszinkronizalt festéklézer oszcillator

impulzusokkal moduszinkronizalt festéklézer oszcillatort alkalmaztam. A festéklézer
oszcillator egy négy lépcsés erdsitohoz csatlakozott. A kijové impulzus lineédrisan
polarizalt, =100 fs impulzusidejii 620 nm hullimhosszt impulzus volt 10 Hz-es ismétlési
frekvencia mellett. Az impulzus maximalis energiaja 3 mJ volt. Az erdsitett spontan
emisszio ebben az esetben is jelen volt az impulzusndl, azonban energiastirlisége a ns-os
impulzusokra érvényes ablacios kiiszob energiastirliség alatt volt legalabb harom

nagysagrenddel.
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2.2 Michelson-interferométer

A kettds 1ézerimpulzusok eldallitdisahoz Michelson-interferométert hasznaltam a
kisérleteim soran. A kisérleteimnél alkalmazott interferométerek specidlis tulajdonsagait a
hozzajuk kapcsolodo kisérletek elott mutatom be részletesen (3. fejezet).

A Michelson interferométer sematikus vazlata lathato a 2.3/a abran. A Michelson-
interferométer a fényhulliam amplitdiddjdnak megosztdsan alapszik. A  bejovo
monokromatikus sikhullamot,

E=4,- exp[i (@-t—k-x)] hullamot a nyaldbosztd két hullamra oszt:

E =4, -exp[i-(a)-t—k-x+(bl)] ¢s E,=4, -exp[i-(a)-t—k-y+(1)2)] hulldmokra.

A tikrokon (M1 és M2) torténd visszaverddést kovetden a két hullam a megfigyelés

sikjaban (S) szuperponalddik. Ha a nyalaboszt6 transzmisszios tényezdje T, és a visszaverd
képessége R, akkor a két hullam 6sszegeként el6alld hullam amplitidoja JR-T- A, lesz,
mivel mindkét nyalab athaladt a nyalaboszton és reflektalodott a feliiletén. A két hulldm
kozotti faziskiilonbség:

® =2'7”.2-(BM1—BM2)+A¢

A E elektromos térerdsség vektor amplitiddja a megfigyelés sikjaban (.S)
E=~RT -A,-expli-(w-t +®,)] (1+exp(i - D)) .
A detektor (vagy az emberi szem) nem tudja kovetni a tér gyors oszcillacidjat, igy az

atlagos intenzitast méri (érzékeli), amely

I
1=7° [1+ cos(®)] , ahol 1, :%go-c-Ag , ha R=T.

M2
a) I b)
lézernyalab B A1/
—_ Ml 10
l 0.5
y
0 - -
) 0 R 2n 3n o

S
2.3 abra: a) Michelson-interferométer sematikus felépitése. b) Az interferométeren

athalad6d nyaldb intenzitdsa az interferalé nyaldbok faziskiilonbségének a fiiggvényében
(R=T esetben). [82]
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Ha az M, tiikor elmozdul Ay tavolsaggal, akkor az optikai uthosszak kiilonbsége az
interferométer karjaiban As=2-n-Ay értékkel valtozik meg, mig az interferalé nyalabok
(hullamok) kozotti faziskiilonbség 2-m- As/A értékkel modosul. A 2.3/b abra mutatja az

intenzitas, I[(®) valtozasat a faziskiilonbség fliggvényében a megfigyelés § sikjaban.

Ha az interferométerbe belépd nyalab divergens, akkor a hullamok kozotti utkiilonbség a
dolésszog fliggvénye. A megfigyelés sikjaban ekkor koncentrikus interferencia gytiriik
figyelheték meg. Ha az M2 tiikr6t elmozditjuk, akkor a gylirtik atmérdje megvaltozik. Ha
a belépd nyalab parhuzamos, ugyanakkor az interferométer tiikkrei kissé megdoltek, akkor
az interferencia minta parhuzamos csikokbol tevddik Gssze. A bejovd nyaldb (hullam)
koherencia hosszatdl fiigg az a maximalis optikai Githossz, amely esetén még tapasztalhatok
az interferencia mintak a megfigyelés sikjaban.

A Michelson-interferométer alkalmazhaté példaul hullamhosszak, gézok/szilard anyagok
torésmutatojanak pontos meghatarozasara, illetve az athaladé hullamra nézve hullamhossz
szliroként is hasznalhat6 [82,83].

A kisérleteimnél dupla 1ézerimpulzusok kialakitdsara hasznaltam fel az interferométert,
ahol az optikai tuthossz kiillonbség valtoztatasdval a nyaldbok kozotti idOkésést

modositottam.

2.3 LIBS

A 1ézer-indukalt plazma emisszidos szinképelemzés (Laser Induced Breakdown
Spectroscopy, LIBS) egy hasznos modszer a céltargyak elemi Osszetételének a
megallapitdsara. A céltargy lehet akér szilard, folyadék vagy géz halmazallapoth. Az
intenziv lézernyalab altal eldidézett ablacid soran keletkezd plazma sugarzasat lencsékkel,
vagy tivegszal optikdval gytijtjiik 6ssze és a spektrografba vezetve egy kapuzott detektorral
rogzitjiik (2.4 abra). A l1ézerimpulzus tipikusan nanoszekundumos impulzusidejii (pl.
Nd:YAG lézer impulzusai). A spektrograf tartalmaz egy monokromatort és egy erdsitett
CCD detektort vagy egy fotoelektron-sokszorozot. A 1ézer és a detektalas szinkronizalasa
egy 1d6késés generatorral torténik. A rendszer kiilso triggerrel rendelkezik.

A LIBS technolodgia jelentds fejlddésen ment keresztiil az 1980-as felfedezése 6ta. Mind a
tudomanyban, mind pedig az iparban nagy érdeklddésre tart szdmot, mert a modszer nem

destruktiv, nem igényel specialis minta elokészitést, €s a mérési berendezés hordozhato.
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2.4 abra: A LIBS véazlatos felépitése

Ezek a tulajdonsagok az elemanalizis automatizalasanak lehetéségét hordozzak magukban.

Az éltalam alkalmazott berendezés (FORTH Institute of Electronic Structure & Laser,

Heraklion, Gordgorszag) részleteire az eredmények bemutatdsa eldtt térek ki részletesen

(3.2 fejezet).

2.4 Az ablacios felhobél hordozo feliiletén épiilt anyag vizsgalata

2.4.1 Feliileti tulajdonsagok vizsgalata: profilométer és mikroszkopok

A feliiletek topografiajanak
vizsgélatandl gyakran alkalmazzék a tiis
profilométereket, amelyeknek
kidolgozéasa az 1960-as évekre tehetd. A
tis profilométereket alkalmaznak a
mintafeliilet sikjanak, egyenetlen-
ségének, illetve hullamossagénak a
meghatarozasara. Felhasznaljak a
vékonyrétegekben kialakuld fesziiltségek
mérésére, illetve a rétegek vastagsaganak
a meghatarozasara is egy megfeleléen
kialakitott  véjat segitségével. Két
gyakorlati megvaldsitasa 1étezik az

eszkoznek: az egyik esetben egy kis

atmér6ji th alatt elmozdul a vizsgélni

végigpasztazza a minta felszinét.

2.5 abra: DEKTAK 8 profilométer felépitése,
ahol 4 mintatartd lemezt, mig B a kart jeldli,

amelyen a tli helyezkedik el

kivant minta, mig a masik esetben a ti
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A DEKTAK tlis profilométernél a gyémantbol vagy fémbdl késziilt ti egy karra van
felerdsitve, amely egy (linear variable differential transformer, LVDT) differencial-
transzformatorhoz csatlakozik (2.5 &bra). Mérés kozben a tartora helyezett mintat az
allvany linearisan mozgatja a tii alatt. A mintatarté X-Y irdnyba elmozdithato, illetve el is
forgathat6. A pdasztazas soran a tii mechanikus érintkezik a mintaval, és ha a feliileten
kiemelkedéssel vagy bemélyedéssel taldlkozik, akkor a tii fiiggdlegesen elmozdul. A
kimend fesziiltség értéke megvaltozik a tli elmozdulasa esetén, igy a valtozd6 DC
(egyenaramu) jelet rogzitve a mintafelszin profiljat kapjuk.

A kisérleteimnél DEKTAK 8 tipust profilométer segitségével vizsgaltam a kialakitott
ablacios godroket (SZTE Optikai ¢€s Kvantumelektronikai Tanszék). A profilométer
mintatartdja 8 inch 4&tmérdjii volt, mig a minta feliiletén a vizsgalt profil maximalis hossza
5 cm volt. Az eszkdz pontossaga mind vertikalis, mind pedig horizontélis iranyban 1 nm
alatti. A profilométer lehetéséget adott a két-dimenzids profilok mellett, harom-dimenzids
objektumok topografiai mérésére is, amelybdl a mindségi informaciok mellett mennyiségi

adatokat is meg lehetett hatarozni [84].

crey

alkalmazzak az atomi erd mikroszkdopot (Atomic Force Microscopy, AFM, SZTE Optikai
¢s Kvantumelektronikai Tanszék). Az AFM miikodése sordn egy - altalaban
szilikonnitridbdl, esetleg gyémantbol, volframbol készitett - tli pasztazza végig a minta
felszinét, amelyet a kis erével a felszinhez nyom. A ti fliggdleges helyzetének rogzitésével
a minta topografiai képe figyelhetd meg.

Nanométeres tartomanyban makroszkopikus felszinrél nem beszélhetiink, igy a felvétel
tulajdonképpen egy ekvipotencialis feliiletet abrazol. Ez topografiai és anyagi jellemzdket
is magaban foglal, bar ezek elvalasztasa meglehetdsen bonyolult feladat.

A tii egy V alaku tartdlemez cstcsara van integralva. A lemez hatoldalan 1évé tiikr6zo
feliiletet egy diodalézer vilagitja meg, amelynek fénye a fotodetektorra reflektalodik. Ilyen
moédon meg lehet hatdrozni a tii pillanatnyi elhelyezkedését. A tli helyzetét a 2.6 abra

mutatja.
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2.6 abra: Az AFM ti tartdlemeze 2.7 abra: Az AFM tlije

A pasztdzds egy piezo poziciondldo egység segitségével torténik. Nagyobb
méretekben (1-150 um) az Gn. tripod szkenner hasznalatos, melyben csak fliggdleges
pozicionald kristaly van, ez esetben az x-y pozicionalast a toronyba épitett piezokristalyok
végzik. Kis tartomanyokban az Un. tube (csO) szkennert kell alkalmazni, melynek paléastja
hozza 1étre a két oldalirany elmozdulasokat. Nanométeres tartomany vizsgalatakor a ti
alland6 erd lizemmodban pésztazza végig a felszint. A tlinyomas a pasztazas soran allando,
mikdzben a fiiggéleges poziciondld piezo kompenzdlja a felszin egyenetlenségeit. A
topografia ekkor a z piezo vezérldaramabol szdrmazd jelet abrazolja.

Az eszkoz tobbfajta lizemmoddal rendelkezik: nem kontakt / kontakt allandd erd
lizemmod, a rezgetett iizemmod és a lokalis erd spektroszkopia lizemmod. A minta felszine
¢s a tli kozott alapvetden két tipusu kdlesonhatasrol beszélhetiink: az egyik a van der Waals
tipust kolcsonhatas, a masik pedig az adhézi6. Ha a szondat kozelitjiik a felszinhez, akkor
kozottiik elektrosztatikus jellegli van der Waals kolcsonhatas 1ép fel még mieldtt azok
mechanikai kontaktusba léptek volna. Az ilyen tipusu kdlcsonhatas hosszatavuy, igy allando
erd lizemmodban leképezhetd a feliilet, még akkor is, ha a tii és a felszin nincs kdzvetlen
mechanikai kapcsolatban. A nem kontakt 4llandé erd lizemmod esetén a visszacsatolds a
van der Waals potencial egy pontjara van bedllitva, igy lehetévé valik példaul a felszinen
1évo6 folyadékcseppek leképezése is. Az adhézids erd jelentds jarulékot adhat a rugéerohdz,
igy ismerete elengedhetetleniil fontos. A lokalis erd spektroszkopia tizemmadd lehetdséget

nyujt az adhézios eré meghatdrozasara. A rezgetett tizemmod felhasznalhato folyadékréteg
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alatt adszorbealt nanométeres, szilard objektumok megjelenitésére, illetve lokalis Young-
modulus szamitdséra a leképezett felszin rugdallando-térképe alapjan.

A kisérleteimnél réz nanorészecskéket vizsgaltam, amelyhez az AFM (PSIA XE100, SZTE
Optikai és Kvantumelektronikai Tanszék) kontakt allandd erd lizemmoddjat alkalmaztam.
Ugyanezt az ilizemmodot hasznaltam gyémantszerli amorf szénrétegek feliiletének

tanulmanyozasakor is.

A minta nagyitott képének T

eldallitdsara  téremisszids  katodh m +—— Elektronagyt

Kondenzor

pasztazd elektronmikroszkopot (Field .
apertara >

. . <+— Toron
Emission cathode Scanning Electron y

Kondenzaor lencse
Microscope, FESEM, SZTE TTIK) Eltérits

/-"‘ tekercsek

v

alkalmaztam. Objektiv lencse ~
[~

Az elektronmikroszkopnak  harom  Opjektiv apertira_ | |

alapvetd fajtaja létezik: pasztazo, \;

transzmisszios, és emisszios

elektronmikroszkop. Az elsé két @
. o Detektor

esetben az elektronnyalab megvilagitja Minta >

a mintat, és képet alkot a feliiletrdl, "_\

vagy a minta szerkezetérdl, mig az \

utols6 esetben a minta maga az 2.8 abra: SEM torony szerkezete [85]
elektronnyalab forrasa.

A pasztazd elektronmikroszkop szerkezeti felépitésének fO részei: a) egy torony, amely
magaba foglalja az elektronagyut, az elektron-nyaldbot a mintara fokuszald magneses
lencséket, a pasztazast vezerlo eltéritd tekercseket, az apertarakat, és végiil a mintakamrat.
b) az elektronikai vezérldegység ¢€s tapegység, illetve vakuumrendszer. A torony véazlatos

felépitése a 2.8 abran lathato.

Az elektronnyaldb és a minta kdlcsonhatasdnak kovetkeztében a mintdbdl elektronok és
fotonok lépnek ki (Id. 2.9 abra). A bejovd elektronok szorodnak a minta atomjain. Az
atomok elektronfelhdjével valé kdlcsonhatas sordn, €s masodlagos (szekunder) elektronok

kibocsatasat gerjesztik.
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Elektrondtmenetet hoznak létre a kiilsd és belsd héj kozott, amelyet rontgensugarzas kisér,

Emisszio:
- Auger electronok
- katoédlumineszcencia

- Rdntgen sugarzas

elektronnyalab altal "
eléidézett aram - transzmittalt elektronok

- masodlagos elektronok
- elektrondiffrakcid

e

+“—@ O [«—o m

2.9 abra: Az E enegidju elektronnyalab és a minta kolcsonhatdsa soran keletkezd

elektronok és sugarzas [85].

vagy Auger elektronok viszik el az energiakiilonbséget. Az elektronnyalab emellett
katodlumineszcenciat is eléidéz.

Az atommagok elektromos terével vald kolcsonhatds sordn a belépd elektron palyaja
eltériil, és fékezési rontgensugdrzas keletkezik. A mintdbdl kilépd tobbszordsen eltérd
elektronokat visszaszort (backscattered) elektronoknak nevezziik. A szorasi folyamatok
soran ho is keletkezik a mintaban. Lehetdség van a transzmittadlt (a mintan athalado)
elektronok detektdldsara is megfelelden vékony minta esetén. Az itt felsorolt jeleket mind
detektalni lehet az elektronmikroszkopban, igy valamennyi képalkotésra is felhasznalhato.
Az elektronmikroszkoppal vald vizsgélataimnal Si hordozo felilletére levalasztott
nanorészecskéket tanulmanyoztam. A masodlagos elektronokat detektaldo lizemmodot
alkalmaztam a méréseknél, mert ebben az lizemmodban kaphatjuk a legjobb feloldast (1-2

nm), igy informaciot a minta feliileti sajatossagairdl.

2.4.2 Szerkezeti vizsgalat

A Raman spektroszképia kivald lehetdséget nyujt az amorf szén, illetve

gyémantszeri szén vékonyrétegek szerkezetének meghatarozasara. A szénatomok kozott

kialakul6 kotések heterogenitasa kiilonféle rezgési modusok 1étrejottéhez vezet.
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A szén kiilonféle modosulatai jol meghatarozott Raman-eltolodéassal rendelkeznek. A
grafitot 1580 1/cm koriil megjelend (G) cstces jellemzi, amelynek eredete a grafit gylriik
altal alkotott sik rezgése. A gyémant 1332 1/cm-nél mutat Raman-eltolodast. Bonyolultabb

a spektrum az amorf, gyémantszerd, ill. mikrokristalyos grafit rétegek esetén.

A Raman-spektrumban két sdv, csucs

jelenik meg, amelyet tobbnyire Gauss

diamond J gorbékkel - esetenként Lorentz gorbékkel-
A lehet kozeliteni. Az amorf szén jellemzdje
graphits egy, a grafit G csicsa kornyékén

" po-graphite }\D ;‘LG megjelend intenziv, de nem éles csucs,
M valamint egy D (disordered) sav, amely a
szerkezet rendezetlenségébdl adodik. A

M szén mikro-kristalyos, illetve iivegszeri
*‘CL/\ megjelenése 1580 1/cm-nél és 1360 1/cm-

- - A nél mutat kis félértékszélességii csiicsokat.

500 To00 Yo 2000 A 2.10 abran a szén, az amorf szén,
Yavenumber (em-1}

Rarmen intenaity

valamint az iivegszerli és mikrokristalyos
2.10 abra: Az amorf, a mikrokristalyos és szén Raman-spektrumanak altalanos alakja

az livegszerli szén Raman-spektruma [86] lathato [86].

Az impulzuslézeres rétegépités soran létrehozott vékonyrétegek szerkezetét az Uppsalai
egyetem Renishaw micro-Raman spektrométerével tanulmanyoztam. A Renishaw Raman
spektroszkopban a monokromatikus fényforrasok kiilonb6zo hullamhosszasagu lézerek. A
méréseimhez 514 nm hullamhosszi Ar ion Iézert alkalmaztam. A fokuszalt 1ézersugar a
minta felszinére merdlegesen érkezik a spektroszkopban. A szort sugarzas spektrumat -
raccsal vald bontas utdn - egy CCD kamera méri. A miiszerhez egy mikroszkopot is
csatlakoztattak, amelynek segitségével pontosan beallithaté a vizsgalandd tartomany, és
lehetévé valik kis, akar mikronnyi méreti teriiletek szelektiv vizsgalata.

A gyémantszerli amorf szén rétegek optikai allandoit és vastagsagat spektroszkdpiai

ellipszometriai (Woollam, M2000-F ellipsometer, SZTE Optikai és Kvantumelektronikai
Tanszék) mérésekbdl hataroztam meg. Az ellipszometria a mintra érkezd és onnan
visszaver6dé fény polarizacids allapotanak valtozasat méri. A fény elektromos

tarerdsségének p €s s komponense (az elébbi a beesési sikkal parhuzamos, mig az utdbbi
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arra merdOleges Osszetevl) a reflexido soran amplitidd és fazisvaltozast szenved el. A

Fresnel-formulak segitségével leirhatok a reflexios Fresnel-egyiitthatok:

- _(EOVJ B n.-cos(®,)—n, -cos(®,)

(2.1) s E, ). B n, -cos(®,)+n, -cos(®,)
(2.2) ro= E, | _n 'Cos(q)i)_ni -COS(q),)
’ E, » n; -COS(CI)t)+I’l, -COS((D[)

ahol Ey, ¢és Ey; a reflexio el6tti és azt kovetd amplitidokat, @, és @, a nekik megfeleld
beesési €s visszaverddési szogeket jeloli, mig n; a kozeg és n, a minta téorésmutatdja. A
komplex reflexios ardnyt, p-t a reflexios Fresnel-egyiitthatok, vagy a @ és Aszogek
hatdrozzak meg:

,

2.3) p=—r= exp(j-A)-1g(¥),

ahol A az r, és 7, fazisanak a kiilonbsége, mig tg(¥)=r, / ry| . Az ellipszométer a mért A
¢s a ¥ szogekbdl hatdrozza meg a réteg (felillet) n torésmutatdjat, £ extinkcios
egyltthatojat, illetve d rétegvastagsagat [85, 87].
Az optikai paraméterek szamolasa — vazlatosan — a kovetkezoképpen torténik:
- a mért minta esetén egy modellt alakitunk ki az optikai paraméterek és a vastagsag
kiszamitasara,
- ha ezek az adatok nem ismertek, akkor becsiilt adatokkal szamolunk elséként,

- a szamolast a mért adatokkal Osszehasonlitjuk, €s ha sziikséges, akkor a valtozok
modositasaval optimalizaljuk az illesztést.

- a kozepes négyzetes eltérést (angolul Mean Squared Error, MSE) alkalmazzunk az
illesztés pontossaganak jellemzésére [87].

A berendezés a réteg vastagsagat a visszaverddott fény, illetve a filmen athaladt fény
interferencidjdbol hatdrozza meg. Az ellipszométer nm - néhany pm vastag rétegek
vastagsaganak megallapitdsara alkalmas 4ltaldban, ugyanakkor nagy abszorpcidval
rendelkezé filmeknél ez a tartomany joval kisebb lehet, ami az abszorpcids behatolasi
mélység nagysagrendjébe esik.

A gyémantszerii sz€n rétegek esetében az optikai konstansokat a félvezetoknél alkalmazott
Tauc-Lorentz oszcillator kozelitésbdl allapitottam meg. A hulldmhosszfiiggd extinkcids
egylitthatd meghatarozasa lehetdséget ad az optikai savszélesség (Eos) szamitdsara is.
Definicié alapjan az Ey4 azt az energiaértéket jelenti, ahol az abszorpcios tényezo értéke

10* 1/cm.

30



3. fejezet: Ultrarovid lézerimpulzussal létrehozott ablacios felho

dinamikai vizsgalata

Ebben a fejezetben femtoszekundumos lézerimpulzusokkal, eltérd céltargyakon
1étrehozott ablacios felhdk kozvetlen (in-situ) vizsgalatat és azok jellemz6it mutatom be.

Elsédlegesen réz céltargybol femtoszekundumos 1ézerimpulzussal (620 nm, 100 f5s)
l1étrehozott ablacios felhd idébeli valtozasat ismertetem 0-1400 ps idéskalan az ablaciot
kovetoen. Az ablacios felhot idokésleltetett, frekvenciakétszerezett femtoszekundumos
1ézerimpulzusok segitségével vizsgaltam. A kisérleti elrendezést és a mérési eredményeket
a 3.1.1, illetve 3.1.2 alfejezetben targyalom, amit a mérési eredmények értelmezése kovet a
3.1.3 fejezetben.

A 3.2 alfejezetben egyszeres, illetve iddkésleltetett, kétszeres femtoszekundumos
impulzusokkal (800 nm, 160 fs) megvilagitott livegszerli szén céltargybol kilépd anyag
jellemzd6it mutatom be. Az ablacids felh6t 1ézer-indukalt plazma spektroszkopiai eljarassal
(LIBS) tanulményoztam. Az abldcidos felhd sugarzédsaban megjelend ionos és atomi
vonalak intenzitdsat Osszehasonlitom a lézer altal megvilagitott feliilet, az impulzusok
energidja és a dupla impulzusok kozotti idokésleltetés fliggvényében. A pontos kisérleti
paramétereket ebben az esetben is a 3.3 fejezet elején mutatom be, amelyet a kisérleti

eredmények ismertetése kovet.

3.1 Réz nanorészecskék idében bontott dinamikai vizsgalata Kkettds,

femtoszekundumos lézerimpulzusok alkalmazasaval

Az ultrarévid impulzus és a réz céltargy kolcsonhatasa utan, a céltargy feliiletéhez
kozel bekovetkezd jelenségeket tanulmanyoztam ebben a kisérletsorozatban. A

megfigyeléseim a kolcsonhatast kovetd 1400 ps —os iddtartamra terjedtek ki.

Ahogyan azt a bevezetdben emlitettem [1. fejezet] az 4altaldnosan alkalmazott
modszer az ablacios felhd vizsgalatara, amikor a részecskék terjedési irdnyara merdlegesen
detektaljak a felhd emissziojat. Az optikai spektroszkopiai modszerek segitségével el lehet
kiiloniten1 az ablacios felhd részecskéit, az ionokat, atomokat, vagy éppen a
nanorészecskéket, nagyobb fragmentumokat. Az ionok és a gerjesztett atomok emissziojat
hatérozott spektrumvonalak, mig a nagyobb részecskéket feketetest-sugdrzas jellegli

fénykibocsatas jellemzi. A feketetest-sugarzas mérésébol a nanorészecskék homérsékletére

31



lehet kovetkeztetni. Az ablacids felhd sugarzasanak idébeli nyomon kovetésével a
részecskék sebességének meghatarozasara is lehetdség nyilik: egy gyors fotoelektron-
sokszorozoval idében rogzithetd a céltargybol kilépett anyag emisszidja a céltargy
feliiletétol adott tavolsagban, melybdl kiszamolhatd a részecskék sebessége. Az emlitett
modszerek hatranya, hogy az a tartomany, amely a segitségiikkel tanulmanyozhat6é a
céltargytél mm-es tavolsdgban helyezkedik el, ugyanakkor a kdlcsonhatéast kovetd kezdeti
jelenségek a céltargy feliilet¢hez kozelebb jatszodnak le, mieldtt az abléacios felhd
kitagulna.

A fenti problémak részben orvosolhatok dupla 1ézerimpulzus alkalmazasaval. Ebben
az esetben az els6 impulzus létrehozza az ablacios felhdt, mig a masodik impulzus a
céltargy feliiletén vagy ahhoz kozel hat kolcson a céltarggyal, illetve az abbol tdvozo
anyaggal ¢és informaciot ad a lejatszodo jelenségekrol.

Az utdbbi modszert felhasznalva célul tiiztem ki, hogy a réz céltargybdl a lézeres
megvilagitas hatasara keletkezd részecskéket a céltargy feliiletén, illetve ahhoz kozel
tanulmanyozzam kettds lézerimpulzusok segitségével, és igy képet kapjak az ablacios
felho kialakulasanak kezdeti idészakarol. Megvizsgaltam a nanorészecskék keletkezésének
idejét az anyageltavozast eldidézd 1ézerimpulzus energiastiriségének a fiiggvényében. A
nanorészecskék jelenlétét az ablacios felhdben olyan kisérletek is alatamasztottak, amelyek
soran az ablacids felhd anyagat egy hordozon csapattam le. Errél a dolgozat 5.1

fejezetében szamolok be részletesen.

3.1.1 Kisérleti elrendezés

A kisérletet egy négy 1épcsdben erdsitett, femtoszekundumos, iitk6zé impulzusokkal
modusszinkronizalt festék oszcillatorral kiviteleztem (2. fejezet). A kettds impulzusok
eléallitasahoz a p polarizalt, 620 nm hulldmhossziu [ézernyalabot egy Michelson-
interferométerbe vezettem, ahol két nyaldboszton haladt keresztiil. Az elrendezés
sematikus vézlata a 3.1 é4bran lathato. Annak érdekében, hogy az ablaciot el6idézo
nyaldbot és az ablacids felhdt vizsgald 1ézernyalabot detektalaskor, a visszaverddo jelben
jol el lehessen kiiloniteni, megvaltoztattam a préba nyalab frekvencigjat. Az interferométer
egyik karjaban egy KDP (KH,PO,) kristalyt helyeztem el, amelybe belefokuszalva a
sziirke szlir6kkel gyengitett, és diafragma altal kivagott nyaldbot, a bemend impulzus
masodik harmonikusa keletkezett. Az interferométernek ugyanebben a karjaban egy

spektralis sziir6t is elhelyeztem, amely a kristalybol kilépd nyalab 620 nm hullamhossza
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részét teljesen kisziirte és csak a 310 nm-es nyalab haladt tovabb. A frekvenciakétszerezett
nyaldb intenzitasa az ablaldo impulzusnak minddssze 1600-ad része volt, igy elkeriilhetd
volt az ablalds a masodik impulzussal. A kisérletek alatt folyamatosan mértem az
ultraibolya nyalab intenzitasat ugy, hogy a nyaldb egy részét egy 0,5 mm vastagsagu
kvarclemez segitségével kicsatoltam és egy fotodiodaba vezettem, ahol a referencia jelet a

hozzé csatlakoztatott szamitdgépen rogzitettem.

kar 1

|

T1 T2

optikai szré 620 nm-re

Fl ==

kvarclemez

lencsék

A Y /\
elektronikus B2 |/ T3
AN Eﬂ U A

zér \I /I\
| KDP kristaly + kar2
LEZER —— Y |

I B1 [\ £ T4

diafragma F2

vakuumkamra £ —— |lencse

fotodioda

s s s

PC

referencia jel

3.1 abra: A Michelson-interferométer felépitése, ahol B1, B2 nyaldbosztokat, T1, T2, T3,
T4 tiikroket, mig F1, F2, F3 sziirke szliroket jelolnek.

A Michelson-interferométerben a két impulzus kozotti idokésleltetést az elsé kar
hosszanak modositasaval 0 ps és 1,5 ns kozott valtoztattam. A két nyaldb kozotti nulla

idékésleltetés beallitasahoz a sziirkeszlir6ket iiveglapokkal, mig a KDP kristalyt egy
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megfeleld vastagsagu iivegtombbel helyettesitettem, ezzel biztositva az egyenld optikai
uthosszat az interferométer karjaiban. Ezt kovetéen az elsd karban 1évo tiikroket
elmozditottam mindaddig, mig a két nyalab kozotti interferencia sdévok meg nem jelentek.
Az elso kar ezen pozicidja tartozott a 0 ps idokéséshez.

A 3.2 abra a két lézernyalab utjat mutatja be a Michelson-interferométer utan
elhelyezett vakuumkamraban. A két eltérd hullamhosszisagu 1ézernyalab 45° -os beesési
szOg alatt érte el a polirozott réz céltargy feliiletét. A 0,5 cm vastagsdga réz korong egy
motor altal forgathaté mintatarton helyezkedett el a vakuumkamréban. A kisérletek sordn
minden egyes lézerimpulzus a céltargy uj, még nem karosodott feliiletét vilagitotta meg. A
vakuumkamraban a nyomas ~10™ Pa volt a kisérletek alatt, amelyet egy turbomolekularis
szivattyu alakitott ki.

A vékuumkamra el6tt elhelyezett 30 cm fokusztavolsagl kvarc lencsével fokuszaltam a két
nyalabot a réz korong feliiletére. A fokuszfolt elliptikus alakot vett fel a céltargy feliiletén,
amelynek nagytengelye 200 pum volt A=620 nm esetén, mig 300 um a A=310 nm
hullamhosszii nyalabnal. A foltméretbeli kiilonbségek a nyaldbkeresztmetszet, és a
nyaldbok hulldmhosszanak eltérésébdl adodtak. A réz feliiletén a két nyaldb minden egyes
iddkésleltetés esetén atlapolodott.

A frekvenciakétszerezett nyaldbot, a céltargy feliiletérél vald visszaverddés utan, egy
mikroszkop objektivvel a gyors fotodioda feliiletére képeztem le (didda tipusa: Thorlabs
DET210). A jel utjaba egy diafragmat helyeztem el a vakuumkamra utdn, amely a kamra
targyain szorddott fény jelentds részét kikiiszobolte. Az abléaciot eldidézd 1ézerimpulzus
fényét egy olyan spektralis sziirdvel sziirtem ki (Schott BG3 Glass Filter), amely csak a
~280-500 nm-es tartomanyban és 700 nm felett eresztette at a fényt. Ezzel a szlirdvel a 620
nm-es nyalab intenzitasa 10°-en részére csokkent, mig a 310 nm-es nyalab intenzitasa 1,1-
ed részére. A fotodioda érzékenységét is figyelembe véve megallapitottam, hogy a két
nyaldb intenzitasdnak ardnya a fotodiodan, 1310 nm / ls20 nm 57 és 20 kozott valtozott a
kisérletek folyaman, kovetkezésképpen els6sorban a reflektalt nyaldbot érzékelte a
fotodioda az impulzusok koziil. A Is10 nm / Is20 nm arany valtozasat az ablald 1ézernyalab
intenzitdsnak modositasa okozta, mig a probaimpulzus intenzitdsa minden kisérletnél

allando volt.
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vakuumkamra céltagy

motor U

3.2 abra: Kisérleti elrendezés az ablacios felhd vizsgalatara. Az dbran alkalmazott

jelolések: L1 30 cm fokusztavolsagu kvarc lencse, L2 mikroszkop objektiv; D diafragma;

T tikor.

Ennek alapjan elmondhatd, hogy a fotodidodan ténylegesen mért jel a visszaverddott
ultraibolya fénytol, és az ablacids felhd - megfigyelt térfogatbol szarmazo - sugarzasabol
tevodott Ossze. Egyszerli geometriai meggondolds eredményeképpen meghatdroztam a

megfigyelt térfogat céltargy feliiletére merdleges kiterjedését. Ez a tavolsag maximalisan

150 um volt a feliilettdl mérve, ahogy az a 3.3 dbran megfigyelhetd.

310 nm
lézernyalab

anyagi
felho

3.3 abra: A megfigyelt térfogat kiterjedése
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A kisérleteket egyszeres 1ézerimpulzusokkal végeztem el, amelyeket egy elektronikus zar
segitségével allitottam el a Michelson interferométer el6tt (Id. 3.2 dbra). A zar és a két
fotodidda mikddését egy program vezérelte, amely a fotodiodék jelét is rogzitette a zar
nyitasakor.

A mérés menete a kovetkezd volt:

(1) eldszor a réz korong feliiletét megvilagitottam az UV nyaldbbal, és rogzitettem a
reflektalodott nyaldb intenzitasat,

(2) ezt kovetéen a céltargy ugyanazon feliiletén alkalmaztam mindkét impulzust a
megfeleld id6késés mellett, és mértem a masodik impulzus reflexidjanak
megvaltozasat.

A 3.1.2 fejezetben ezeknek a méréseknek az eredményeit ismertetem, mint az ablacios
felho allapotanak in-situ vizsgalatat.

Ezt kovetden - ugyanebben a fejezetben - a 620 nm hulldmhosszu nyaldbbal vald
megvilagitas hatdsara a réz korongbdl kilépo részecskék ex-situ vizsgalatat mutatom be. A
részecskéket egy Si hordozo feliiletén fogtam fel, amelyet a céltargy feliiletével
parhuzamosan, téle 5 cm tavolsagban helyeztem el a vakuumkamraban. A tagul6 ablécios
felhd megkozelitleg a Si lemez kozepét érte el. Annak érdekében, hogy a sziliciumon
lerakédott részecskék struktirajat és méreteloszlasat meg lehessen hatdrozni az ablald
impulzusok szamat az intenzitasuktol fliggben valtoztattam, igy elkeriilhetd volt a
részecskék atfedése a hordozd feliiletén. A réz nanorészecskék alakjat nagy felbontasu
pasztazo elektronmikroszkoppal (SEM, Jeol 5910-LV és FESEM, Hitachi S-4700) és
atomi eré mikroszkoppal (AFM. PSIA XE100) tanulméanyoztam.

3.1.2 Kisérleti eredmények

A réz céltargybol femtoszekundumos 1ézerimpulzussal (620 nm, 100 fs) 1étrehozott
ablacios felhd iddébeli valtozasanak vizsgalatahoz az ablacios felhdvel kdlcsonhato UV
lézerimpulzus intenzitasat vizsgaltam. Az ablald lézerimpulzus atlagos energiasiiriiség
értékei 2,38 J/em?, 1,4 J/em? és 0,67 J/em?, amelyeknek megfeleld intenzitasértékek: 2,38 x
107 W/em?, 1,4 x 10" W/em?® és 0,67 x 10" W/em® voltak. Az energiastiriiséget az
impulzus utjaba helyezett sziirke sziir6é (F1 sziird a 3.1 dbrén) segitségével allitottam be,
mig az UV impulzus intenzitdsa alland6 maradt. A kisérlet elétt meghatdroztam a réz
céltargy feliiletén visszaverddott UV nyalab intenzitasat, amelyet '35 nm (0)-vel jeldltem. A

feliilet 620 nm-es nyalabbal torténd ablacidja utdn At idOkéséssel ismét megmértem a

36



feltiletet elérd, reflektalodott UV impulzus intenzitasat, I'319 nm (At)-t. Az intenzitas relativ
megvaltozasat, I'319 nm (At) / I'510 am (0) —t dbrazoltam az impulzusok ko6zotti id6késés
figgvényében a 3.4 abran. Minden mérési pont 10 mérésnek az atlagértéke, igy a
feltiintetett mérési hiba a statisztikai hibat tiikrozi. A grafikonokon megtigyelhetd, hogy az
intenzitdsardny 1-t6] kiilonbozd értéket vesz fel minden id6késésnél. Ennek oka, hogy a
620 nm-es lézerimpulzussal keltett ablacios felhd sugéarzasat is detektalta a fotodioda a
reflektalt nyalabbal egylitt a ms-os mérési iddablakban, igy a jel id6késéstdl fliggetlentil
megnovekedett egy konstans értékkel. A konstans nagysaga az ablald lézerintenzités
értekétdl fliggott. Ez a sugarzas az ablaciot kdvetden az UV nyalab nélkiil is detektalhatod

volt a fotodiodan.

A 3.4/a grafikonon harom keskeny és egy szélesebb csuicsot figyelhetiink meg. 0 ps
idokésésnél az UV nyalab reflexioja gyorsan novekszik és 40 ps-nal éri el a maximumat,
majd visszacsokken az eredeti értékre 20 ps alatt. A masodik keskeny csucsnak 90 ps kortil
van maximuma. Ezt a harmadik keskeny cstics koveti 190 ps-nal, és végiil az utols6 széles
csucs jelentkezik 800 ps-nal.

Az ablalo 1ézerimpulzus intenzitasatdl fliggetleniil a grafikonok struktiraja hasonlo, és a
masodik keskeny csucs, illetve az utolsé széles sav minden alkalmazott intenzitas értéknél
megtalalhato (3.4/b, ¢ abrdk). A 620 nm-es lézernyalab intenzitasdnak csokkenésével az
elsé cstics zajossa valik, mig 0,67 x 10" W/em? értéknél mar nem egyértelmii a jelenléte.
A csucsokat log-normalis eloszlasfiiggvénnyel tudtam megilleszteni, amelynek a
paramétereit az 3.1 tdblazatban foglaltam Ossze. A tablazat tartalmazza a maximumok
helyeit (tmax), a cstucsokat elkiilonitd idokésések értékeit (tx), és a IV csucsra illesztett
grafikon alatti teriiletet. A maximumok elhelyezkedését, illetve annak intenzitasfiiggését az
abrakat atszeld szaggatott vonal érzékelteti. A maximumok helye a nagyobb idékésések

felé tolddik el csokkend ablalo 1ézerintenzitdsoknal.

37



1,8

a T T I/// T T T T T ®=2,38J/cm2
o I CECIIE
1,6 1
—_ ’ [ ]
o [ 4
% | ) o
2 /.o Do . % / e o
= M "‘.J\i/\.’ / AN »
5 ' & | :
- / AR s |
12t o ° &% o° -
= e s> :
NI \Y :
1’0 1 1 //// 1 1 1 1 1 1 Il
100 0 100 200 400 600 800 1000 1200 1400
At (ps)
1,5 T T I/// T T T T T
b i | ® =1,4Jem®
1,4} ¢ °\ v 1
S .
£
: 3 oo o : —®
- o l\\i o\ i o—®O i
= o0 e® | | ® P/ / ;
g 12t / \.,’,.\o J .i/' \. -]
e S ot S Ne'o S
.5 11f i | * " i \Y% P
> a
1,0 L PR I T T | )///. | . | L 1 PR Y : PR T T S N TR T N N1
100 0 100 '200 400 600 800 1000 1200 1400
At (ps)
1,3 T T I,// T T T T T
c |d>=0,67J/cm2
=)
E 1,2} |
L; 1 ,. 1 1 1
— [ i i i ] i
= Aol '\ ; N ;
g e /L TN
e qal Lo tUL RS el o N\
s Vi em®T  eegel Glee f .
== Lo L \Y ‘
e ! 1
10 PR S T N SR SR T | /.//. | IS T T T T T ST T TN T ST ST S Y ST S SN N TN SN N N1
1) /
100 0 100 200 400 600 800 1000 1200 1400

At (ps)

3.4 abra: I'310 nm (At) / I'310 nm (0) intenzitdsarany a lézerimpulzusok kozotti id6késés (At)

fliggvényében eltérd ablalo 1ézer energiasiiriiség értékei a) ®=2,38 J/cm?, b) 1,4 J/em?, ¢)

0,67 x Jem® esetén.

eltolodasat érzékeltetik.
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1620 nm I1. cstcs II1. cstcs IV. csucs A 1V cstics
(W/em®) |t (ps) tmax (PS) | ti (PS) tmax (PS) tc (ps) tmax (PS) (a. )
2,38 x10"7 | 64,4+14,7 | 86,9+0,9 | 123+29,7 | 188,8+12,2 | 405,9+44,3 | 782+16,2 | 175,5+7,2
1,4x10° | 80+24,8 | 113,5+5,3 | 161£15,5 | 294,4+8,9 | 4892+62,6 | 891,9+44,7 | 129,2+15,6
0,67 x10" | 120,549 | 167,1+6,9 hianyzik 500,2434,3 | 945.8+37,1 | 43,4+7,1

3.1 tablazat: A csucsokra illesztett log-normalis fliggvény maximuma (tm.x) €s a csticsokat
elvalasztd idokésések helyei (tx) az ablalo 1ézerintenzitas fliggvényében. A IV cstcs alatti
teriiletet is tartalmazza a tablazat (A v csucs)- A feltlintetett hibaértékek az illesztésbol adddo

hibat jelolik.

Az ablacios felhd ex-situ vizsgalatdhoz a réz céltargybol eltavozott anyagot egy
szilicium hordozo feliiletére valasztottam le. E kisérletekben az ablald lézerimpulzusok
intenzitasa megfelelt a fent emlitett kisérletben alkalmazottnak. A levalasztas kisérleti
paramétereit a 3.2 tabladzat foglalja Ossze. A mintdkrol nagy felbontdsu pasztazod
elektronmikroszkoppal felvételeket készitettem, amelyekbdl néhany jellemzo képet a 3.5/a,
b abrakon mutatok be. A felvételek egyértelmiien bizonyitjak a nanorészecskék jelenlétét

az ablacios felhdben.

Minta I620 om Impulzusok | Impulzusonkénti levalasztott
(W/em?) szama térfogat 1 um*-re (um’)
Cul 0,67 x 10" 1200 (5,340,7) x 107
Cull 1,42 x 10" 1200 (8,5+1,5) x 10
Culll 2,38 x 10" 600 (10+1,1)x 10°®

3.2 tablazat: Réz céltargybol Si hordozo feliiletére levalasztott mintak kisérleti adatai

A nanorészecskék tobbnyire korszimmetrikus alakot vesznek fel, de megfolyt, illetve
koronaszertien kicsapodott fragmentumok is megjelennek a feliileten (3.5 abra). Nagy
energiastirliségli impulzusok alkalmazasakor az alacsonyabb energiasiiriségre jellemzé
részecskealakzatok is megtaldlhatok a hordozon. Ez a lézernyalab energia-eloszlasanak
inhomogenitasabol adodik. A részecskék apréd folyadékcseppekként viselkednek, amelyek

a hordozoval valo 1itkdzés soran deformdlodnak. Az {itk6zés utdn a részecskék gyors
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hitése is bekovetkezik, amelynek eredményeképpen keletkeznek a ’befagyott” formak. A

nanorészecskék eloszlasanak targyalasara az 5.1 fejezetben térek ki részletesen.

3.5 abra: SEM felvételek a lecsapatott réz nanorészecskékrél a) 0,67 x 10" W/em? és b)

2,38 x 10" W/cm? 1ézerintenzitasok esetén. Az felvételeknél alkalmazott nagyitas 20000 x.

3.1.3 Kisérleti eredmények értelmezése

A fotodioda altal detektalt jel 1ézeres ablaciot kovetd novekedésének magyarazatahoz
meg kell vizsgalni, milyen osszetevdi lehetnek a jelnek. A I'310 um (At) / I's10 am (0)
megvaltozasat részben az UV nyalab reflexidjdnak modosulasa okozza. Emellett az UV
impulzus és a céltargybdl eltdvozott anyag kolcsonhatdsa révén a nyaldb a kialakulo
ablacios felh6t is gerjesztheti, amelynek kovetkez-tében a felh6t alkotd részecskék
sugarzasa megnovekszik. Néhany tanulmanyban korabban mar ismertették, hogy kettds
1ézer-impulzusok alkalmazdsa esetén az ablacidos felhd sugarzdsanak megerdsodése
tapasztalhatd [88-91]. Ezekben a kisérletekben az ablaciés felhd I1étrehozasa és
eltéré céltargyakon. A mi esetiinkben azonban a jelenség bonyolultabb, ugyanis az itt
alkalmazott eltéré hullimhosszi impulzusokra kiilonb6zé az anyag valasza, ahogy azt a
késébbiekben latni fogjuk. Osszességében a detektalt jel intenzitdsanak megvaltozasa fiigg
az UV nyalab reflexiojanak, abszorpcidjanak idobeli fejlodésétdl, illetve a masodik
impulzus altal gerjesztett ablacios felhd sugarzasatol.
Annak érdekében, hogy a visszaverddott UV nyalab jelét elkiilonitsem az anyagi felhd 310
nm-es impulzussal gerjesztett sugarzasatol Gjabb kisérleteket végeztem, ahol a korabbitol

eltérd spektralis ateresztOképességli szlirdt (Schott UGS Glass Filter) helyeztem el a
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mikroszkop objektiv (L2 a 3.2 abrén)
¢s a detektor kozott. Ez a szird
atengedi a 310 nm-es hullamhosszat a
BG3 sziir6hoz hasonldéan, ugyanakkor
ateresztd-képessége kisebb a 375-500
nm-es tartomanyban. A 3.6 abrén az
alkalmazott szlirék spektralis
ateresztOképességének (T) ¢és a
detektor spektralis érzékenységének
(W) a szorzatdit dabrazoltam a
hullamhossz fiiggvényében. A két
szird kozott csak az  ateresztett
spektralis tartomanyban volt 1ényeges

eltérés.

0.20

0.16 4 BG3 filter

0.12

T*ula ul

0.08 4

UGS filter
0.04 - -—

-
-

0.00

1 T T T T T T T T T T
250 300 350 400 450 500

hullamhossz [nm]
3.6 abra: Az alkalmazott sziir6 (BG3 vagy

UGS5) ¢és a detektor altal alkotott rendszer
spektralis érzékenysége

Az UGS szirdvel végzett kisérletek eredményét mutatja a 3.7 abra, ahol az ablalo

lézerimpulzus intenzitasa 0,7 x 10" W/cm? volt. Ebben az esetben nem tapasztalhatok a II-

IV csucsok, minddssze az 1. cstcs jelenik meg az UV nyalab intenzitasanak iddébeli

fejlodésében.
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3.7 abra: 1310 um (At) / I'310 am (0) intenzitasarany a lézerimpulzusok kozotti idokésés (At)

fliggvényében az ablalo lézer ®=0,7 J/cm® energiastirliségénél.

Mivel az ablalé lézerintenzitds hasonld volt a 3.4/c abran reprezentalt kisérleteknél

alkalmazott intenzitdshoz, a két grafikon Osszehasonlithatd. A grafikonok kdozotti
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kiilonbségek a sziirdk eltérésébdl adodnak, igy a 3.4/c abran a 375-500 nm —es spektralis
tartomany detektalt jelhez vald hozzajaruldsat figyelhetjiik meg. Ennek megfeleléen az 1.
cstics csak a lézerrel megldtt feliilet reflexidvaltozasanak a kovetkezménye, mig a II-IV

cstuicsok az ablacids felh6t alkoto részecskék sugarzasabol erednek.

Az 1510 am (At) / 1310 am (0) jel id6beli fejlodésébdl arra a kovetkeztetésre jutottam,
hogy a fotodiddan detektalt jel a céltargybol eltérd idében kilépd részecskék jelenlétére
utal. Ezt a kovetkeztetést fejtem ki és tamasztom ald az aldbbiakban. A 620 nm-es
impulzussal megvilagitott és ablalt céltargyat gyorsabban elhagyd részecskék a feliiletbol
hamarabb 1épnek ki és a slirliségiik is rohamosan lecsokken. Ennek az egyszerii
elképzelésnek az alapjan 0, vagy rovid idOkésések esetén a masodik impulzus a
leggyorsabb részecskék altal alkotott rétegen visszaverddik vagy gerjeszti azt. Ezt
kovetden az impulzusok kozotti idokésés ndvekedésével a gyors részecskék altal alkotott
felhd kitagul, stirisége lecsokken, igy a reflektalt jel vagy a téle szarmazd sugéarzas is
gyengiil. Végiil a masodik impulzus szdmara atlatszova valik a felhd (nem detektalhatéd a
jelbeli kiilonbség tobbé), amelyet a I'319 nm (At) / 310 om (0) jel eredeti értékre valo
visszatérése mutat (3.4 dbra). Ezutan az ablacios felhd egy lassabb, de siirlibb része valik
lathatéva az UV impulzus szamara. A korabbi in situ ablacios vizsgalatokkal [41, 92]
Osszhangban a részecskék sebességének megfeleléen a detektalt négy cstics a 310 nm
hulldamhosszt impulzus és az elektronok (I. csucs), ionok (II. csucs), atomok (II1. csucs) és
végiil a nanorészecskék (IV. csucs) kozotti kdlesonhatasnak tulajdonithato.

Vizsgaljuk meg kozelebbrdl a lézerimpulzusok ¢és a részecskék kozott lejatszodo
kolcsonhatasokat. A 620 nm —es impulzussal valé megvilagitas soran a lézer energidjat a
szabad elektronok abszorbedljdk a fém céltargyban (inverz Bremsstrahlung jelenség). A
réz céltargy alkalmazasakor a szabad elektronokon kiviil a d savon elhelyezkedd
elektronok is jelentOs szerepet jatszanak a fotonok és az anyag kolcsonhatasaban. A réz
kotésszerkezete [Ar]3d'%4s' megengedi, hogy a d savon elhelyezkedd elektronok a vezetési
sdv szabad energiaszintjeire keriiljenek 2 eV energia elnyelése révén, mig 4 eV energia
abszorpcidja sziikséges ahhoz, hogy az elektronok a vezetési savbol kilépjenek. Ennek
megfeleléen a réz abszorpcids egyiitthatdja novekszik az energiaval, igy 4 eV esetén 7,13
szazalékkal nagyobb, mint 2 eV-nal [93]. A 2 eV-os energia megfelel a kisérletben
alkalmazott ablaldé impulzus foton energiajanak, mig 4 eV az UV foton energidja. Ez azt
mutatja, hogy egy szabad elektron keletkezéséhez legalabb két foton elnyelése sziikséges a

620 nm-es lézerimpulzus esetén, ugyanakkor ez egyetlen foton abszorpcidjaval
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megvaldsithaté az UV impulzusnal. Mivel az elektronrendszer és a 1ézerimpulzus kozotti
kolesonhatds ideje rovid, ez alatt az id6tartam alatt nem kovetkezik be jelentds
energiatranszport a racs felé a tombi anyagba, és az impulzus energidja egy vékony feliileti
rétegben nyelddik el (tipikusan néhany 10 nm). Az ablalé impulzus rovid impulzusideje és
a nagy intenzitasok (10" W/cm?) azt eredményezik, hogy a lézer impulzus elnyelédését
kovetden egy vékony elektron plazma réteg jon létre a céltargy feliiletén. A szabad
elektronokbol 4ll6 plazma kialakuldsa és relaxécioja megvaltoztatja a céltargy optikai
tulajdonsagait, mégpedig dtmenetileg megnoveli a réz reflexidjat [94, 60, 61].

A 1ézeres megvilagitds utan néhany ps-mal az elektron alrendszer atadja az energigjat a
racsnak, aminek kovetkeztében megemelkedik a racs homérséklete [44]. A 1ézernyalab
energiasliriségétdl fiiggden homogén nukleacid, fragmentdlodas vagy elgdzolgés
hatassal van az anyag abszorpcidjara [95] reflexidjara [67], és a szoérasra [68]. A felsorolt
jelenségek egyiittes hatdsanak az eredménye a 3.4 abran megjelend I. cstcs.

Az elektronok kilépését a feliiletbdl gyorsan koveti a pozitiv ionok feliiletbdl vald
kiszakaddsa [89]. Az ionok kibocsatasat kivaltd ok egy kétpolust elektromos tér
kialakulasa a feliilet kozelében az elektronok kilépését kovetden (a jelenséget Coulomb
robbanasnak is nevezik) [38]. Az iddkésleltetett UV impulzus az elektronok utdn az
ionokbol allo felhdvel hat kdleson, és gerjeszti azt. Az ionfelhd sugarzasa ndvekedést idéz
el a detektalt jelben.

Nagyobb idokésések esetén az UV impulzus hasonlé modon befolyasolja a feliiletbdl
kilép6 atomokat is. Az UV impulzussal valdo megvilagitds és gerjesztés hatisara a
részecskék atomos és ionos vonalakat bocsatanak ki, amelyeknek a 375-500 nm spektralis
tartomanyba esd része idézi el a szélesebb harmadik sav kialakuldsat a detektalt jelben
(14sd a spektalis szlirOk tulajdonsagai).

Az utols6, IV. széles cstics nagy idokésések esetén a nanorészecskék kialakulasat
reprezentalja az UV impulzus altal vizsgélt térfogatban [41, 96]. Az utdbbi feltételezést
tobb érv és megfigyelés tdmasztja ala:

(1) A masodik impulzus a kialakulé nanorészecskékkel kolcson hat és megnoveli azok
homérsekletét. Mivel a nanorészecskék fekete-test sugarzok, igy a sugéarzasuk
sz€les spektralis tartomanyra terjed ki, amelynek maximuma a kék tartomany felé
(azaz a rovidebb hulldmhosszak fel¢) toloédik el a homérséklet emelkedésével. A
kisérleteimnél alkalmazott sziirkre tett korabbi részletes leirasomban bemutattam,

hogy a 375-500 nm —es tartomanyba esé sugarzas kritikus szerepet jatszik a
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detektalt jelben. A részecskék fekete-test sugarzadsanak ebbe a tartomdnyba eso
része a szlir6kon keresztiilhalad és detektalhat6 a fotodiodaval.

(2) Az UV impulzussal eléidézhetd a nanorészecskék széttdredezése, amely hatast
gyakorolhat a megfigyelt intenzitasra. Ezt a hatdst Scuderi és szerzotarsai
tanulmanyoztak kiilonb6z0 kisérleti paraméterek mellett [41]. Ahogy azt az
irodalmi Osszefoglaloban leirtam — ugyanazzal a 1ézerrel, amelyet én haszndltam a
kisérleteimhez — Ti céltargyon dupla impulzusos kisérleteket végeztek. Az
alkalmazott hullamhossz mindkét impulzus esetén 620 nm volt. Az ablalt anyagot
egy spektrométerrel vizsgaltdk, igy kozvetlen modon kaptak informaciot az
ablacios felh6t alkoto részecskékrol. Az atomoktol €s ionoktol szarmazo sugarzas
idében ¢és térben integralt intenzitdsat tanulméanyoztak a céltargy feliiletétdl 1 mm
tdvolsdgban az impulzusok kozotti idokésés fliggvényében. Azt tapasztaltdk, hogy
az atomoktol, illetve ionoktol szdrmazoé sugarzasnak maximuma van a 850-1000 ps
1dokésés tartomanyban, amivel egy idoben a nanorészecskéktdl szarmazo jel erdsen
lecsokken. Kovetezésképpen, a mdsodik impulzus a nanorészecskéket
alkotorészeire torte ¢€s atomi, illetve ionos sugdrzas keletkezett. Mivel a
kisérleteimnél a mért negyedik, széles savhoz tartozd idOkésés az emlitett
tartomanyba esik, a mért cstcs a nanorészecskék UV lézerimpulzussal eldidézett
széttoredezéséhez is kapcsolhato.

(3) Az egyszeres, 620 nm hullimhosszisagu 1ézerimpulzussal eléallitott ablacios felhdt
szilicium lemezre vezettem. A lemez feliiletén megtapadt nanorészecskék jelenléte
egyértelmii a SEM felvételek alapjan (3.5 4bra). A nanorészecskék egy része ugy
viselkedik a Si feliiletén, mint egy kis folyadékcsepp, amely azt jelzi, hogy a
hémérsékletiik meghaladja a réz olvadaspontjat (egyensulyban, atmoszférikus
nyomason T, = 1357,77 K). Nyilvanvald, hogy az ablacios felhd elektronok,
atomok ¢€s ionok altal alkotott tartomanya alatt egy magas hémérsékletii, folyadék
fazisban 1év6 anyagot taldlunk, amelynek hdmérséklete mar nem haladja meg a
parolgési hémérsékletet (az anyag forrdspontja — ami magasabb, mint a parolgasi
hémérséklet — egyensulyi atmoszférikus koriilmények kozott 2835 K). Ennek
eredményeképpen, ha a rendszer akéar kismennyiségli tobblet-energiara tesz szert a
masodik 1ézerimpulzus altal, akkor tjabb atomok és ionok valhatnak ki (parolognak
el) az anyagbdl. A tdliik szarmaz6 sugdrzas is hozzéjarulhat a kettds impulzusokkal

végzett kisérleteknél megfigyelhetd IV. csucshoz.

44



(4) Az atomok sugarzasdhoz rendelt III. keskeny csucs nem jelent meg a 3.4
grafikonon az I = 0,67 x10"> W/cm? intenzitdsu ablald lézerimpulzus alkalmazasa
esetén (3.4/c éabra). Ugyanakkor a IV. széles sdv, nagyobb iddkésések esetén
megfigyelheté az 4bran, ahogyan azt a nagyobb lézerintenzitdsoknal is lattuk.
Hasonlo jelenséget tapasztaltak Amoruso ¢&s szerzdtarsai szilicium céltargy
femtoszekundumos lézerimpulzussal torténd ablalasakor [88]. Megfigyelték, hogy
ha az alkalmazott 1ézerintenzitds a Si roncsolasi kiiszobértékéhez kozeli értéket vett
fel, akkor az ablacids felhd sugarzdsdban az atomi vonalaktdl eredd sugarzas
intenzitasa elhanyagolhatova valt, mig a nanorészecskék sugarzasa egyértelmiien
detektalhatéd volt. Ezek a nanorészecskék tialnyomo tobbségben a 1ézerimpulzussal
megyvilagitott Si feliiletbdl Iéptek ki alacsony 1ézerintenzitas esetén.

Az altalam megfigyelt jelenségek jol leirhatok Perez és Lewis altal publikalt két-dimenziods
molekuladinamikai szimulacién alapuld szamolasainak eredményeivel [57]. A modell
bemutatja a lézernyaldb energiastiriségének a fliggvényében azokat a jelenségeket,
amelyek eldidézik az anyageltavozast a céltargybdl (a modellt az 1. fejezetben
ismertettem). Ha a lézerintenzitdas meghaladja az ablacids kiiszobot, akkor a fs-os
megvilagitas hatdsara az anyag metastabil allapotba keriil. Ezt kovetéen homogén
gbcképzodés (tn. fazisrobbands) jon 1étre, amely folyadékcseppek kibocsatasat idézi eld a
céltargy feliiletébdl. Nagyobb intenzitdsok esetén a céltargy anyaga szétbomlik
klaszterekre, igy ekkor a fragmentacid révén keletkeznek nanorészecskék. Az
energiastiriséget tovabb novelve az ablacid6 dominans mechanizmusa a parolgas lesz. A
kisérleteimnél a Si feliiletén a nanorészecskék folyadék cseppeknek megfeleléen
viselkedtek az elektronmikroszkopos felvételek alapjan, ugyanakkor Amoruso
tapasztalataival megegyeztek a megfigyeléseim (a fenti 4 pont), igy a modell alkalmazhatd
a kisérleteimre.

A 3.4 abran a csucsok jol elkiilonithetok, amelyekhez tartozo idOkésések meghatarozzak
azt az 1d6t, amikor a kiilonféle részecskék populéacidja elkezd kolcson hatni az UV
impulzussal. T = 2,38 x 10” J/cm® 1ézerintenzitas esetén ezek az idékésések ~ 65 ps az
ionokra, ~ 125 ps az atomokra, és ~ 405 ps a nanorészecskékre vonatkozoan. A 3.4 4bra
alapjan becsiilt idOkéséseket (tx) a 3.1 tablazatban foglaltam Ossze az eltéré ablald
lézerintenzitasok esetén, mig a 3.4 dbran pontokbol €s vonalakbol allo fiiggdleges savok
teszik lathatova ezeket az idokéséseket. Az ablalo lézernyalab energiastirliségének a
csokkentésével a csticsokat elvalasztd idokésések, és a csucsok maximuma a nagyobb

1dokésések felé tolddott el. A csucsok maximuma megfelel annak az allapotnak, amikor a
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hozza tartoz6 részecske populacidja a legnagyobb a vizsgélt térfogatban. A tx és a
maximumok eltolodasa az intenzitas fliggvényében annak a kovetkezménye, hogy az
intenzitas csokkenésével az energia becsatolodas is kisebb lesz a racsba, amely a céltargy
anyaganak gyengébb fltését eredményezi és kisebb energidju részecskék lépnek ki a
céltargy feliiletébol. Ezzel az is egyiitt jar, hogy a részecskék sebessége is csokken.

A nanorészecskékhez tartozé csucs (Id. IV cstics a 3.4 4bran) alatti teriilet novekszik a
lézernyalab energiasiirliségével (3.9 dabra). Egyrészrél nagyobb energiasiiriségeknél az
ablacios felhd 1310 nm (At) intenzitasba belemért, allandd sugéarzasa is er6sodik az ablacios
felhd nagyobb homérséklete miatt. Masrészrdl a nanorészecskék UV fotonokkal torténd
gerjesztése és fragmentacidja is szerepet jatszhat a megfigyelt jelenségben. A
nanorészecskék gerjesztése az abszorpcidés hatdskeresztmetszetiiknek a fiiggvénye.
Smirnov  vizsgalatai alapjan [97] a nanorészecskék sokasdganak abszorpcids
hataskeresztmetszete az egységnyi térfogatban jelen 1évo atomok teljes szamatol fiigg, nem
pedig az egyedi részecskék méretétdl. Ennek kovetkeztében a részecskék abszorpcidja
aranyos azok teljes térfogataval, tomegével. Amikor a nanorészecskék abszorpcidja

megnd, az altaluk elnyelt energia is nd és a teljes kisugarzott teljesitmény is nagyobb lesz.

3.8 abra: AFM felvételek a Si felilletén levélasztott anyagrol a) 2,38 J/em?® és b) 0,67

J/cm? 1ézer-intenzitasok esetén.
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3.9 abra: A Si hordoz¢ feliiletére levalasztott anyag becsiilt térfogata 1ézerimpulzusonként
a Si | um”—en teriiletén (®), és a nanorészecskéktdl szarmazo teljes sugarzas (o) az ablalo

lézerimpulzus energiastiriségének a fiiggvényében.

Az ablacids felhébdl a Si feliiletén felfogott részecskékrdl késziilt atomi erd mikroszkopos
felvételek elemzésével megbecsiiltem a részecskék Ossztérfogatat a hordozé feliiletén a
lézernyalab energiasiiriiségének a fiiggvényében. A 3.8 dbran két AFM felvételt mutatok
be a minta feliiletének 5x5 um’-es teriiletérél kiilonboz6 energiasiirtiségekkel eléallitott
mintakrol. Az AFM felvételeket a minta kdzepén készitettem. Minden minta esetén ~ 800
um?® felilletet vizsgaltam, ahol a topografiai adatokbél meghataroztam a levalasztott anyag
Ossztérfogatat egy lézerimpulzusra vonatkozéan. A szamolas eredményét a 3.9 abra
mutatja, ahol feltiintettem a IV csucs alatti integralt teriilet nagysagat is. Az abran
megfigyelhetd, hogy a levalasztott anyagmennyiség €s a IV csucs alatti teriilet nagysaga
novekszik a lézernyaldb energiasiiriségével. Mivel a nanorészecskéktdl szarmazo sugarzas
¢s azok Ossztérfogata egyforman viselkedik a lézerintenzitas fliggvényében, kozottiik

Osszefiiggés van, amely Smirnov elméletét latszik alatamasztani.

A kisérletek  Osszefoglalasaként  elmondhatdo, hogy réz  céltargybol
femtoszekundumos Iézerimpulzussal (620 nm, 100 fs) Iétrehozott ablacidés felhd
tulajdonsagainak iddbeli valtozasat iddkésleltetett, frekvenciakétszerezett
femtoszekundumos 1ézerimpulzusok segitségével eredményesen vizsgaltam. Az elsé 620

nm hulldmhosszusdgi impulzus anyageltdvozast idézett eld a céltargy feliiletébdl. A
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masodik, 310 nm hullamhosszi impulzus reflektalédott a céltargyon, illetve szorddott az
anyagi felh6 alkotoin. Az intenzitdsvaltozas tanulmanyozasaval informaciot kaphattam az
anyagi felhd alkotdinak keletkezési idejérdl, és a geometriai elrendezés jovoltabdl a
keletkezés helyérol is. Az ablacié eredményeképpen keletkez6 nanorészecskéket - a
korabbihoz képest indirekt mdédon- a hordozé feliiletén elektron-mikroszkdppal és atomi-

erd mikroszkoppal vizsgaltam.

crcr

nanorészecskék részletesebb tanulmanyozésara az 5.1 fejezetben térek ki.
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3.2 Uvegszerii szén céltargybol femtoszekundumos lézerimpulzusok

alkalmazasaval keltett ablacios felho vizsgalata

Amorf és gyémantszerl szén rétegek eldallitasahoz egy részletesen vizsgalt modszer
a nanoszekundumos impulzusideji 1ézereket alkalmazo PLD [98-101]. Az utobbi idOben a
tudomanyos érdeklddés elsdsorban az ultrardvid 1ézerimpulzusokkal torténd ablacioé és az
ablacios felhobdl eldallitott vékonyrétegek, illetve nanorészecskék fel¢ fordult. A
levélasztott réteg tulajdonsagai dontd részben az ablacios felhd jellemzditdl fliggnek, mint
példaul a felhdt alkotd részecskék ionizacios foka, illetve a részecskék sebessége és
eloszlasa (1. fejezet). A levalasztott rétegek tulajdonsdgainak optimalizalasa tehat
elképzelhetetlen az ablacios felhd tanulmanyozasa nélkiil.

Ebben a fejezetben Ti-zafir 1ézer altal livegszerli szén céltargybdl generalt ablacios
felho jellemzoit mutatom be. A felhd vizsgalatdhoz 1ézer-indukalt plazma emissziojat

elemzd spektroszkopiai eljarast alkalmaztam.

3.2.1 Kisérleti elrendezés

Az 3.10 abra mutatja a kisérleti elrendezés vazlatat. A kisérletekhez Ti-zafir 1ézer
lézerimpulzusait alkalmaztam. A nyalab kozponti hullamhossza 800 nm volt. A
lézerrendszert kordbban, a 2. fejezetben ismertettem részletesen. Az iivegszerli szén
céltargyat egy eredetileg impulzus lézeres levalasztasra kialakitott vakuumkamraban
helyeztem el. A vakuumkamréban a nyomas 10 Pa volt. A lézernyalab fényét 25 cm
fokusztavolsagu kvarc lencsével 45°-o0s beesési szog alatt fokuszaltam a céltargy feliiletére.
Minden impulzus a céltargy 0j, még kezeletlen teriiletét vilagitotta meg. A lencse és a
céltargy kozotti tavolsag valtoztatasaval modositottam a megvilagitott teriilet méretét. Az

alkalmazott intenzitastartoméany 2 - 6,7 - 10'> W/cm® volt.
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3.10 abra: Kisérleti elrendezés, ahol T1-T6 tiikroket, L1 és L2 lencséket, mig B a

nyalabosztot jeloli.

A kettds impulzusokat Michelson-interferométerben alakitottam ki (3.11 &bra). Az
impulzusok kozotti idokésést az eltolohoz rogzitett tiikdr (3.10 abran a T2 tiikdr)

elmozditasaval valositottam meg.

3.11 abra: A Michelson-interferométer

A spektrumokat egy LIBS (laser induced breakdown spectrometer, 1ézer-indukalt plazma
emisszios szinképelemzd) berendezéssel vettem fel. Az eszkdz fO része egy szamitogép

vezérelt TRIAX-320 Jobin Yvon spektrograf, amelyhez egy kvarc optikai szal csatlakozott.
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A spektrografban taldlhato racsok beosztasa 600, 1800 és 2400 vonal/mm volt, amelynek
megfeleld spektralis feloldas 0.04 nm, 0.015 nm ¢és 0.01 nm. A spektrumokat egy ICCD
(erdsitett CCD) kamera segitségével rogzitettem (tipusa: DH520-18F, Andor Technology).
A lézerimpulzus altal keltett ablacids felhd sugarzasat leképeztem az optikai szal bemend
feliiletére (1 mm atméréjii) az L1 és az 5 cm fokusztavolsaga L2 kvarc lencsébdl allo
lencserendszerrel. Az optikai szal vezette a sugarzast a spektrograf bemend réséig. Az
1800 beosztas/mm beosztasu racs lehetdséget adott a spektrumok felvételére a 360-680 nm
kozotti hullamhossz tartoméanyban, 80 nm —es 1épéskdzokkel. A detektort egy digitalis
idokésést biztositd generatorral kapuztam (DGS535, Stanford Research Systems). Az itt
bemutatott kisérleteknél a 1ézert €s a kamerat szinkronizaltam, és a lézerimpulzus feliiletre
vald megérkezeésétdl szamitott 1 us idOtartamban az ablacids felh6tdl szarmazd sugarzas
integralt jelét rogzitettem. A lézer ismétlési frekvencidja ekkor 10Hz volt. Annak
érdekében, hogy a jel-zaj aranyt javitsam 50, egyszeres 1ézerimpulzusokkal keltett ablacios
felhd sugarzasahoz tartozo spektrum integralasabol allitottam el a vizsgalt spektrumokat.
A Dberendezés geometriai méreteibdl adddéan nem volt lehetdség a spektrumok
hitelesitésére higany g6z lampaval, igy a spektrumokat az ablacios felhd ismert, intenziv
csticsaira hitelesitettem. A spektrumokon az emisszidos csucsok egy, a valtozd
hémérsékletii plazma feketetest sugarzasabol adodo hattérre szuperponalddtak. Az egyes
spektrumokat a hattér levonasaval korrigaltam. A rendszer spektralis érzékenységét
(melyet a 3.10 abran To6-tal jelolt interferenciasziird erdsen modositott) nem allt
moédomban hitelesiteni egy, a minta helyére helyezhetd ismert spektralis eloszlast
fényforras hidnyaban. Ezért a kiértékelés soran egymashoz kozeli hullamhosszisagu
emisszios csucsok valtozasat hasonlitottam Ossze. Azzal a feltételezéssel €ltem, hogy a
vizsgalt hullamhosszakhoz tartoz6 spektralis érzékenységek 1ényegesen nem kiilonbdznek.
Az ultrarovid lézerimpulzussal keltett ablacios felhd sugarzasat harom kisérleti paraméter
fliggvényében tanulmanyoztam:

1) Az elso kisérleti paraméter a 1ézernyalab altal megvilagitott feliilet nagysaga volt, azaz a
céltargy felilletén a nyaldb energiastiriségét modositottam a fokuszaldé lencse
elmozditasaval, mialatt a Iézernyalab energiaja adlland6 maradt.

2) A masodik kisérletsorozatnal szintén a nyalab energiasiirliségét valtoztattam, de ekkor a
nyalab leképezése a céltargy feliiletére valtozatlan volt, csupan a lézernyaldb energidjat
modositottam sziirke szlirok segitségével.

3) Végiil vizsgaltam a kettds lézerimpulzusok kozotti idokésés hatasat az ablacios felhd

sugarzasara.

51



A harom kisérletsorozathoz tartoz6 kezdeti eredményeket taglalom ebben a fejezetben.

3.2.2 Kisérleti eredmények

Az tlivegszerl szén céltargybol keltett ablacios felhd sugarzasat mutatja a 3.12 abra
a 415 nm -500 nm tartomanyban. A 1ézernyaldb energiasiirtisége ®= 0,72 J/cm® volt (a
hozza tartozé intenzitas: I= 4,04*10'> W/cm?). Az abran feltiintettem az ablacids felhéhoz
tartozd atomi spektrumvonalakat, mint a CI 477,0 nm és CI 493,3 nm vonalakat, illetve a
szén ionok emissziojat jelzé CII 426,8 nm és CII 437,1 nm vonalakat. A diszkrét vonalak
mellett az ugynevezett Swan — sav is megtalalhatdé a spektrumon, amely az ablacios

felhében jelen 1évo molekulak rekombinaciojahoz kothetd [102].
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3.12 abra: Az ablacids felhd emisszios szinképe @= 0,72 J/cm” energiastiriiségii 1ézer-

crer

A 3.12 abran lathatod spektrum szerkezete altalanosan jellemz6 valamennyi spektrumra, és
a Swan — sav is valamennyi rogzitett spektrumon megtalalhat6. Az ablacios felhdben jelen
1év6 atomos és ionos részecskepopulacio jellemzéseéhez két spektrumvonal, a CI (477,0
nm) ¢s a CII (426,8 nm) vonal intenzitasat vizsgaltam a kiilonbozo kisérleti paraméterek

fliggvényében.

A lézernyaldb altal megvilagitott teriilet nagysdga az ablacié folyamatara és ennek

kovetkeztében a keletkez6 ablacids felho tulajdonsagaira is hatassal van: megvaltoztatja az
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Integralt jel (a. u.)

impulzus energiastirliségét a feliileten, a felhd térbeli eloszlasat, és igy terjedését is. Az
ablacios felhdt elséként a megvilagitott feliilet nagysagdnak fiiggvényében
tanulmanyoztam. A 3.13 dbra a CI és a CII vonalak intenzitasfiiggését mutatja. A
céltargyon megvilagitott felillet nagysaganak csokkentésével, azaz az intenzitas
novekedésével az atomos vonal intenzitdsa kezdetben novekszik, és maximummal
rendelkezik a 4,04"‘1012 W/em? - 6,1”‘1012 W/em? intenzitastartomanyban. A CII ionos
vonal intenzitisa is ugrasszerfien megné 4,04*¥10'> W/cm® lézerintenzitas felett. Az
ionoktdl szdrmazd sugdrzds maximuma az atomos vonalhoz hasonldan, a lézernyaldb
fokuszon kiviili leképezéséhez kothetd, nem pedig a maximalis 1ézerintenzitashoz. A CI és

CII vonalak maximuma 5.2*10'2 W/cm? intenzitasnal talalhat.
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3.13 abra: Az a) CI (477,0 nm) atomos spektrumvonal és a b) CII (426,8 nm) ionos

spektrumvonal intenzitdsa az ablald ultrardvid 1ézerimpulzus energiasiiriségének (és

intenzitdsanak) a fliggvényében.

Mivel a kisérletek elsddleges célja az volt, hogy a levalasztott réteg tulajdonsagait
optimalizdljam, a tovabbi kisérleti paraméter tanulmanyozasdhoz kivalasztottam azt a
lencseallast, amely esetén:

- az atomoktdl és ionoktdl szarmazo sugarzas intenzitasa megfelelden nagy volt,

- ugyanakkor az ablaciés felho erds fokuszalasbol adodo széttartasa nem valosult meg.
Ennél a lencsedllasnal a céltargy feliilete a fokuszpoziciotdl 4 mm-re helyezkedett el és a

lézerintenzitas I= 4,04*10'* W/em? volt.
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1.5 2 25 3 35 4 1.5 2 25 3 35 4
0'25 T T T T T T 1'5 T T T T T T
| |
0.20+ L .
1.0 "
fn - U L T
S 045 {3 -
. 8 [
o) g
T 0.10- o © ® 0 0% | - .
& S o5t - 1
E =
0.05}- ]
a) CI (477,0nm) b) cI1 (426,8 nm)
000 L 1 1 1 1 00 1 1 1 1 1
0.2 0.3 0.4 0.5 06 0.7 0.8 0.2 0.3 0.4 0.5 06 0.7 08
Energiasiriiség (J/cm?) Energiasiriség (J/cm?)

3.14 abra: Az a) CI (477,0 nm) atomos spektrumvonal és a b) CII (426,8 nm) ionos
spektrumvonal intenzitdsa az ablaldé ultrarovid lézerimpulzus energiastiriiségének (és

intenzitasanak) a fiiggvényében.

A 3.14 abra az atomos és ionos vonalak intenzitdsdt mutatja a lézerimpulzus
energiastliriiségének a fliggvényében. Ebben az esetben a lencsepozicié allando6 volt (4 mm-
re a fokusztol) és a nyalab energiajat szilirke szlir6k segitségével valtoztattam. A 3.14 dbran
megfigyelhets, hogy [=2,02*10'> W/cm® intenzitdsnal nagyobb értékeknél a CI vonal
intenzitasa allando, ugyanakkor a CII ionos vonal intenzitdsa novekszik az energiasiiriiség
novekedésével. Ez az eredmény Osszecseng H. C. Ong [103] és Yamagata [104]

eredményeivel, habar 6k nanoszekundumos 1ézerimpulzusokat hasznaltak az ablacional.

Az utolsé kisérletsorozatnal kettds 1ézerimpulzusokat alkalmaztam. A kettds
impulzusok 4altal 1étrehozott ablacids felhd emisszidjat dsszehasonlitom az impulzusok
kozotti idokésleltetés fliggvényében. Ezenkiviil Osszevetem a felhd emisszidjat az
egyszeres, ugyanolyan intenzitasi (az intenzitas 1=2,02%¥10'> W/cm® ) lézerimpulzus,
illetve dupla energiaji (az intenzitis I = 4,04*10' W/em?®), és ugyanolyan
lencsepozicidhoz (a fokusztol 4 mm-re) tartozd lézerimpulzusok alkalmazaséaval
l1étrehozott ablacios felhd sugarzasdval. Az egyszeres impulzusokat ugy valdsitottam meg,
hogy a Michelson-interferométert kikeriilve vezettem a 1ézernyalabot a céltargy feliiletére.
A 3.15 abra egyszeres impulzusok (a), €s kétszeres impulzusok alkalmazasa esetén mutatja
be a spektrumokat, ugy, hogy az idokésés a két impulzus kozott b) At=4 ps és c) At=116,8
ps volt.
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3.15 abra: Az ablaciés felhd emisszids szinképe ®= 0,36 Jem® (I= 2,02 *10'2 W/cm?)
energiastiriségli a) egyszeres impulzusok, és b), c) kettés lézerimpulzusok esetén. A

késleltetés az impulzusok kozott b) At=4 ps és ¢) At=116,8 ps.

A dupla energiaju (az intenzitds I = 4,04*10' W/cm?) 1ézerimpulzusok alkalmazasaval

generalt ablacios felhd szinképét a 3.12 abran mutattam be.
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A 3.15/a 4dbran az egyszeres 1ézerimpulzushoz tartozo spektrum meglehetdsen zajos, amely
az ablécios felhd gyenge emisszidjaval magyarazhatd. A 3.15/b abrén lathatd spektrum
jellemzi az ablacios felhd sugarzasat At=1 ps, 2ps és 4 ps idokésések esetén. A spektrumon
az a) spektrumhoz képest egy jelentdsen intenzivebb CII (426,8 nm) ionos vonal figyelhetd
meg, ugyanakkor a CI (477 nm) atomos vonal intenzitdsaban bekdvetkezett valtozas
aranyaiban kisebb. A 3.12 és 3.15/b abra Osszevetésébdl tisztan lathatd, hogy kettds
impulzusok alkalmazasa esetén a vizsgalt CII ionos vonal intenzitdsa szamottevOen
nagyobb, mint dupla intenzitdsu, egyszeres impulzusok esetén, ugyanakkor az atomos
vonal intenzitasa lecsokkent. 4 ps-ndl nagyobb iddkésleltetések esetén a 3.15/c abrahoz
hasonl6 szinképeket rogzitettem. 8 ps id6késéstél mind a CI, mind pedig a CII
spektrumvonal intenzitasa kisebb, mint az egyszeres impulzusok esetén.

A spektrumvonalak intenzitdsanak valtozasat az id6késleltetés fiiggvényében a 3.16 abra
mutatja. Az abran feltiintettem az egyszeres (o), I = 2,02 *10'> W/cm® intenzitast és a
dupla energiaji (o jel a 0 ps id6késésnél), szintén egyszeres I= 4,04 *10'% W/cm®
intenzitasu 1ézerimpulzusok altal generalt ablacios felhd sugarzasdban mért CI (426,8 nm)

¢s CII (477 nm) vonalak intenzitasat.
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3.16 abra: Az a) CI (477,0 nm) atomos spektrumvonal és a b) CII (426,8 nm) ionos spektrum
vonal intenzitdsa az ultrarovid 1ézerimpulzusok kozotti idokésés fiiggvényében. A mintara eso

impulzusok energiasiiriisége: ®=0,36 J/em® (I =2,02*10'> W/cm? intenzitas).

A spektrumvonalak idékéséstdl valo fiiggése azt sugallja, hogy kis id6késések esetén a
masodik impulzus részben becsatolodik a céltdrgy anyagaba, hiszen a két vizsgalt
spektrumvonal teljes intenzitdsa nagyobb a dupla intenzitasu, egyszeres impulzussal keltett

ablacios felhd intenzitasanal (3.17 &bra). Ez azt jelenti, hogy tobb részecske volt jelen a
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vizsgalt térfogatban. Ugyanakkor a masodik 1ézerimpulzus gerjeszti is az ablacios felhot,
hiszen intenzivebb ionos sugarzast tapasztalhato, mint 1=4,04*10' W/cm® intenzitasnal.
Az 1dokésés novekedésével a taguld ablacios felhd learnyékolja a feliiletet és a CI
részecskeszam monoton csokken (3.16/a abra), mig az ionos vonal esetén drasztikusabb
valtozas kovetkezik be. A CII jel intenzitasa ugrasszeriien lecsokken 8 ps idOkésés esetén.
Meglepd, hogy nagy idokésleltetés esetén mind az ionos, mind pedig az atomos
spektrumvonal intenzitisa kisebb, mint az egyszeres, [=2,02%¥10'* W/cm® intenzitsu
lézernyalab ablaciojakor. A jelenség magyarazatdhoz még tovabbi vizsgalatok

sziikségesek.
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3.17 abra: CI (477,0 nm) és CII (426,8 nm) spektrum-vonalak intenzitdsdnak Osszege kettds
1ézerimpulzusok kozotti idSkésés fiiggvényében. A grafikonon 0 ps-nal, I=4,04*10'* W/cm®
intenzitasu, egyszeres impulzusokkal torténd ablacid esetén mért spektrumvonalak

intenzitdsanak 0sszege szerepel.

Osszefoglalasképpen elmondhatd, hogy ha ugyanazt a lézerintenzitast eltéroképpen
csatoljuk be a céltdrgy anyagédba, akkor a keletkezd ablacidos felhd tulajdonsagai
lényegesen eltérhetnek egymastol.

- A lézernyaldb céltargy feliiletére torténd leképezésének a modositasaval
megallapithatd egy olyan - fokusztdl eltérd - leképezési allapot, amely esetén az abléacios
felhében jelenlévo atomos, €s ionos részecskék populacidja maximalis.

- A lézernyalab energidjanak a valtoztatdsaval az ionok altal kibocsatott sugarzas

intenzitasa kozel linearisan valtozik az energiasiiriiség logaritmuséval.
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- A kettés 1ézerimpulzusok esetén az impulzusok kozotti idokésés valtoztatdsaval a
gerjesztett allapotban 1évd ionos és atomos részecskék populécidja modosithato.
A spektrumvonalak, és az ablacios felhd Si hordozora torténd lecsapatasaval 1étrehozott
réteg tulajdonsagai kozotti kapcsolat ismertetésére az 5.2 fejezetben térek ki

részletesebben.
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4. fejezet: Ultrarovid 1ézerimpulzussal kezelt feliiletek

Az eldzd fejezetben részletesen targyaltam réz és iivegszerli szén céltargybol
femtoszekundumos 1ézerimpulzussal 1étrehozott ablacios felhd tulajdonsagait. A 1ézeres
megvilagitasnak azonban az anyageltavolitason kiviil mas kovetkezményei is vannak: az
ablacioval a céltargy is valtozast szenved el, optikai és feliileti szerkezeti, morfoldgiai
tulajdonsagai modosulnak. A feliilet valtozasai ugyanakkor visszahathatnak az ablacio
folyamatéra, igy érthetd, hogy annak érdekében, hogy minél atfogobb képet kapjunk az
ultrardvid impulzus és az anyag kolcsonhatasardl mindkét folyamatot meg kell vizsgélni.
Ennek megfelelden tanulmanyoztam femtoszekundumos lézerimpulzusokkal megvilagitott
fém illetve félfém céltargyak morfologiai jellemzodit, amelynek eredményeit ebben a
fejezetben ismertetem. Az alfejezetek szerkezete itt is a kordbbi strukturat koveti, igy
els6ként a kisérleti elrendezést mutatom be, majd pedig az eredményeket targyalom, amit
azok diszkusszidja kovet.

A 4.1 fejezetben réz céltargy lézeres feliileti kezelésének eredményeit mutatom be.
Els6ként az ablacio soran, illetve azt kovetden kialakuld felilleti struktirak
energiasiiriségtdl valdo fiiggését ismertetem. Ezt koveti az ablacidos kiiszob
meghatdrozasanak vizsgalata a lézerimpulzus ferde beesése mellett. Bevezetem a térfogati
ablacios sebességet, amely a 1ézerimpulzusonként eltavozott anyag térfogatat hasznalja fel
a lézerimpulzus hatékonysaganak jellemzésére az anyageltavolitds szemszogébdol.

A 4.2 fejezetben 6000 lézerimpulzussal megvildgitott livegszerli szén céltargy felszinét
tanulmanyozom. A lézerimpulzus ebben az esetben is ferde beeséssel érkezett a céltargy
feltiletére. A kraterek geometriai alakjanak segitségével megbecsiilom az eltavozott anyag
térfogatat, és az ablacids sebességet.

Kis energiastiriiségli 1ézerimpulzusok (a lézerimpulzus optikai behatoldsi mélysége altal
meghatarozott ablacids tartomanyt jellemzd energiastirtiségek [1. fejezet]) esetén a mért

térfogati ablacios sebesség értékeit 6sszehasonlitom egy modell-szamitas eredményeivel.
4.1 Femtoszekundumos lézerrel kezelt réz céltargy feliileti jellemzoi

Egyszeres ¢és tobbszords lézerimpulzusokkal megvilagitott réz céltargy feliileti
tulajdonsagait tanulmanyozom ebben a fejezetben. A céltargy feliileti jellemzodit a

megvilagitd 1ézernyalab energiasiirliségének a fliggvényében vizsgaltam. A réz abléciods
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kiiszobértékének megallapitasahoz profilométeres mérések segitségével meghataroztam az
eltéré szdmu lézerimpulzussal ablalt kraterek mélységét, illetve térfogatat. A mért

térfogatot az ablacid sebességének és hatékonysaganak jellemzésére hasznaltam fel.

4.1.1 Kisérleti elrendezés

A céltargy 50 mm atmérdjii, 5 mm vastag réz korong volt. A kisérlet eldtt a
fémtombot mechanikusan csiszoltam, amelyhez 1 pm-es szemcseméretii kvarc kolloid-
szuszpenziot alkalmaztam (OP-S STRUERS). A kisérleti elrendezés és az alkalmazott
festéklézer megegyezett a 3.1 fejezetben ismertetett rendszerrel. A bemutatisra keriild
kisérletekben a réz céltargy feliiletére 620 nm hullamhosszi egyes impulzusokbdl allo
sorozatok érkeztek. Minden 1ézerimpulzus sorozat (N szamu impulzus) a céltargy 0j, még
kezeletlen feliiletét vilagitotta meg.

Két kisérletsorozatot ismertetek a fejezetben. Elsdként a réz céltargy feliiletét egyszeres
lézerimpulzusok vilagitottdk meg. A feliilet szerkezetét pasztazéd elektronmikroszkoppal
(SEM Jeol 5910-LV®) tanulméanyoztam. A 1ézerimpulzus energiastiriségét ® = 0,526 —
3,77 J/cm® tartoméanyon véltoztattam.

A masodik kisérletsorozatnadl a fém céltargy feliletét 100, 1000, 2000 és 3000
lézerimpulzussal vilagitottam meg. Az ablalt kraterek térfogatat és mélységét ,,DEKTAK
8” tipusu tiis profilométerrel (2. fejezet) hataroztam meg gy, hogy a céltargy feliiletén, a
lézernyalab altal megvilagitott folt hosszabb tengelye mentén (y) haladva egyenld
1épéskozonként meghataroztam a krater keresztmetszeti profiljat. A 1€péskdz nagysagat
15,875 um-nek vélasztottam annak érdekében, hogy elfogadhatdé mérési idon beliil
megfelelden pontos mérési adatokhoz jussak. A profilométer laterélis feloldasa 10 nm, mig
a mélységi pontossag 1 nm volt. A krater rovidebb tengelye (x) mentén a 1épéskdzt 250
nm-nek valasztottam. Minden ablalt krater esetében a profilométer programja kb. 100
kétdimenzids profil felhasznaldsaval szamolta a bemutatasra keriild0 mélység és térfogat

adatokat. Az ablalo 1ézernyalab energiastiriisége ® = 0,48-5,14 J/cm® tartoméanyba esett.

4.1.2 Réz céltargy feliiletének vizsgalata pasztazo elektronmikroszkoppal

A 4.1 abran eltérd energiastrliségli, egyszeres lézerimpulzussal megvilagitott réz
korong feliiletérdl késziilt elektronmikroszkdpos felvételek lathatok. A felvételek az ablalt

tertilet kozepérdl késziiltek, ahol az impulzus intenzitdsa a legnagyobb volt. A 1ézernyalab
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energiastriisége (a) ® = 0,53 J/em?, (b) 1,42 J/em?, (c) 2.9 J/em® és (d) 3,77 J/em?® volt a
feliileten. @ = 2,9 J/cm® —nal kisebb energiasiiriiségii 1ézerimpulzusok alkalmazésa esetén
az ablacios felszin kdzépso részén megfigyelt struktura a teljes megvilagitott tartomanyra
jellemz6. A feliileten par szadz nanométeres (100-500 nm) kiemelkedések talalhatok,
amelyeknek elhelyezkedését jelentdsen befolydsolja a céltargy eredeti szerkezete. A
kiemelkedések parhuzamos, periodikus sdvokba rendezddnek, és kovetik a karcolasok
iranyat (4.1/b). A 1ézernyaldb energiastiriségének novelésével a céltargy feliilete egyre
jobban karosul, ¢és a feliileten mikrométeres lekerekitett formak alakulnak ki (4.1/c, d). A

kiemelkedések kozott kraterek helyezkednek el, amelyeknek a feliiletére szamos 20-100

nm atmérdjl részecske rakodott le.

4.1 abra: SEM felvételek egyszeres lézerimpulzusokkal megvilagitott Cu céltargy
feliiletérél a) @ = 0,53 J/em?, b) ® = 1,42 J/em?, ¢) ® = 2,9 J/em?® és d) @ = 3,77 J/em?
energiasiiriség alkalmazasa esetén. A felvételek 10 000x nagyitds mellett késziiltek (a

skala 1um hosszusagu).
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A 4.1/c és d abrakon megfigyelhetd formak fém folyadékszerii kifroccsenésére utalnak. A

feliilet kozponti részén a fém megolvadt, majd az aktudlis allapotat megtartva gyorsan

megszilardult, azaz éallapota ,befagyott”. ®= 2,9 J/cm’-nél nagyobb energiasiiriiségii

lézerimpulzusok alkalmazasa esetén a feliilet homogenitdsa megsziinik, és a kodzponti

teriileteket, illetve a lézerfolt perem tertileteit eltérd szerkezeti felépités jellemzi. Mig @ =
2

2,9 J/em® értéknél a peremteriileteket az alacsonyabb energiasiiriiségli impulzusoknal

tapasztalt parhuzamos vonulatok jellemzik (4.2/a 4bra), addig ® = 3,77 J/em® esetén mar a

1ézerfolt szélén is erdteljes olvadas kovetkezik be és a kifroccsent anyag tarajszerii

formakat hoz 1étre (4.2/b ébra).

4.2 abra: Lézerimpulzus altal eldidézett feliileti struktira a megvilagitott Cu feliilet sz¢€1so

tartomanyéban a) @ = 2,9 J/cm?® és b) @ = 3,77 J/cm® energiasiiriiség alkalmazasakor.

A bemutatott feliileti sajatossagok, szerkezetek magyarazatdhoz elengedhetetlen a céltargy
ablaciés mechanizmusdnak az ismerete. A kovetkezd fejezetben a kiilonbozd ablacios

mechanizmusok energiastiriiségtol valo fiiggését fogom targyalni.

4.1.3 Réz céltargy ablacios kiiszobértéke

crer

¢s 3000) alkalmazasa esetén. Az ablacios kraterek elemzésével hataroztam meg az ablacios
kiiszob-energiasiiriiséget.

Ahogy azt az irodalmi bevezetOben lattuk [1. fejezet] a kiiszobérték meghatarozasara két
modszert alkalmaznak leggyakrabban. A Liu [55] altal felvazolt eljards az ablalt folt

atmérdjének energiastirliség fliggését hasznalja fel az ablacios kiiszob megallapitasara (1.9
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egyenlet). A masodik modszer a két-dimenzios homérséklet modellbdl levezetett
Osszefliggésre épiil, amely alapjan az ablacids sebesség (eltdvozott anyag vastagsaga

impulzusonként) a 1ézerimpulzus energiastirliségének a fiiggvénye és kifejezhetd az

4.1) L=A *1n[¢0 J egyenlettel [50, 104].

th
Az egyenletben @, az ablacios kiiszob-energiastriiség értéket jelenti, mig A egy allando,
amelyet az optikai (1/a) és a hdterjedésbol (1) adodd behatolasi mélység kozotti kapcsolat
hataroz meg. (A két-dimenzids hdémérséklet modellr6l és az ablacids kiiszob-
energiastirliség meghatarozasanak ezen modjardl mar szo esett a bevezetdben.)

A fenti két modszert tipikusan Gauss keresztmetszeti intenzitas eloszlasu 1ézerimpulzusok
esetén, azok feliiletre merdleges beesésénél alkalmazzak [50, 52, 53, 105]. Az ablalt g6dor
als6 pontjanak mélységét ekkor nem az atlagos energiasiiriség értékhez tartozo ablacios
sebesség hatarozza meg, hanem a nyaldb kozéppontjdban fellépd maximalis
energiastirliséghez tartozo energiastiriiség. Ez is csak akkor igaz, ha a 1ézernyalab atmérdje
az abszorpcids behatolasi mélységnél és a hddiffuizios hossz altal meghatarozott / értéknél
is nagyobb.

Az altalam alkalmazott kisérleti elrendezésnél a 1ézerimpulzusok 45 fokos beesési szog
alatt értek el a céltargyat, amelynek kovetkeztében a lézerimpulzus intenzitas-eloszlasa
megvaltozott a feliileten. A lézerfolt kozelitdleg ellipszis alakot vett fel a céltargy
felilletén, ahogy azt a 4.3/a abra is mutatja. A felvételen, réz céltargyon N = 3000
lézerimpulzussal kialakitott krater profilometriai mérésének eredményeibdl eldallitott
haromdimenzids felvétel lathatd. A krater feliiletének nagy (y tengely) és kis tengelye (x
tengely) mentén a krater profilja meghatarozhato volt. A keresztmetszetek megfelelnek egy
ferde kup keresztmetszeti képeinek (4.3/b), mig a krater mélysége, d a kip magassaga. A
profilométeres mérésekbdl tehat egyértelmiien kitlinik, hogy a kraterek alakja jol
kozelithetd egy ferde kuppal, és ez lehetdséget adott az ablacios sebesség meghatarozasara.
A kup keresztmetszeti profiljainak a felhasznalasaval meghataroztam minden krater esetén
azt a [} szoget a feliilet normalisatol mérve, amely a krater legmélyebb pontjahoz tartozik
(4.4 abra). A szog értéke az 1000 és annal nagyobb 16vésszam esetén: B = 38,9°+2,5° vollt.

Ebben az iranyban volt a lézernyalab altal eldidézett ablacid a legintenzivebb.
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keresztmetszeti profilok lathatok az x és y tengelyek irdnyaban.

Mindemellett meg kell emliteni, hogy a krater alakjat szdmos tényezd egylittesen hatarozza
meg:

- A céltargy feliiletét elsoként elérd 1ézerimpulzus a feliileten részben visszaverddik,
részben pedig behatol a céltargyba, ugyanakkor a feliiletbe vald belépése soran megtorik.

- A tovabbi impulzusok mar egy lézerrel kezelt feliiletet latnak, ahol a feliilet
szerkezete 1ényegesen megvaltozott (1asd 4.1 abra).

- A beesési sz0gtdl fiiggden a visszavert nyalab vagy kilép a kraterbdl, vagy tovabbi

visszaverddések révén tovabb mélyiti azt.

Kis energiasiiriiségii (® <2,9 J/em®) impulzusoknal az ablalé hullamhosszaknal kisebb
(lasd 4.1/a, b abra), a nagyobb energiasiiriségli  impulzusoknal a hulldmhosszal
Osszemérhetd, vagy annal nagyobb feliileti durvasag jon 1étre (lasd 4.1/c, d abra), ami az
elsd esetben a fényszoras feler6sodéséhez, a masodik esetben a szoras mellett a
mikroméretli skalan a beesési sz0g megvaltozasahoz vezet. Ahol lecsokken a 1ézernyaldb

beesési szoge, ott a lokalis abszorbedlt energiasiirliség két ok miatt is megnd.
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4.3 abra: a) N = 3000, ® = 4,16 J/cm? energiastiriiségli 1ézerimpulzus altal réz céltargy feliiletén

kialakitott ablacios krater profilométerrel mért alakja. A b) dbran a profilométer altal mért



Egyrészt, egy 7Y hajlasszogli ferde

LEZER NYALAB

feliileten (4.4 4abra), a nyaldb ferde
beesése esetén (P szog) a beesési szog
szintén 7y szoggel valtozik meg. Ekkor

az effektiv energiastriiség:

D= Dy cos(B—y),

ahol [ON a beeso nyalab
energiaslirlisége, azt a terjedési iranyra 4.4 abra: Durva feliiletre beesd 1ézernyalab
merdleges feliileten tekintve. Masrészt  beesési szogének valtozasa a feliileten. A fekete
a kisebb beesési szoghdz a Fresnel szaggatott vonal a feliilet normalisat jeloli.
formulaknak  megfeleléen  kisebb

reflexios tényezd tartozik [106]. Mivel

a nyaldb  irdnydra  merdleges LEZER NYALAB
felilletelemekbe a legnagyobb az / / / / /
energia  becsatolds, az  ablacid
sebessége ott gyorsabb, igy a sok-
l6véses  ablaci6 a 4.5  é&bran
szemléltetett modon egy, az iranyahoz
kozelitd ablacios godrot hoz 1étre. Ha
csak az optikai becsatolastol fliggene

4.5 abra: Az ablalt krater sematikus kialakulasa:

az ablacio, akkor a 10vésszam
’ a fels6 durva profilu feliiletrdl, ,,l0vésenként”

novekedésével a kraterek dolése a ) o ) o
eljutunk az als6 gorbével jelzett godorig, ha a

nyalab irdnyaval megegyezd iranyba ,

45°-0s beesésli nyalab iranydba ,,nézd’
fordulna. Ha a feliileten abszorbealt

feliiletekrdl vastagabb anyag ablalodik.
energia eloszlasat csak a hdodiffuzio
szabna meg, akkor az ablacids godor a
homérséklet gradiensnek megfelelden a feliiletre merdlegesen mélyiilne. A valdésagban
mindkét hatds szerepet jatszik, tehat az ablacidos godor dblésszoge e folyamatok egyiittes
hatasaként alakul ki.
A kovetkezd szamitasokat a (4.1) Osszefiiggéssel leirhatdé modell alapjan végeztem. A
1ézerimpulzusok keresztmetszeti intenzitas eloszlasat Gauss eloszlassal kozelitettem.

Az ablécios kraterek mélységébdl kiszamoltam az ablacios sebességet, [(N)-t. A 4.6 dbra

az [(N) ablécios sebességet mutatja be az alkalmazott 1ézerimpulzusok energiasiiriségének
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a fliggvényében. Az abran lathato, hogy eltérd szdmu 1ézerimpulzus esetén az ablacios
sebesség értekek nem egyeznek meg. Legszembetlindbb a kiilonbség az N = 100
lézerimpulzust és a néhdny ezer 1ézerimpulzust alkalmazo6 ablacid kozott. Az irodalmi
adatok alapjan réz céltargy ablacidjakor, a 1ézerimpulzus merdleges beesése esetén az (1.7)
¢és (1.8) egyenletekkel jellemezhetd két ablacios szakasz jol elkiilonithetd volt az ablacios
sebesség - logd grafikonokon [50, 53, 104, 105], ha a godrok mélysége nem haladta meg a
30 um-t. Ugyanakkor a 4.6 dbran bemutatott grafikonon az optikai behatolasi mélység és a

héterjedés altal meghatarozott ablacios tartomanyok nem kiilonithetdk el egyértelmiien.

0.4 . T
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= < 100 impulzus <
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@ 0.2¢ ¢ i
@
8
[}
A
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4.6 abra: Az ablacios sebesség a lézernyaldb atlagos energiasiiriségének, és az ablalo
lézerimpulzusok szdmanak a fiiggvényében. Az impulzusok szdma N=100, 1000, 2000 és

3000 volt.

Annak érdekében, hogy megvizsgaljam, hogy egyaltalan hasznalhatok-e ezek az
eredmények az ablacio jellemzéinek meghatarozdsdra, az ablacids sebesség
energiastirliségtol valo fiiggését abrazold grafikonokat (4.6 abra) felhasznaltam az ablacios
kiiszobértek meghatdrozdsira. Az eltérd szdma lézerimpulzusoknal a grafikonokat
egyenessel illesztettem. Mivel az dbra alapjdn nem lehet egyértelmilien elvélasztani az
egyes ablacios szakaszokhoz tartozd energiasiiriség értékeket, az 0sszes mérési pontot
felhasznaltam az illesztéshez. Az egyenes és az energiastriiség (®) tengelyének metszete
altal meghatarozott kiiszobértékeket és annak illesztésbdl eredd hibajat a 4.1 tablazatban

foglaltam Ossze.
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Céltargy | @ (100) [mJ/em?] | @ (1000) [mJ/cm?] | @ (2000) [mJ/cm?] | @ (3000) [mJ/cm?]

Cu 576.2 + 235 77 £58 41 +£49 31 £32

4.1 tablazat: A 4.6 abran lathatdé grafikonok alapjan meghatarozott ablacids kiiszob

energiastirliség eltérd szamu lézerimpulzusok alkalmazésa esetén réz céltargyon

A meghatarozott kiiszob energiastirliségek igen eltérd értéket mutatnak, amibdl arra
kovetkeztettem, hogy csak a godor mélysége alapjan nem lehet meghatarozni az ablécios
sebességeket. A legfobb hibat az okozza, hogy az energiasiirliség eloszlasa a feliileten
16veésrol 1ovésre valtozik. Ezért az ablalt godrok mélysége €és az atlagos energiasiiriség
értékek nem hasznalhatok az ablécio kinetikdjanak meghatarozasara.

Abbol kiindulva, hogy az ablalt anyag mennyisége az abszorbedlt energiatol fiigg,
megvizsgaltam a lézerimpulzusok hatdsara a céltargybdl eltavozott anyag térfogatat is.
Bevezettem egy 1j, az ablaciot jellemzd paramétert, a térfogati ablacios sebességet, amely
a céltargybol impulzusonként eltdvozott anyag térfogatat jelenti. A mérés eredményeit a

4.7 dbra mutatja.

% 6000——m7————————————————————
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= ® 2000 impulzus o '
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4.7 abra: A térfogati ablacids sebesség a beeso 1ézernyalab atlagos energiasiiriségének, és az
ablalo 1ézerimpulzusok szamanak a fliggvényében. Az impulzusok szama N = 100, 1000,

2000 és 3000 volt.
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A grafikonokon t3bb, eltérd meredekségli szakasz kiilonithetd el. @ ~ 1,5 J/em®
energiastiriség értékig az ablacids sebesség egyenletesen novekszik, majd a novekedés
lassul. Jol lathato, hogy ® ~ 3 J/em® energiasiirliségnél nagyobb értékeknél a térfogati
ablacios sebesség ¢lesen, szinte ugrasszerlien megndvekszik. Ez a jelenség, valamennyi

vizsgalt impulzusszamnal megfigyelhetd.

A térfogati ablacio leirasara egy modell szamolas segitségével megbecsiiltem, hogy a
lézerenergia elnyelddésének kovetkeztében mennyi a céltargybol eltavozott anyag
mennyisége, €és az ablaci6 folyaman kialakitott krater mélysége. A tovabbiakban ezt a
szamolast ismertetem részletesen.

A modellben feltételeztem, hogy

(D Gauss-eloszlastu 1ézernyaldb vilagitja meg a céltargy feliiletét. A 1ézernyalab 45
fokos beesési szog alatt érkezik a céltargyra, aminek kovetkeztében a 1€zerfolt ellipszis

alakot vesz fel a feliileten.

Int.

0 o p2 p

b)

4.8 abra: a) A 1ézerfolt egységekre osztdsa a szamolasnal: a és b az ellipszis fél kis- és
nagytengelyét, mig S a feliiletegységeket jeloli. Az S kozéppontjaba r vektor mutat,
amelynek maximalis értéke a 7y irdnyba p max. b) A Gauss keresztmetszeti intenzitds

eloszlasu 1ézernyalab , ahol Iy az ablacios kiiszob intenzités.

(IT)  Feltételeztem, hogy az ellipszis kistengelye mentén a nyalab intenzitds eloszlasa
megfelel a merdleges beesés esetének, mig a tobbi alkotd irdnydba azok hosszaval
aranyosan valtozik az értéke. A programban ezt tigy valdsitottam meg, hogy az ellipszist 2
fokonként szeletekre (a kozponti szoget p jeloli) osztottam, majd a szeleteket tovabbi

részekre (feliiletelemekre). A szeletet 7 index jellemzi, a kis feliiletelemeket pedig Sj;, ahol
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azok kozéppontjdba mutatd vektor ;. Az r; nagysdginak a meghatarozasa a kovetkezd

volt:

- az a fél kistengelyt 0,5 um-enként (4.8/a dbran) felosztva Z szamu 1épést kaptam,

- ekkor ¥ szoggel jellemezhet6 alkotot, pna —t1is Z egységre bontottam, igy 7 = i*( Pmar /
Z)és iel,---Z] egész szam.

Feltételeztem, hogy az §; feliiletelemen ugyanakkora energia nyelddik el, mint a
kistengely iranyaban az S, feliileten.

(II)  Ha a lézernyalab intenzitasa a megvilagitott folt adott, elemi teriiletére vonatkozdan
meghaladja az ablécios kiiszobértéket, akkor anyageltdvozas kovetkezik be. Ezt a feltevést

az

(4.4) 1(p,z)-exp- (—a-z) 2 I,

2 2
egyenldtlenséggel fejeztem ki, ahol I(p,z)=1,- Mo -exp 22 .
w(z) w(2)

Az kifejezésben z a nyaldb haladasi irdnya mentén a mélység, r az optikai tengelyt6l mért
tavolsag, az Iy a beesd fény maximalis intenzitasa, wy a nyalabnyak, w(z) a nyalabsugér, o
az abszorpciods egyiitthatd, €s I; az ablacids kiiszob intenzitas. A fenti feltevést grafikusan a
4.8/b abra mutatja. Az abran lathatd, hogy eltéré intenzitasértékekhez eltérd maximalis
sugar tartozik a céltargy feliiletén, ahonnan anyageltavozas kovetkezik be. gy példaul ha I,
<I,, akkor p; < p2, azaz kisebb 1ézerintenzitas értékeknél kisebb feliiletrdl torténik ablacio
a lézeres megvilagitds soran. Az eltdvozott anyagmennyiség az adott feliiletelem
nagysaganak ¢és az ablalt mélységnek a szorzata. A mélységet a (4.4)-es képlet hatarozza
meg: az ablalt mélységben a fényintenzitds éppen az ablacio kiiszobintenzitasaval egyezik
meg.

(IV) Minden alkalmazott 1ézerintenzitas értéknél meghataroztam azt a maximalis sugar
értéket (Pmax), ahonnan abléacio kovetkezik be a céltargy feliiletén (4.8/a dbra). Az ellipszis
nagytengelyének az iranyaba a maximalis sugar értéke pmax/cos(45°).

(V) A szamolédsnal felhasznalt ablacios kiiszOb energiasiiriség értéket a 4.7 abran
feltiintetett mérési pontokbdl hatdroztam meg. Az egyes impulzusszamokndl a harom
legkisebb energiastriiséghez tartoz6 mérési pontokra egyenest illesztettem, ¢és az
illesztésbdl kapott kiiszobértékek atlagat vettem figyelembe a szamolasnal, amely

®,=0,392 J/cm” 4tlagos energiasiirliség volt.
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(VI) A krater mélytilését ugy vettem figyelembe, hogy minden egyes impulzus utan

meghataroztam a krater teljes feliiletét, amelyre az adott, bejovo 1ézerenergia eloszlott.

Az itt vazolt moddszerrel kiszamoltam a céltargybdl impulzusonként eltavozo
anyagmennyiséget, és az ablacids krater mélységét. A szamolt értékeket Osszevetettem a

mért értékekkel, amelynek eredményét a 4.9 dbra mutatja.
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4.9 abra: A réz céltargy mért és szamolt térfogati ablacios sebessége (a, ¢), illetve ablacios
sebessége (b, d) eltérd szdml 1ézerimpulzusoknal a 1ézerimpulzus energiastliriiségének

(®) a fliggvényében.

A 4.9/a grafikonon a szdmolas eredményét jelzd folytonos vonal (N=100) jelentdsen eltér a
mért értékektdl, mig 4.9/b abran, N=3000 impulzus esetén egyre jobban kovetik a mért
eredményeket a szamolt értékek ®=3 J/cm® energiasiiriiségig. Az abrakbél egyértelmi,
hogy az ablacids sebesség-energiasiiriiség grafikonokon sem a mért, sem a szamolt adatok
alapjan nem kiilonithet6k el az egyes ablacios szakaszok (4.9/b és d abrak). Ugyanakkor az

egyes szakaszok hatara jol meghatarozhatdo a mért térfogati ablacidos sebesség-
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energiasiiriség grafikonok alapjan (4.9/a és ¢ 4brak). 3 J/em® értéknél nagyobb

energiaslirliségeknél telitddési jelenség figyelheté meg a térfogati ablaciés sebesség
grafikonokon. Eddigi ismereteim szerint kordbban senki sem figyelte meg az ablacios
krater térfogatanak telitddését az impulzusszam fiiggvényében. Ellenben az ablacios krater
mélységének telitddését mar tapasztaltdk példdul Omlesztett kvarc céltargy
femtoszekundumos 1ézerrel torténd ablaciojakor [107]. Az emlitett kisérleteket levegdn

végeztek és nem vakuumban. Az ablaciés krater mélységének telitddését a
lézerimpulzusnak a krater oldalan torténd szérodasdval magyardztdk. Garnov és
szerzbtarsai [108] szintén tapasztaltdk a jelenséget eltérd céltargyakon (fém, keramia és

félfém céltargyak), illetve kiillonb6zo impulzushosszu (ns, fs) 1ézerek esetén is.

A 4.9 abra térfogati ablacios sebesség-energiasiiriiség grafikonjai alapjan egyértelmi, hogy
csupan a lézerimpulzus energidjanak elnyelddésével nem magyarazhat6 az ablacio ®© > 3
J/em® energiasiiriiség értékek esetén. Ebbol arra kovetkeztettem, hogy a masodik ablacios

szakasz megkezd6dik ~3 J/cm® energiasiiriiség értéknél.

A 4.6, 47 és 4.9 abra alapjan az ablacios sebesség ¢és a térfogati ablacids sebesség
erteljesen fligg az ablalo lézerimpulzusok szamatol. A 4.10 dbran az egyes N
lézerimpulzus szdmok fiiggvényében abrazoltam az ablacidés sebességeket az eltérd
energiastiriiségeknél. Ahogy az a grafikonon megfigyelhetd a 1ézerimpulzusok szdmanak

novelésével az

impulzusok hatékonysdga jelentdsen csokken az eltavolitott

anyagmennyiség tekintetében.
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4.10 abra: A réz céltargy a) ablacids sebessége as b) térfogati ablacids sebessége eltérd

lézerimpulzus energiastiriiségek esetén a Iézerimpulzusok szaménak (N) a fiiggvényében.
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Valgjaban ahogy egyre tobb 1ézerimpulzus éri a kratert annak a feliilete egyre novekszik. A
megndvekedett feliilet természetesen azzal jar, hogy az energiaslirliség, vagy az intenzitas
lecsokken. Ennek megfeleléen az ablacids sebesség is csokken, €s elérheti a nullat, ha az
energiastiriség nem éri el a kiiszobértéket. A godor mélyiilésével egyre nagyobb feliileten

all le az ablacio, végiil elérhetd az az allapot, ahol a godor mélytilése teljesen megsziinik.
4.1.4 A jelenségek értelmezése

A 4.1/a és b felvételek alapjan egyértelmii, hogy a nanométeres érdesség akkor
jelenik meg a lézerrel megvilagitott teriileten, ha ott feliileti hibak, polirozasbdl eredd
savok vagy lokalis kristalyok szemcsehatdrai vannak jelen. Ez a megfigyelés 6sszhangban
van a [109] irodalommal.

A véletlenszert feliileti hibdk a 1ézerimpulzus egyenetlen abszorpcidjat eredményezik
[110]. A lézerimpulzus energidjanak inhomogén elnyeldédése kovetkeztében a céltargy
feliilete lokalisan megolvad, és folyadék kicsapodasara jellemzd, peremmel hatarolt nano-
vagy mikrométeres liregek alakulnak ki (4.1/a). A feliiletbdl kicsapddd anyag a folyamat
kozben megszilardul az eredeti hibahelyek koriil. Nagy energiastiriiségli 1ézerimpulzusok
hatdsara a feliilet teljesen megolvad és a feliilet eredeti hibait az erds olvadas elfedi, ahogy
az a 4.1/c és d abrakon megfigyelhetd. Ugyanakkor a megvilagitott feliilet kozépsd és
peremteriileteit eltérd struktirak jellemzik (4.2 abra).

Az ablacids kiiszob meghatdrozasanal lattuk, hogy a kiiszob energiasiiriiség @ = 0,392
Jlem®. A 4.1/a 4bran bemutatott felvétel esetén az ablald lézerintenzitis az ablacios
kiiszobértékhez kozeli. A felvételen lathatdo, hogy a hibahelyekhez kozel olvadas
kovetkezett be, amely azt jelenti, hogy a lokélis hémérséklet meghaladta a réz
olvadaspontjat, amely egyensulyi koriilmények kozott 1358 K.

®~3 J/em® értéktél kezdve a lézernyalab energiajan kiviil a héterjedésbdl adodo
jelenségek, illetve a tobbfotonos abszorpcid is szerepet jatszanak az ablacidban (termalis
szakasz). Ez Osszhangban van a feliileten megfigyelt jelenségekkel, hiszen a feliilet

érdessége jelentdsen megnodvekszik ezeknél az energiastiriiségeknél.
A felvételeken megfigyelhetd, hogy szamos, nano- és mikrométeres részecske rakodott le a

céltargy feliiletére (4.1/a és b, illetve 4.2 abra). A nagyobb intenzitdsokndl a részecskék

kiterjedése 1is megndvekedett, amely Osszhangban van 3.1 fejezetben bemutatott
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nanorészecskék jellemzdivel (3.5 4bra). A nanorészecskék atmérdjének intenzitasfliggését

az 5.1 fejezetben targyalom.

4.1.5 Konkluziok

1)

2)

3)

4)

A kétféle ablacios tartomany a mikromorfologia szerint is elkiilonithetd. Alacsony
lézer energiastriiségek esetén a megvilagitott feliilet egyenletes strukturalédasa
figyelhet6 meg, mig nagy energiastriiségeknél erdteljes olvadas figyelhetd meg,
illetve az anyag robbanésszerl kicsapddasa a feliiletbdl.

Nem homogén intenzitas-eloszlast nyaldbbal ablalva a céltargyat szimplan a godor
mélységébdl szamitott ablacids sebesség nem mérvadd. Pontosabb képet ad a
lejatszodo folyamatokrol a térfogati ablacios sebességet megadasa.

A térfogati ablacidés sebesség meghatarozdsa is két ablacios tartomanyt mutat,
amely - jol egyezden az elektronmikroszkopos felvételekkel - jellemezhetd az
optikai behatolasi mélységben lejatszodo anyageltavolitassal, illetve a hodiffazio és
olvadasi-parolgasi jelenségekkel 0Osszefliggd anyageltdvozassal. Ferde beesés
esetén a térfogati ablacios sebesség megbizhatéan ad informécidt az ablacids
tartomanyok hatararol.

Az ablacio sebessége fiigg az impulzusok teljes szdmatol, és az impulzusok
hatékonysaga az ablalt anyagmennyiség tekintetében csokken az impulzusszam
novekedésével, mivel a folyamat kozben valtozik a feliilet, igy az alkalmazott
intenzitds is. A folyamat az impulzusszdm novelésével lassul, ¢és kelld

godormélység elérésével akar le is allhat.
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4.2 Femtoszekundumos lézerrel kezelt iivegszeri szén céltargy feliileti jellemzoi

Az el6zd fejezetben felvazolt modellt felhasznaltam iivegszerli szén céltargy
ablacigjanak jellemzése esetén is. A 3.2 fejezetben ismertetett kisérleti elrendezést alkal-
maztam az iivegszerli szén ablacios kiiszobértékének meghatarozasakor. Az ablacids
gddroket 6000 1ézerimpulzus alakitotta ki. A 45°-0s beesési szog alatt a céltargy feliiletére
érkezett, 1=4,06-10'> W/cm? intenzitast impulzusok éltal kialakitott krater alakjat kiilon-

b6z6 mintadontés esetén készitett elektronmikroszkopos felvételek mutatjdk a 4.11 abran.

l megfigyelési irany

) 20.0kV 28.0mm %500 SE(U,

4.11 abra: Pasztazo elektronmikroszkopos felvételek az tivegszerli szén céltargy feliiletén
kialakitott kraterrdl. A kratert N=6000, I= 4-10'> W/cm® intenzitist titin-zafir
1ézerimpulzus hozta létre. A krater feltételezett alakja €s a képfelvétel geometridja a) 0°, b)
8° és ¢) 60° mintadontés mellett.
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A ferde beesés kovetkeztében a krater részben takardsba keriilt a céltargy altal: a felszin
alatt folytatédik a krater, amelynek alja a feliiletre merdleges szemszdgbdl nem lathato
(4.11/a). A céltargy elforgatasaval az elektronmikroszkdpban meghatarozhaté volt az o és
[ szog, amely esetén az oldalfalak mer6legesnek latszanak (4.11 abran a b) és c¢)
felvételek).

Ebbdl geometriai meggondolas alapjan meghatarozhatd volt a d mélység, illetve az
ellipszis feliiletének (Aenips-is) ismeretében a krater térfogata is.

A becslés alapjan:

D
amélység d = , amelybdl a krater térfogata V' =
g(a+f)—tga

ellipszis

szamolhato.

A 4.12/a édbran bemutatott grafikonbdl megbecsiiltem az ablacids kiiszob energiasiiriiség
értéket, amely @ = 0,256 J/cm’-nek adodott a becsiilt pontokra vald egyenes illesztés
alapjan.

Ez az érték megegyezik azzal a kiiszob energiasiirliség értékkel, amelyet Shrink és
munkatarsa kapott HOPG Ti-zafir 1ézerimpulzussal torténd ablacidjakor vakuumban [111].
Ok is @, = 0,25 J/cm® energiasiirtiséget mértek.

A @y érték felhasznalasaval a 4.1 fejezetben prezentalt program segitségével kiszdmoltam
a lézernyalab energidjanak elnyelddésébdl szarmazd anyageltdvozast a céltargybol. A

becslés eredményét a 4.12 dbra mutatja (folytonos vonal).
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4.12 abra: a) A becsiilt térfogati ablacids sebesség és b) az ablacids sebesség az

energiastiriiség fliggvényében. A folytonos vonal a modell-szdmitas eredményét jelzi.
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A grafikonok alapjan elmondhato, hogy a két becslés nagysagrendileg megegyezik, sét az

ablacios sebesség értékek szinte azonosak a becslésre és a modellszamitasra nézve.

A 4.13 4bran a 0 ps késleltetési dupla impulzusokkal késziilt ablacios krater kiillonbozd

nagyitasu elektronmikroszkopos felvételei lathatok.

4.13 abra: Pasztaz6 elektronmikroszkopos felvételek az livegszerli szén céltargy feliiletén

N=6000 titan-zafir 1ézerimpulzussal kialakitott kraterr6l. A 45°-o0s beesési szog alatt a
céltargy feliiletére érkezett, impulzusok intenzitasa =4,06-10"% W/em? volt. A nagyitasok

a) 1000x, b) 10000x és c) 50000x.

A 4.13 abran feltiintetett képek esetén a két impulzus teljes energiasiirtisége 1=4,06-10'*
W/em® volt. A 4.13/a abran a krater atnézeti képe lathato. Megfigyelhetd, hogy a godor
oldalfala érdekes mikro- és nanoszerkezettel rendelkezik. Alapvetden két, egymasra kozel
merdleges, savos struktura jott 1étre az ablalt godrok belsejében. A savok kinagyitott képe
lathato a 4.13/b abran. A nagyobb savok egymastol valod tavolsdga a lézerimpulzus

hulldmhosszanak nagysagrendjébe esik, ugyanakkor létezik egy nala sokkal finomabb
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szerkezet is. Az utobbit mutatja a 4.13/c felvétel, ahol 100 nm alatti, apr6 hulldmok
képzddtek.

Hasonl6 1ézerintenzitds esetén a réz céltargy feliiletérdl  késziilt néhany
elektronmikroszkopos felvételt mutat a 4.14 abra. Az 4abran 1=4,16-10"> W/cm®
l1ézerintenzitas esetén, N=2000 egyszeres impulzussal 1étrehozott krater feliilete lathato
1000x, 10000x, és 30000x nagyitas esetén. A 1000x nagyitas esetén lathatd, hogy a feliilet
nagyon inhomogén a réz céltargy esetén, amely részben a nyaldb mindségének a
kovetkezménye. Az {iivegszerli szénnel ellentétben a krater feliiletét olvadékszerti
kifroccsenések boritjak, ahogy azt mar egyszeres 1ézerimpulzusok esetén is lattuk a 4.1.2
fejezetben. Mindazonaltal kozos jellemvondsai is vannak az ablacids godroknek, ugyanis
mindkét esetben megfigyelhetéek a parhuzamos savok a feliileten, st az egymadsra
merdleges csikrendszer is feltlinik. A réz esetén a csikok csakis a 1ézerfolt peremteriiletén

jelentek meg az alkalmazott intenzitasnal, a tobbi helyen az olvadt formak befedték oket.

ENSTA-MS

4.14 abra: Pésztazo elektronmikroszk(')ps felvételek réz ‘céltérgy feltiletérél N=2000,
A=620 nm hulldmhosszusagn, 1=4,16-10"> W/cm® intenzitasti lézerimpulzussal val6

megvilagitast kovetden. az alkalmazott nagyitasok: a) 1000x, b) 10000x, és ¢) 30000x.
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A legszembetlinObb kiilonbség a két céltargyon megfigyelt formak kozott, hogy mig az
tivegszerii szén feliiletét lekerekitett formak jellemzik, addig a réz esetén nanorészecskék
sokasaga boritja a teljes megvilagitott feliiletet. Emellett pedig a réz erdteljesen megolvadt,

ami nem mondhat6 el az livegszerii szénrol.

A fent emlitett hullamokbol 4ll6 szerkezetet (angolul ripples) mar évtizedekkel ezel6tt
megfigyelték ns-os lézerimpulzusokkal torténd ablacido esetén [110], és azota fs-os
lézerimpulzussal torténd ablacid esetén is publikaltak a jelenlétiiket a céltargy feliiletén
[112]. Az elmélet alapjan a hullamok a linedrisan polarizalt nyaldb szoérddasa révén
keletkeznek, és az esetek tobbségében merdlegesek a beesd nyaldb elektromos térerdsség
vektoranak iranyara. A kraterek belsejében megfigyelt két, egymdasra szuperponalodott
szerkezet abbol is eredhet, hogy a lézernyalab jellemzd polarizacios iranya a godor falan
torténd reflexio miatt lokalisan elfordult, igy két savrendszer alakult ki. A nyalab
iranyvaltozasa pedig magyarazhat6 a krater mélyiilésével. Ennek a feltételezésével meg
lehet magyarazni, hogy az ablacids sebességre miért illenek jobban a szamolt adatok, mint
a térfogati ablacids sebességre az iivegszerii szén céltargy esetén. A gédor mélységét a
nyalab legintenzivebb, kdzEépsd része hatarozza meg, amely nem szenved el visszaverddést
az oldalfalakon. A nyalab tobbi része azonban mar masképpen csatolddik be a céltargyba,
esetleg tObbszor vissza is verddik az oldalfalon. Ezaltal az ablacidé sebességet megado

egyenletekben a forrastag reflexiot figyelembe vevo (1-R) érték alulbecslés.
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5. fejezet: Dupla 1ézerimpulzusok hatasa a levalasztott ablacios felhore

Az elozé fejezetekben (3. és 4.) az ablacidés felh6t tanulmanyoztam in-situ
(kozvetlen) és ex-situ (kozvetett) modszerekkel. A réz céltargy esetén meghataroztam az
ablacids felhot alkotd részecskék tulajdonsagait, keletkezésiik helyét és a céltargybol valo
kilépésiik idejét (3.1 fejezet). Az ablacios krater vizsgalataval megallapitottam az optikai
ablacids tartomanyra jellemzO energiasiiriség értékeket és megbecsiiltem az ablacios
kiiszobértéket a 1ézernyaldb 45 fokos beesése esetén (4.1 fejezet). A 1ézerrel megvilagitott
feliilet szerkezetébdl, a céltargy - ablaciot kovetd - minimdlis hdémérsékletére
kovetkeztettem. Az ablaciés felhdben nanorészecskéket detektiltam a felhd in-situ
vizsgalataval. Ez utobbi megfigyelést alatamasztottam az ablacios felhd Si hordozoéra
torténd lecsapatasaval is. Roviden jellemeztem az ablacios felhdben jelenlévd
nanorészecskék tulajdonsdgat és méreteloszlasat a céltargyat megvilagitdo lézernyaldb
energiastlirliségének a fiiggvényében.

Ebben a fejezetben bemutatom kettds 1ézerimpulzusok nanorészecskékre gyakorolt
hatdsanak vizsgalatat. Az impulzusok kozotti idokésés fiiggvényében meghatarozom a
kettds 1ézerimpulzusokkal 1étrehozott nanorészecskék méreteloszlasat, atlagos atmeérdjét és
jellemzdit.

A fejezet masodik részében a dupla impulzusok egy tovabbi alkalmazasat
ismertetem. Az livegszeri szén céltargyon kettds lézerimpulzusokkal ablacios felh6t
hoztam létre és a felhdbdl vékonyréteget épitettem egy Si hordozd feliiletére. A kisérletek
soran Ti-zafir és KrF lézerek altal eldallitott impulzusokat hasznaltam. A vékonyfilmek
feliileti tulajdonséagait ¢és f0 jellemzoit az impulzusok kozotti idokésés és a 1ézer altal a

céltargyon megvilagitott feliilet nagysaganak fiiggvényében vizsgaltam.

5.1 Dupla femtoszekundumos lézerimpulzusok hatisa réz nanorészecskékre

Manapsag is széles korben kutatott téma a nanorészecskék méreteloszlasanak és
alakjanak modositasa a femtoszekundumos lézerek segitségével [8, 41]. A 3.1.2 fejezetben
bemutattam, hogy az abldlo 1ézerimpulzus energiasiiriségének a modositasaval eltérd
formaju és méretli nanorészecskék allithatok eld. A részecskék méreteloszlasanak
modositasa torténhet az ablald 1ézerimpulzus energiastiriségének a valtoztatasaval, illetve

kettds 1ézerimpulzusok alkalmazaséaval is [113]. Ekkor a két impulzus kozotti idOtartam
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megvalasztdsaval vezérelhetd az ablacids eljards és ennek megfeleléen valtoznak az
eldallitott nanorészecskék jellemzoi.

Ebben a fejezetben eldszor bemutatom egyszeres lézerimpulzusok alkalmazasakor az
ablalo 1ézerimpulzus energiastiriiségének a hatasat a nanorészecskék méreteloszlasara. Ezt
kovetéen dupla 1ézerimpulzusokkal eldidézett Iézeres ablacid soran keletkezd
nanorészecskék vizsgalatat irom le. Téargyalom az iddkésés fiiggvényében a masodik
impulzus nanorészecskékre gyakorolt hatdsat és eredményeimet Osszehasonlitom az

egyszeres lézerimpulzusok esetével.

5.1.1 Kisérleti paraméterek a nanorészecskék eloallitasanal

A réz nanorészecskék eldallitasanal a 3.1 fejezetben ismertetett festéklézer rendszert
alkalmaztam. Az ismétlési frekvencia 10 Hz volt, és minden egyszeres, illetve kettds
impulzus a céltargy feliiletének uj, kezeletlen feliiletét vilagitotta meg. A lézernyalab
hulldmhossza 620 nm volt. A dupla lézerimpulzusokat a 3.1 dbran bemutatott Michelson-
interferométerben hoztam létre, azzal a moddositassal, hogy az interferométer masodik
karjdban nem voltak jelen optikai elemek, minddssze a T3 és T4 tikrok, igy mindkét
impulzus azonos hulldmhosszal rendelkezett. Az impulzusok ko6zotti idokésést 2 ps, 8ps,
10 ps és 20 ps, illetve 1000 ps-nak valasztottam (az id6késés értékek valasztasanak okara
az 5.1.3 fejezetben térek ki részletesen). A 1ézerimpulzusok energiastiriisége minden dupla
impulzusos kisérletnél 0,77 J/em® volt. Az egyszeres impulzusoknal az interferométer
kikeriilésével vezettem a nyaldbot a vakuumkamra irdnyaba. Az abléacios felh6t a
céltarggyal parhozamosan, téle 5 cm-re elhelyezett Si hordozon fogtam fel. Ahhoz, hogy
elegendd szamu részecske keriiljon a feliiletre a kisérletet eltérd szamu lézerimpulzussal
végeztem el, amelynek pontos értékét a mintak paramétereinek 0sszefoglalasanal, az 5.1 és
5.2 tablazatban ismertetem. A céltargyra érkezd impulzusok szamat ugy valasztottam meg,
hogy a nanorészecskék ne lapolddjanak at a Si feliiletén a lecsapatast kovetden. A céltargy
és a Si hordozé egy vakuumkamraban helyezkedett el, ahol a nyomas ~10™* Pa volt. A
nanorészecskék méreteloszlasanak meghatarozadsahoz szamos elektronmikroszkopos
felvételt elemeztem, amelyeket a minta feliiletének eltérd tartoméanyain vettem fel. Az

alkalmazott képfeldolgozoé program az ,,ImagePro Plus” gyari szoftver volt.
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5.1.2 Réz nanorészecskék méreteloszlasa az ablalo 1ézerintenzitas fiiggvényében

Vizsgaltam az egyszeres lézerimpulzusok intenzitdsanak hatdsat a réz céltargybol
keltett nanorészecskék eloszlasara. Az 5.1 abra bal oldalan feltiintetett képeken a mintak
feliiletérol készitett elektronmikroszkopos felvételek lathatéak, mig a jobb oldali
grafikonok mutatjadk a nanorészecskék meéreteloszlasat. Az eloszlasnal az egyes atmérd
tartomanyokba tartozo részecskepopuldcio teljes populaciobdl valo, szazalékban kifejezett
részesedését tiintettem fel. A 20 nm-nél kisebb részecskéket nem vettem figyelembe az
eloszlas meghatarozdsanal a SEM felvételek felbontasa miatt. A  grafikonokon
megfigyelhetd, hogy a lézerintenzitas ndvekedésével csokken a kisméretli nanorészecskék
(szazalékban kifejezett) szdmaranya az ablacios felhdben, ugyanakkor egyre nagyobb
cseppek jelennek meg a felilleten. Altalanos esetben az impulzuslézerekkel keltett
nanorészecskék méreteloszlasa a log-normalis fliggvényt koveti, ahogy azt példaul Paszti
€s szerzOtarsai ismertették réz ns-os lézerrel torténd ablacidja esetén, illetve Scuderi
publikalta Ti fs-os lézerrel valo ablaciojakor [41, 114, 115]. Az itt bemutatott eloszlas
azonban nem illeszthetd log-normalis fliggvénnyel, igy az 5.1 tdblazatban a
nanorészecskék atlagos atmérdjét tiintettem fel, amely az ablalé 1ézerimpulzus

intenzitasaval novekszik.

Minta 1620 nm A lézerimpulzusok | nanorészecskék atlagos
(W/em?) szama atmérdje (nm)
Cul 0,44 x 10" 1800 30
Cu2 0,67 x 10" 1200 44
Cu3 1,42 x 10° 1200 57
Cu4 2,38 x 10" 600 69
Cu5 44x 10" 300 118,4

5.1 tablazat: Egyszeres lézerimpulzusok alkalmazasaval Si feliiletére levalasztott réz

nanorészecskék tulajdonsagai
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5.1 abra: SEM felvételek és a felvételeken lathatdé nanorészecskék méreteloszlasa Si
feliiletére lerakodott anyagrol a) 0,44 x 10" W/em? , b) 0,67 x 10" W/em?, ¢) 1,42 x 10"
W/em?, d) 2,38 x 10" W/em? és e) 4,4 x 10" W/em® ablalo lézerintenzitasok esetén. A
felvételek nagyitasa 20 000 x volt.



Ahogy az a felvételeken megfigyelhetd, folyadékszerien megfolyt részecskék rakodtak le
a sziliclum hordoz6 feliiletére az ablald lézerimpulzus intenzitasatol fiiggetleniil. Az
intenzitads novekedésével a részecskék atmérdje novekszik, €s helyenként aszimmetrikussa
valik a részecske becsapddasa kovetkeztében. Az atomi erd mikroszkdppal készitett
felvételek bizonyitjdk, hogy mig a kisebb részecskék alakja kozelitoleg gémb-

szimmetrikus, addig a nagy fragmentumok korongszeriien belapultak (3.8 és 5.2 abrak).
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5.2 abra: Egyszeres, femtoszekundumos Iézerrel ablalt, és Si hordozo feliiletére
lecsapatott nanorészecskékrél készitett atomi erd mikroszkopos felvételek. Az ablalod
1ézernyalab intenzitasa a) Lsao nm = 0,44 x 10" W/em? és b) Igoo nm = 4,4 x 10" W/em? volt.

5.1.3 Réz  nanorészecskék  méreteloszlaisanak  megvaltoztatisa  kettés

lézerimpulzusokkal

Az 5.3 abran az egyszeres lézerimpulzussal 1étrehozott minta feliiletérdl készitett

SEM felvétel lathato, téle jobbra pedig a részecskék eloszlasa.

b)

J—

Nanorészecskék szazalékos aranya (%)

100 200 300 400 500 600
atlaados atméroé (nm)

5.3 abra: Egyszeres, I620 nm= 0,77 x 10" W/cm? intenzitasa 1ézerimpulzussal Si feliiletére
levalasztott nanorészecskékrdl késziilt SEM felvétel (nagyitas 20 000 x) és a felvételeken
lathato nanorészecskék méreteloszlasa.
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Az eloszlasnal a korabbiakhoz hasonléan az egyes atmérd tartomanyokba tartozo
részecskepopulaci6 teljes populaciobodl vald, szazalékban kifejezett részesedését tiintettem
fel. A részecskék tobbnyire korszimmetrikus alakot vesznek fel a hordozon, ugyanakkor
gyuriiszerd, illetve megfolyt alakzatok is megfigyelhetdek. Az eloszlas hasonl6 az 5.1/b és
¢ abran bemutatott eloszlashoz, ebben az esetben is a megfigyelt részecskék
hordoz6 feliiletén megfigyelt Osszes részecskének kozel 80 %-a 60 nm-nél kisebb
atmérovel jellemezhetd. A felvételek alapjan a nanorészecskék atlagos atmérdje 56,9 nm
volt.

A kettds impulzusok esetén két karakterisztikus idétartomanybol valasztottam ki az
alkalmazott id6késés értékeket:

- Az els6 ilyen tartomany a kis idékésések tartomanya, amikor az els¢ impulzus
hatasara - a reflexiomérés tantisaga szerint (lasd 3.1 fejezet) - elektronok tavoznak el a
feliletbol. Az elektronok kilépésének szamos kovetkezménye van: az elektronfelhd
learnyékolhatja a feliiletet a masodik impulzus szamara, illetve ha a masodik impulzus
eléri azt, akkor egy erdsen toltott, gerjesztett, igy nem egyensulyi allapotban 1évé anyaggal
hat kolcson. Ha jelentdsebb elektron kibocsatas nem is jatszodik le az elsd impulzus
hatdsara, a masodik impulzus kis idokésések esetén egy komplex rendszert 1at. Ebben a
rendszerben a két hdmérséklet modellben ismertetett (1. fejezet) elektron és racs alrendszer
kiilonb6z6 hoémérséklettel rendelkezik, és még nem alakult ki kozottik a termikus
egyensuly. Ekkor a késleltetett impulzus tovabb fiitheti az elektron alrendszert, amely
intenzivebb energiabecsatolast eredményezhet a racs alrendszerbe, megnovelve annak
hémeérsékletét. Ennek eredményeképpen az ablalt anyag tulajdonséagai is megvaltoznak.

- A masodik id6késés tartomany esetén a nanorészecskék mar kiléptek a céltargy
anyagabol. Ekkor a masodik impulzus vagy kolcson hat a nanorészecske populacioval,
vagy eléri a céltargy feliiletét az ablacios felhd mérsékelt arnyékolasa kovetkeztében (az
ablacios felhd mar jelentdsen kitagult, igy stlirlisége csokkent).

A fenti két gondolatsor indukalta az id6késések megvalasztasat. A kettds 1ézerimpulzusok
kozotti idokésés hatasanak szemléltetéséhez az 5.4 dbran Osszefoglaltam az eltérd At

idékésésekhez tartozo mintakat jellemzo felvételeket és méreteloszlasokat.
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5.4 abra: Kétszeres, Is20 nm = 0,77 X 10" W/em? intenzitast lézerimpulzusokkal Si
feliiletére levalasztott nanorészecskékrdl késziilt SEM felvételek (nagyitas 20 000 x) és a
felvételeken lathaté nanorészecskék méreteloszlasa. Az idékésés az impulzusok kozott: a)
8ps,b) 10 ps, c) 20 ps és d) 1 ns volt.
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Az 5.4 abran a 8 ps idOkéséssel kezdtem az eloszldsok bemutatasat, mivel a 2 ps-os
1dokésésnek megfeleld eloszlas szinte teljesen megegyezett a 8 ps esettel. 2 ps idokésésnél
a nanorészecskék atlagos adtmerdje 56 nm + 2,7 nm volt, mig 8 ps-nal 58,9 + 3 nm (5.2
tablazat D2 és D3 minta). Az eloszlas tovabbra is csokken az atméré ndvekedésével. Az
eloszlasgdrbek a kétimpulzusos kisérleteknél sem illeszthetok log-normalis fiiggvénnyel.
Az 5.4/b grafikonon 10 ps id0késéshez tartozo eloszlas mar eltér a korabbiaktol. A 60 nm-
nél kisebb atmérdjli nanorészecskék szama csokkent, ugyanakkor emelkedett a néhany
szdz nm-es részecskék populacidja. Az atlagos atmérd ekkor 105 nm =+ 14 nm volt. Az
idokésés tovabbi novelésével drasztikus valtozast tapasztaltam az eloszlasban. At =20 ps
idokésésnél az eloszlas monoton csokkenése megsziint. A 60 nm-nél kisebb atmérdji
részecskék jelenléte ugrasszeriien lecsokkent €s kozel megegyezdveé valt a 60-140 nm
atmérdjli tartomanyba tartozo részecskék szazalékos aranyaval. Az atlagos atmérd 127 nm
+ 4,9 nm —re emelkedett. Ezeknél az idokéséseknél az elektronmikroszkdpos képeken
kiterjedt, tobbnyire gyliriis alakzatokat tapasztaltam.

1 ns idOkésés estén az eloszlasgorbe keskenyebb, mint a 20 ps idokésésnél. Az eloszlas
alakja kozel all az egyszeres impulzusoknal latottakhoz, ugyanakkor a részecskék atlagos

atmérdje annal sokkal nagyobb, 75,8 nm + 4 nm (5.2 tablazat).

Minta At I620 nm A lézerimpulzusok nanorészecskék
(W/em?) szama atlagos atméréje (nm)
DI 1 kar 0,77 x 10" 2400 56,9+ 3
D2 2 ps 1200 56+2,7
D3 8 ps 1200 589+3
D4 10 ps 2x 1200 105+ 14
D5 20 ps 0,77 x 10" 1200 127 +4,9
D6 Ins 1200 75,8 £4

5.2 tablazat: Dupla lézerimpulzusok alkalmazasaval Si feliiletére levalasztott réz

nanorészecskék tulajdonsagai

5.1.4 Cu részecskék méreteloszlas valtozasanak értelmezése

Az Si hordozé feliiletérél készitett elektronmikroszkopos felvételeken a

nanorészecskék alakja egyarant lehet korszimmetrikus és megfolyt (3.5, 5.1, 5.3 és 5.4
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abrak). Atomi erd mikroszkdpos mérések bizonyitottdk (5.2 és 5.5 abra), hogy a kiterjedt
nanorészecskék 0Osszelapitott formaval jellemezhetdk a Si feliiletén, mig a kisebb
atmérdjliek kozel gomb szimmetrikusak fliggetleniil attol, hogy egyszeres vagy kétszeres
impulzusok hoztak e 1étre az ablacios felhdt. Az 5.2/b abra felvételén megfigyelhetd, hogy
a kiterjedt nanorészecskék kozepe kraterszeriien behorpadt, és ezzel egy id6ben a
részecskék pereme - néhol - koronaszeri alakzatot vett fel. Az elébbi alakzat a SEM
képeken tigy jelenik meg, mint gylriiszeri részecskék (5.1, 5.3, 5,4 abrak), mig az utobbi

pontosan a korona feliilnézeti képe (példaul az 5.1/c dbra kdzepén).

nm
50 —

2004

5.5 abra: Kétszeres, 50 nm = 0,77 x 10" W/cm? intenzitasu 1ézerimpulzusokkal ablalt (a
két nyaldb intenzitdsa tehat ennek kétszerese), €s Si hordozé feliiletére lecsapatott
nanorészecskékrol készitett atomi eré mikroszkopos felvételek. Az idékésés az impulzusok

kozott a) At= 10 ps és b) At =1 ns volt.

Lanotte [116] publikacidjaban nikkel céltargy esetén vizsgalta a nanorészecskéket, és
hasonlé alakzatokat figyelt meg a hordozo feliiletén. A fém céltargy femtoszekundumos
l1ézerekkel torténd ablacio esetén a nanorészecskék alakbeli deformalodasat a részecskék
repiilése utan a hordozoval torténd kolesonhatasukkal magyarazta. Ertelmezése szerint, a
részecskék nagy sebességgel, folyadékfazisban érik el a hordozo feliiletét. A hordozdval
val6 kolesonhatasuk idején hémérsékletiik meghaladja a fém olvadaspontjat (kb. 1000 °C).
Becsapddaskor, a részecskékre a hordozo6 feliiletére merdlegesen erds nyomderd hat, amely
kialakitja a jellegzetes formakat.

Ez a modell alkalmazhat6 az dltalam bemutatott kisérleteknél is. Az ablacids felhd in-situ
vizsgalata (3.1 fejezet), az ablacids kraterek szerkezete (4.1/c és d d&bra), illetve a

kifroccsent, megfolyt réz nanorészecskék alapjan a részecskék folyadék fazisban tavoznak
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a céltargy feliiletébdl €s érik el a hordozé feliiletét. A részecskék a becsapodast kdvetden
gyorsan lehiilnek, igy alakjukat megtartva befagynak. Mivel az iitkzéskor a részecskék
haté nyomoerd fligg azok tomegétdl és sebességétél, nem meglepd, hogy a kisebb
részecskékre kisebb erd hat, igy azok alakja jobban megkozeliti a gombformat.

A mikroszkopos képek alapjan a nanorészecskék alakbeli tulajdonséagai
fiiggetlennek mondhatdk az alkalmazott 1ézernyalab intenzitdsatol (3.5, 5.1 és 5.4 abrak) az
alkalmazott 0,4-4,4 x 10"* W/cm? intenzitastartomanyban. A kettés impulzusok esetén sem
figyelhetdé meg jelentds valtozas a részecskék formdjaban (5.5 ébra). Ugyanez nem

mondhat6 el a részecskék méretbeli eloszlasarol, illetve atlagos atmérdjérol.
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5.6 abra: A Si hordozo feliiletére lecsapatott réz nanorészecskék atmérdjének atlaga,
illetve a levalasztott anyag becsiilt térfogata lézerimpulzusonként a hordozé 1 um’-es

terliletén a lézernyaldb energiasiiriségének (®) és intenzitdsanak (I) a fliggvényében.

Az atomi eré mikroszkopos vizsgalatok lehetévé teszik a nanorészecskék térbeli
méreteinek ¢és térfogatanak meghatarozasat. Az 5.6 abra a nanorészecskék - SEM képek
kiértékelésével kapott - atlagos atmérdjének energiasiirliségtdl valod fiiggését mutatja.
Mivel a nanorészecskék deformdlodnak a hordozé felilletén azok tényleges atmérdje
moddosul a becsapodaskor (5.4/a dbra). Annak érdekében, hogy megéllapitsam mennyire
reprezentativ az atlagos atmérd a lézerimpulzus energiastriiségének részecskékre gyakorolt

hatdsa szempontjabol, dsszevetettem a részecskék atmérdjének ¢és a teljes (AFM mérések
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alapjan  meghatarozott) levalasztott anyagmennyiségnek az  energiasiiriségtol
(intenzitastol) valo fiiggését. Az 5.6 abra alapjan a részecskék atmérdje €s a térfogata is
monoton ndvekszik a nyaldb energiastiriségével. Mivel a két mennyiség tendencidja
megegyezik, az atlagos atmérdvel jol jellemezheto a hatés.

Az 5.1 és 5.3 éabrakon jol lathato, hogy a részecskék populacioja hasonlé médon valtozik
az atmérd fliggvényében eltérd intenzitasti 1ézerimpulzusok alkalmazéasakor. Valamennyi
grafikonon az atmérd novekedésével csokken a megfigyelhetd részecskék szama. Ilyen
tipusu eloszlast mar korabban is tapasztaltak réz nanorészecskék tanulmanyozasanal. Noél
¢és szerzotarsai [117] Ti-zafir 1ézerrel keltett, 800 nm hulldmhossza, 100 fs impulzusidejii
1ézerimpulzusokkal réz céltargyat ablaltak. Az impulzusok energiasiirisége maximalisan 5
J/em® volt. A nanorészecskék legnagyobb szama itt elsésorban 20 nm alatti tartomanyba
esett, ugyanakkor a csokkenés itt is exponencialis jellegli. A bekdvetkezd nagyszamu, a

részecskék aprozodasaval jard litkozésekkel magyardztak a nanorészecskék eloszlasat.
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5.7 abra: A Si hordoz6 feliiletére lecsapatott réz nanorészecskék atmérdjének atlaga a
lézerimpulzusok kozotti idokésés a fliggvényében. A sziirke sav az egyszeres (1 kar a

Michelson-interferométerben) l1ézerimpulzushoz tartozé mérési eredményt tiikrozi.

Kettés lézerimpulzusok alkalmazisa esetén a nanorészecskék eloszlasa 20 ps
1d6késésig hasonld alakot mutat, mint az egyszeres impulzusoknal, de mar 10 ps-ndl is
modosul a 60 nm-nél kisebb részecskék aranya az ablacios felhdben (5.4 dbra). Kordbban
az ablacios felhd vizsgalatanal azt tapasztaltam (3.4/c 4bra), hogy ®=0,67 J/cm’
energiasiiriiségli impulzusokkal torténd ablacional a céltargybol kilépd elektronok

megnovelik a céltargy reflexidjat. Ekkor a reflexionak 7-20 ps tartomanyban volt
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maximuma az ablaciot kovetden (figyelembe vettem a statisztikus hibat is a tartomany
meghatarozasanal). Az elektronfelhd ledrnyékolta a réz korong feliiletét, és a 310 nm
hulldmhosszt mésodik impulzus visszaverddott rajta. Az UV impulzus egyaltalan nem,
vagy csak részben érte el a céltargyat.

A 620 nm hullamhosszasagu, egyenként @ = 0,77 J/em® energiasiiriiségli (1=0,77-10"
W/em? intenzitasu) kettds impulzusok esetén ugyanez a jelenség jatszodott le. A kialakult
elektronfelhd 8 ps-ig learnyékolta a réz céltargy feliiletét. Ezt bizonyitja, hogy a
nanorészecskék atlagos atmérdje 2ps és 8 ps idokésés esetén ugyanabba a tartoméanyba
esik, mint az egyszeres 1ézerimpulzusokndl (5.7 abra), és az eloszlasgorbe is hasonlé. 10 ps
idokésés felett az elektronfelhd elkezdett atlatszova valni a masodik impulzus szdmara, és
a céltargyat - részben vagy teljesen — mar eléri a masodik impulzus ¢€s elnyelddik abban.
Az Ujabb energiaadag magasabb hdomérsékletre flitotte fel az anyagot. A méreteloszlas
modosulasa alatamasztja ezt az elképzelést. Az 5.6 é&bra alapjan a nagyobb energia
abszorpcidjanak hatasaként nagyobb atmér6ji részecskék keletkeztek. Ez az 5.4/b és 5.7
abra tanusaga szerint teljesiilt 10 ps idokésésnél, hiszen az eloszlas a nagyobb részecskék
felé tolodott el és az atlagos atmérd drasztikusan megnétt. 20 ps id6késésnél a részecskék
atlagos atmérdje tovabb ndvekedett, amely azt jelenti (5.6 4bra alapjan), hogy a masodik
impulzus energiajabol tobb nyelddott el a céltargyban. A részecskék atlagos atmérdjének a
nagysaga ekkor megfelel ®= 4.4 J/em® energiasiiriiségii 1ézerimpulzusokkal torténd
abléacionak.

Ez azt jelenti, hogy a kettds impulzusok alkalmazéasakor az energia hatékonyabban
csatolodott be a céltargy anyagaba. At = 1 ns idokésés esetén a részecske méreteloszlasa
ismét az egyszeres impulzusokndl tapasztaltakhoz hasonlit. Ugyanakkor a 60 nm-nél
kisebb részecskék populédcidja a teljes részecskeseregnek csupan ~60 %-at teszi ki. Az
ablacios felhd vizsgalatabol meghataroztam, hogy ebben az idokésés tartomanyban a
céltargy feliiletének kozelében 1€évé nanorészecskék szama nagy (3.4/c abra). A 3.1
fejezetben bemutattam, hogy az idOkésleltetett, masodik lézerimpulzussal vald
kolesonhatds kovetkeztében a nanorészecskék fragmentacioja kovetkezhet be. Ennek
alapjan az feltételezhetd, hogy a masodik 620 nm hullamhosszu impulzus kdlcsonhatott a
méreteloszlast. A kolcsonhatds soran a kis mérettartomanyba esé részecskék el is
parologhatnak (esetleg nem detektalhatok az elektronmikroszkdppal), ezzel kialakulhat a

maximummal rendelkezé méreteloszlas gorbe.
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Ezeknek a kisérleteknek az Osszefoglalasaként elmondhatdé, hogy a dupla,
femtoszekundumos 1ézerimpulzusok alkalmazéasaval az impulzus energidjanak céltargyba
torténd becsatolasa vezérelhetd az impulzusok kozotti idokésés megvalasztasaval. Emellett
a nanorészecskék méreteloszlasa és atlagos atmérdje is hatékonyan modosithatd a kettds

1ézerimpulzusokkal.
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5.2  Kettés, femtoszekundumos lézerimpulzusok alkalmazasaval eléallitott

gyémantszeri szénrétegek tulajdonsagai

Az amorf és a gyémantszerli szén (diamond-like carbon, DLC) rétegek kiilonleges
tulajdonsdgaik révén nagy érdeklddésre tartanak szamot. A rétegeket nagy elektromos
ellenallas, extrém keménység jellemzi [117], tovabba a kémiailag ellenalldak €s optikailag
atlatszoak is. Az impulzuslézeres rétegépitéssel (Pulsed Laser Deposition, PLD) torténd
eldallitasuk nagy multra tekint vissza. Az igy eldallitott rétegeket sikeresen alkalmazzék az
elektronikdban, s6t az orvostudomanyban is példaul csipéprotézisek bevondsara [118]. A
nanoszekundumos impulzusokat alkalmazo PLD eljaras soran a legmagasabb sp’ tartalma
DLC filmek -eldallitasanal a legfontosabb kisérleti paraméterek a 1ézerimpulzusok
energiaslirisége ¢és hullamhossza. A rovid hulldmhosszisdgih nanoszekundumos
1ézerimpulzusok szén céltargyra vonatkozdan rovid optikai behatolasi mélységgel és nagy
energiastiriséggel jellemezhetok, amelyek kovetkeztében nagy kinetikus energiaval
rendelkezd plazma Osszetevok, atomok ¢és ionok keletkeznek. A nagy energidju plazma
sszetevok eldsegitik az sp” kotések kialakulasat az sp® kotésekkel szemben [117, 119].
Meg kell jegyezni azonban, hogy az alkalmazott impulzusok energiasiiriiségének
novelésével jelentésen megnovekszik a nagyobb méretii részecskék mennyisége az
ablacios felhdben, amely mar a film homogenitasat lerontja [7].

Az ultrardvid lézerimpulzusokat alkalmazd PLD eljaras intenziven fejlédd kutatasi
teriilet (uPLD néven is ismert), hiszen a nagy intenzitasu fs-os impulzusokat alkalmazva - a
ns-os impulzusokhoz viszonyitva - nagyobb energidji részecskéket kelthetiink a
plazméban. A 10"-10" W/cm? intenzitast femtoszekundumos impulzusok nagy energiaji
részecskéket hoznak létre, amelyek a réteget részben tovabb épitik, részben pedig a
feliiletet porlasztjak [1. fejezet]. Az amorf szén, illetve gyémantszer(i szén rétegek esetén a
réteg felfiitésével akar grafitizaciot is eldidézhetnek.

Ennek figyelembevételével az épitett réteg gyémantszerii jellegét tigy optimalizalhatjuk,
hogy csokkentjiik a femtoszekundumos impulzusok energiajat. Szamos lehetdség nyilik a
lézerintenzitas redukélasara, figyelembe véve, hogy az impulzus energidjat - amely
meghatdrozza az ablacids és rétegépitési sebességet - a legmagasabb szinten célszerli
tartani. Egy kézenfekvé megoldasi lehetéség, hogy a 1ézer altal a céltargyon megvilagitott

feliilet nagysaganak novelése. Emellett az idoben, térben mddositott impulzusok is - ahogy
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azt mar korabbi munkékban, feliiletek kétszeres illetve hdromszoros impulzusokkal vald
tisztitdsakor bemutattdk — igéretes perspektivat nyuajtanak [62, 90, 120].

A kisérletek soran iivegszerii szén céltargy lézeres ablacidjaval DLC vékonyrétegeket
épitettem. A DLC rétegek szerkezeti, és feliileti jellegzetességeit kettds 1ézerimpulzusok
kozotti idokésés €s a céltargyon megvilagitott feliilet fliggvényében vizsgaltam. Mind a két
tipusu kisérletsorozatot KrF 1ézer dupla impulzusaival és Ti-zafir kettds lézerimpulzusaival

is elvégeztem.

5.2.1 Kisérleti leiras

A kisérleteket klasszikus PLD rendszerben Kkiviteleztem, azonban az altalanosan
alkalmazott egyes impulzusok helyett kettds impulzusokkal vilagitottam meg a céltargyat.
Az alapvetd 1ézer- €s rétegépitési paramétercket az 1. tdblazatban foglaltam Gssze. Két,
kiilonboz6 tipusa ultrardvid impulzusa 1ézert hasznaltam fényforrasként. Egyrészrol egy
500 fs impulzushosszl, frekvenciakétszerezett festéklézeren alapuldo KrF excimer 1ézert
hasznaltam. Masrészrél egy Ti-zafir oszcillaitor — erdsité rendszertdl szarmazd
impulzusokkal hajtottam végre a PLD kisérleteket. Az impulzusenergia fluktuacio 10 %-
nal kevesebb volt a kisérletek alatt. A dupla impulzusokat egy Michelson-

interferométerben allitottam el (az altalanos leirast a 2. fejezetben adtam meg).

Lézerforras Ti-zafir 1ézer KrF lézer
hulldmhossz (nm) 248 800
impulzushossz (f5) 180 500

ismétlési frekvencia (Hz) 1000 5
a nyalab intenzitasa (W/cm®) 34-6,7x10" 7,4 -20x 10"
impulzusok szama 100 000 10 000
céltargy tivegszeri szén (Sigradur)
hordoz6 Si(111) lemez
céltargy-hordozo tavolsag (cm) 4
nyomas a vakuumkamraban (Pa) 10~

5.2 tablazat: Kisérleti paraméterek femtoszekundumos PLD levalasztasnal

A 1ézernyalabot egy 25 cm fokusztavolsagl kvarc lencsével 45°-0s beesési szog alatt egy

Sigradur iivegszeri szén céltargy feliiletére, illetve a feliilet ald (mogé) fokuszaltam. A
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lencse ¢€s a céltargy kozotti tavolsag valtoztatasdval modositottam a megvilagitott teriilet
méretét.

A céltargyat az szilicium hordozoval parhuzamosan helyeztem el a PLD kamrdban. A
céltargyat a kisérletek alatt egy motor forgatta, hogy az ablacid sordn mély ablacios
kraterek ne keletkezezzenek az iivegszerti szén korongban.

A létrehozott vékonyréteg feliileti tulajdonsagait optikai mikroszkoppal és atomi erd
mikroszkoppal (1.fejezet: AFM) vizsgaltam. Az optikai jellemzdkrdl a spektroszkopiai
ellipszometria adott informaciét a 245-1000 nm-es hulldmhossztartomanyban tortént
mérések alapjan. Az ellipszometriai adatokbdl a réteg vastagsagara is kovetkeztethetiink.
Raman-spektroszkopiai mérésekbol a filmek szerkezeti tulajdonsagait igyekeztem

felderiteni.

5.2.2 Mikroszkopiai eredmények

Az 5.6 abran a mintakrol késziilt felvételek lathatok mind a l1ézerfolt nagysaga (a), mind
pedig az impulzusok kozotti idokésések fliggvényében. A filmeken megfigyelhetd sotét
szinhatds, illetve az interferenciagytiriik a réteg vastagsdganak inhomogenitasara engednek
kovetkeztetni.

Az tivegszerll szén feliiletén a lézerfoltok alakja eltéré a KrF és a Ti-zafir 1ézer esetén,
amely hatassal van az épitett réteg alakjara is. A PLD filmek alakja f6leg elliptikus, de a
fokuszalatlan KrF 1ézernyaldbnal az alak inkabb rombuszszert.

A filmek feliileti jellemzdit AFM-mel és optikai mikroszkdppal hatdroztam meg. Az atomi
eré mikroszkoppal 10¥10 um?” nagysagh teriileteket tanulméanyoztam. A rétegek felszine
sima, a berendezéshez tartoz6 PSI program altal szamolt feliileti érdesség 1-3 nm
tartomdnyba esett. Ez megegyezett a spektroszkdpiai ellipszometriai mérések soran
tapasztalt érdesség tartomanyokkal. Az optikai mikroszkopos felvételek azt mutattak, hogy
néhany mikrométeres részecskék, fragmentumok jelen vannak a mintdkon, amely a PLD

eljaras egy altalanos jellemzdje.
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20*10"W/em' 13*10"W/em®  8.6*%10"W/em'  7.4*10"W/em’

| i - :

3.46*10°W/em' 3.7*10°W/em®  3.9*%10"W/em'  4*10"W/em'

a)

! Ti-zafir
| am | lézer

52%10°W/em®  6.1*10°W/em®  6.65*10"W/em'

0 ps 1ps 2 ps 4 ps

KrF lézer
16 ps 32 ps egyszeres impulzug
4 ps b)
Ti:zafir
lezer

8 ps 32ps 116.8 ps  egyszeres impulzus
I cm

—

5.6 abra: A PLD mintdk (a) a céltargyon megvilagitott teriilet és a (b) dupla impulzusok
kozotti idokésés fliggvényében. A 1ézerimpulzusok a mintdk mellett feltiintetett

lézerrendszerektdl szarmaztak.
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5.2.3 A mintak tulajdonsagai a megvilagitott feliillet nagysaganak fiiggvényében

A 1ézerimpulzusok intenzitasat (teljesitménysiirliségét) kétféle moddon lehet
megvaltoztatni: vagy az impulzusok energidjat, vagy a megvilagitott feliilet nagysagat
valtoztatjuk, mikézben az impulzus iddtartama az ablalt felszinen alland6 marad. A
transzmisszios szlir6k (attenudtorok), alkalmazasdval nem modosul a lézer intenzitas
eloszlasa a céltargy feliiletén, ugyanakkor a réteg levalasztasi sebesség csokken a kisebb
energidknal. Ezzel ellentétben, ha a lézer energidjat allandd értéken tartjuk, de a
a lézernyaldb intenzitasa, mind pedig az ablalt teriilet geometriaja mdodosul.

Az 5.6/a és az 5.7 abran megfigyelhetd, a fokuszalod lencse helyzetének valtozasaval
az anyagi felhd eloszldsa, és ennek kovetkeztében a  filmek vastagsageloszlasa is
megvaltozott. A kisérletek soran az idokésés a dupla impulzusok kozott 1 ps volt, annak
érdekében, hogy a Michelson-interferométerben a 0 ps-os idokésés esetén fellépd
interferencidt, és igy az energia fluktudciot elkeriiljiik.

A filmek vastagsagat ellipszometriai mérésekbdl hataroztam meg az ellipszis alaka
levalasztott rétegek hosszabb (x) és rovidebb tengelye mentén (y). A Ti-zafir 1ézerrel
készilt mintdk esetén a mérési eredmények illesztéséhez alkalmazott A ¢és
Y ellipszometriai fiiggvényekre (Id. 2. fejezet) egy egyszeri modell szerkezet jol
alkalmazhat6 volt. Ebben a modellben a rétegek Si szubsztratbol, természetes szilicium-
oxid rétegbdl, az amorf szén rétegbdl, illetve a feliileti érdességbdl épiiltek fel. A szendvics
szerkezet megfigyelhetd az 5.8/a abran. A szén rétegek optikai paramétereinek leirasdhoz
Tauc-Lorentz oszcillator modellt, a feliileti érdesség leirasara pedig Bruggeman tipusu
effektiv kozeg kozelitést alkalmaztam, amely feltételezi, hogy a feliileti réteg egyenld

mennyiségben szenet €s ilireges tartomanyokat tartalmaz.
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5.7 abra: Ti-zafir (a és b), illetve KrF excimer lézerrel (¢ és d) eldallitott PLD
vékonyrétegek vastagsageloszlasa. A filmek elliptikus eloszlasat a hosszabb, €s a rovidebb
tengelylik mentén mértem. Az intenzitdsok valtozasa a megvilagitott feliilet nagysdganak
moddosulasabol ered. A mérési pontokat 6sszekdtd vonalak a tendenciat mutatjdk csupan,

igy nincs fizikai jelentésiik.

3 Feliileti érdesség | Bruggeman kozelités (lireg + szén)
2 Levalasztott réteg | Tauc-Lorentz oszcillator modell CI)

1 SIQ; : W.A.S.E. adatbazis
0 Szilicium 1 mm

3 Feliileti érdesség | Bruggeman kozelités (iireg + szén)
2 LeVélaSZtOtt réteg | Tauc-Lorentz oszcillator modell b)
1 Atmeneti réteg Bruggeman kozelités (Si + szén)
0 Szilicium 1 mm| W.A.S.E. adatbazis

5.8 abra: a) Ti-zafir, illetve b) KrF excimer lézerrel eldallitott rétegeken mért

ellipszométeres adatok illesztésénél alkalmazott modell szerkezetek.
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A KrF lézerrel eloallitott rétegek esetén, els6sorban a nagy intenzitdsu impulzusok
alkalmazasénal, a mért ellipszometriai fiiggvényeket nem lehetett megfeleld pontossaggal
illeszteni a korabbi modellrendszerrel. Amikor a szilicium-oxid réteget egy olyan atmeneti
réteg helyettesitette, amely szilicium €s szén keverékébdl allt, meglepden alacsony MSE
(négyzetes hiba atlaga, mean squere error) értékéket értem el (5.8/b abra). Meg kell
jegyezniink, hogy a nagy intenzitds hatdsdra nemcsak a szubsztrat anyaganak, illetve a
feliiletére levalasztott rétegnek a keveredése valik jelentdssé, hanem ezzel parhuzamosan a
feliileti érdesség értékei is megnovekednek, elérhetik a kompakt szén réteg vastagsagat.

Ezek az effektusok kapcsolatban

lehetnek a megnovekedett 1,6 : . .
lézerintenzitasok kovetkeztében . i

létrejové  nagy  energiaju  plazma 1,21 * 1
Osszetevok kialakulasaval, amelyek az <

anyaglevalasztas kezdeti szakaszaban ‘% 0.8 1
bejutnak a hordozé anyagaba (I. ur . .
fejezet). A késobb kialakulo, kisebb . 1
energiaju ¢s feliiletre is késobb érkezd oo . * |
részecskék hatdsara a réteg feliileti 3 4 5 6 7
tartomanyban novekszik tovabb, illetve Intenzitas (*10™wW/em’)

a nagyobb fragmentumok 5.9 abra: Ti-zafir lézerrel 1étrehozott vékonyrétegek
»befrocskolik™ a feliiletet, ezzel jelents optikai savszélessége a lézerintenzitas fliggvényében

érdesség novekedést okoznak.

Az 5.7 abran az effektiv vastagsagértékeket tiintettem fel, amelynél a szén film teljes
vastagsaga mellett a feliileti érdesség és a koztes réteg vastagsaganak felét vettem
figyelembe. A rétegek kozepének vastagsdga nem monoton moddon valtozik az intenzitas
novekedésével; maximummal rendelkezik a Ti-zafir 1ézerrel készitett mintak esetén 4* 10"
W/em?, KrF lézer esetén 7,4*10' W/em? intenzitast lézerimpulzus alkalmazéasakor. A
Ezen intenzitasértékek felett a keresztiranya vastagsageloszlasok kiszélesedése ¢és a
kozépponti vastagsag csokkenése figyelhetd meg. A 1ézerfény €lesebb (kisebb tartomdnyra
kiterjedd) fokuszalasa az ablalt térfogatot csokkenti, mikozben megndveli az intenzitast,
amelyek egyiittesen nagy nyomas-gradiensek kialakuldsahoz vezetnek a plazméban az

ablacio kezdeti szakaszaban. Ennek eredménye, hogy az eldallitott plazma tdgulasdnak
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szogeloszlasa kiszélesedik, ahogyan a filmek vastagsagprofilja is. Elesen fokuszalt
1ézerfénynél azt tapasztaljuk, hogy a levalasztott filmek jelentésen vékonyabbak, amit
okozhat mind a plazma szélesebb kiterjedése, mind pedig az a jelenség, hogy a nagy
energiaju részecskék a filmek anyagat hatdsosabban porlasztjak (1. fejezet).

Az ellipszometriai mérésekbdl a filmek optikai tiltott sdvszélessége, Eos (az a foton
energia, ahol az abszorpciés koefficiens értéke 10* 1/cm) meghatarozhatd volt. A
gyémantnak az optikai tiltott sdvszélesség értéke magas (tobb mint 5 eV), mig a grafit, a
félfémes jellegébdl adoddan 0 eV-os optikai sadvszélességgel bir. Bizonyos megszoritdsok
mellett a nagyobb optikai savszélesség értékek osszefiiggnek a magasabb sp® tartalommal a
DLC filmekben [86, 121]. Az 5.9 abran a Ti-zafir 1ézerrel 1étrehozott vékonyrétegek
optikai sdvszélességét tlintettem fel a Iézerintenzitds fliggvényében. Az optikai
savszélesség maximummal rendelkezik a 4*10'* és 6*10'* W/em® intenzitasértékek kozott,
ami azt sugallja, hogy ennek az intenzitastartomanynak az alkalmazésakor allithatok eld a
legmagasabb sp’ tartalommal rendelkezd filmek. A KrF lézerrel létrehozott rétegek esetén
nem tapasztaltam jelentOs eltérést az optikai savszélesség értékekben (1,24 eV < Egs < 1,38
eV) a vizsgalt 7¥10'> — 1,4*¥10"° W/cm® intenzitastartomanyban. Meg kell jegyeznem,
hogy a levalasztott filmeknél azok legvastagabb részén vett adatokbol szamoltam csak a

savszélesség értekeket.

5.2.4 A mintak tulajdonsagai az impulzusok kozotti idokésés fiiggvényében

A kisérletek masodik felében megvizsgaltam a dupla impulzusok kozotti idokésés
hatasat a levalasztott vékonyréteg tulajdonsagaira. Az alkalmazott intenzitdsokat a korabbi
kisérletek eredményei alapjan valasztottam meg, azaz ahol a rétegépiilési sebesség a
legnagyobb volt, és a legmagasabb sp’ tartalmat feltételezhettem az optikai savszélesség
értékekbdl. A Ti-zafir 1ézerimpulzus estében ez az érték megfelelt annak az intenzitasnak,
amelyet a dupla lézerimpulzusokkal keltett ablacios felhd spektroszkdpiai vizsgalatakor is
alkalmaztam a 3.2 fejezetben.

A filmek jellemzésére szolgaldo ellipszometria méréseket Raman-spektroszkdpiai
mérésekkel egészitettem ki. Az ellipszometria mérések a vastagsageloszlas és a
vékonyrétegek kozépponti vastagsaganak jelentdés megvaltozasat mutattak (5.10 abra). Az
1dOkésés novelésével a levalasztott réteg kiszélesedett mindkét tengely irdnyéba,
ugyanakkor a kozépponti vastagsag lecsokkent. A vastagsageloszlas kiszélesedése arra

utal, hogy az els6 impulzus ablalta a céltargyat, mig a masodik impulzus az alakulo
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ablacios felhdvel hatott kolcson. A masodik impulzus hatdsara az anyagi felhd
Osszetevoinek a kinetikus energidja megnovekedett [62], aminek kovetkeztében a
szorodasuk is jelentdsebb lett. Ez maga utdn vonta, hogy az ablécios felhd nagyobb
térszogben terjedt ki kettds impulzusok alkalmazdsa esetén, mint egyszeres
1ézerimpulzusoknal.

Ezt a megallapitast az Ti-zafir lézer altal generalt ablacios felhd spektroszkopiai vizsgalata
is alatdmasztja, ugyanis a CI(477 nm) és CII(426,8 nm) spektrum vonalak intenzitasa

megvaltozott a dupla impulzusok kozotti idokésés novekedésével.
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5.10 abra: Ti-zafir (a és b), illetve KrF excimer lézerrel (¢ és d) eldallitott PLD
vékonyrétegek  vastagsdgeloszlasa a  kettds lézerimpulzusok kozotti  idOkésés

fliggvényében.
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Jelentés kiilonbségek mutatkoztak a I_ S B e e e e
két lézerforrissal levalasztott filmek 20 o |
optikai savszélesség értékei kozott. A 1.6} ) » ° ]
Ti-zafir 1ézerrel vald rétegépitésnél a . o & ¢ o KrF lézer
nagyobb idékésések esetén készitett [ - . = Ti:zafir lezer 5
mintdk optikai savszélesség értékei 0.8l .
csokkennek, amely a grafitos jelleg

felé  vald eltolodast jelez. Ezzel 94 s ]
ellentétben a KrF lézerrel készitett 0.0 T .

l, i 3 i 'l
rétegeknél  a  filmek  optikai 0 1 2 4 8 16 32 64 128

savszélessége novekedett az ldckeses (ps)

impulzusok kozotti idékéséssel 1,4 eV

] 185 eV tartomdnyban. A V’é,km'ly-rétegek ) oPti'k'ai” , éévs'zéleslség,e
lézerimpulzusok kozotti idokésés fiiggvényében

kiilonbségek okai nem  teljesen

tisztazottak még, de Osszefiiggésben lehet a lézerforrasok eltérd tulajdonsagaival, mint a

nyalab hulldmhossza, az impulzusenergia, az impulzushossz, és a 1ézerfolt alakja.

A mikro-Raman spektrumokat a levalasztott rétegek kdzépso tertiletén, koriilbeliil 2
um atméréja teriiletrél vettem fel 514 nm gerjeszté hulldimhosszon. Referenciaként az
tivegszeri szén céltargy spektrumat rogzitettem. Az 5.12 abran megfigyelhetdok a jellemz6
D és G csucsok 1353 1/cm és 1585 1/cm értékeknél (2. fejezet). Mindkét 1ézer esetén a
kiilonb6z6é 1dokésésekhez tartozd vékonyrétegek Raman-spektruma 1100-2000 1/cm
tartomanyban széles savval rendelkezik. Ezek a spektrumok nagyon hasonloak, ¢és
Osszehasonlitva az amorf-szén filmek spektrumaival, 1ényegesen szimmetrikusabb alakot
mutatnak [121]. A spektrumok kozotti kis kiillonbségek felderitése érdekében a Raman-
spektrumokat normaltam, és két Gauss gorbével illesztettem (G és D cstcsra). Az
tivegszerli szén G csucsanak helye elcsuszott az 1585 1/cm értéktdl az 1558-1563 1/cm
tartomanyba, amely az sp’ kotések jelenlétét mutatja a filmben [7]. Tovabba a D csiics az
1353 1/cm hulldmhossz értékrdl hatarozott felfelé iranyuld eltolodast mutat. A D csucs

helye a mért spektrumokon 1403—-1430 1/cm hulldmszam tartoményba esik.

A KrF 1ézer segitségével levalasztott filmek esetén az idOkésés valtoztatdsa nem
eredményezett jelentés kiilonbségeket a Raman-spektrumok alakjdban, és a normalt
spektrumok Gsszelapolodtak kis id6késések esetén. A legalacsonyabb intenzitds arany a D

¢és G csucsok kozott 32 ps 1d6késés esetén tapasztaltam.

101

5.11 abra: Ti-zafir és KrF 1ézerrel létrehozott

a



1.5

- = 0Ops idSkesés (KrF iézer}
m—— 32 08 idOkésas (KrF lézer)
- = O ps iddkeses (Ti:zafir lézer)
‘% - 32 ps iddkésés (Tizafir lézer)
:‘:‘N.. 1.0l Uvegszerd szén — G oestcs
N &
Y
L
et
5 0.5} 4
| w
0.0 —

1500
Raman eltolédas (1/cm )

1200

5.12 abra:
fliggvényében. A grafikonon mind a KrF, mind pedig a Ti-zafir 1ézerek segitségével

A vékonyrétegek Raman-spektruma az impulzusok kozotti idokésés

eldallitott filmek szerepelnek. Az livegszerli szén céltargy Raman-spektruma is szerepel az
abran (sziirke, folytonos vonal).

A spektrum szimmetrikus alakja, a G csucs jelentds eltolédasa a kisebb
hulldmszdmok felé, illetve az alacsony Ip/lg ardny azt mutatja, hogy a film szerkezete
megfelel a tetraéderesen kotott amorf-szénnek (ta:C) [86]. A Ti-zafir 1ézerrel levalasztott
filmek Ip/Ig ardnya nagyobb a KrF lézeres mintdk intenzitdsaranyainal és az idokéséssel
novekszik, mig a KrF mintdknal az arany kissé csokken (5.3 tablazat). Ez a jelenség a
filmekben megtalalhato sp® kotések mennyiségével, aranyaval van kapcsolatban. A Ti-zafir
lézer esetén az id6késés novekedésével az sp” kotések ardnya novekszik ezekben
filmekben, mig ennek éppen az ellenkezdje tapasztalhatd a KrF 1ézernél. Ez a megfigyelés
megfelel az ellipszométeres mérések eredményeinek, ahol a nagyobb iddkésésekhez

tartozd, Ti-zafir 1ézerrel 1étrehozott mintdknal a grafit optikai savszélességéhez kozelebb

all6 értékeket kaptam (5.11 abra). igy a mintak jellemzéi a grafit tulajdonsagaihoz allnak

kozel.
1ézer Ti-zafir KtF
1dokéseés (ps) 0 32 0 32
Ip/Ig arany 0,51 0,72 0,28 0,24

5.3 tablazat: A D ¢és G Raman cslicsok intenzitadsanak aranya az id6késés fiiggvényében az

eltérd lézerek esetén.
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5.2.5 Kovetkeztetések

Uvegszerii szén céltargybol Si hordozé feliiletére lecsapatott réteg tulajdonsagait
tanulmanyoztam eltéré 1ézerforrdsoktdl szarmazo impulzusok alkalmazasa esetén.
Vizsgaltam a kialakult rétegek szerkezeti és optikai jellemzdit a nyaldb fokuszaldsanak,
illetve kettds 1ézerimpulzusok esetén az impulzusok kozotti idokésés fiiggvényében.

Az livegszerll szén céltargy valasztasanak két nagyon fontos elénye volt a kisérleteknél:

- a kialakult réteg tulajdonsdgai érzékenyek az ablacids felhdt alkotd részek
energidjara, illetve

- hogy a vékony filmek szerkezete jol jellemezhetd az sp’, sp® kotéseinek az
aranyaval.

A vizsgalatok eredményeire alapozva a kovetkezdket allapitottam meg:

e A lézer paramétereinek, fokuszalasanak helyes megvalasztasaval az iivegszerli szén
céltargybol Si hordozo feliiletére lecsapatott réteg tulajdonsagai, mint a vastagsaga,
az optikai savszélessége kontrollalhatdé modon valtoztathato.

e A kettds impulzusok esetében is a késleltetés hatdsa a rétegek szerkezetének és
optikai tulajdonsaganak mérésével tanulmanyozhato6 volt.

e A rétegek PLD konfiguracioban torténd levalasztasaval informaciot kaptam az
ablacios felhd kiterjedésérdl, pontosabban a terjedés szogeloszlasarol a rétegek
vastagsageloszlasan keresztiil.

e A réteglevalasztis sebessége a lézernyalab fokuszon kiviili pozicidja esetén

maximalis.
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6. Tézisszeru osszefoglalas

1.

Réz céltargybol femtoszekundumos lézerimpulzussal 1étrehozott ablacios felhd
tulajdonsagainak iddbeli valtozasa tanulmanyozhatd iddkésleltetett,
frekvenciakétszerezett 1ézerimpulzusok segitségével. Ezaltal informaciot kaphatunk az
anyagi felhé alkotoinak (elektronok, ionok, atomok és nanorészecskék) keletkezési
idejérol, és a keletkezés helyérdl is. Kisérletileg kimutattam in-situ mérési modszerrel,
hogy a nanorészecskék kozvetleniil a céltargy feliiletébdl 1éptek ki, és nem a shri
ablacios felhoben keletkeznek. Az ablacidés felhd Si lemezen valo felfogasaval

megallapitottam, hogy a nanorészecskék folyadékfazisban érték el a szubsztrat feliiletét

[2].

Megallapitottam, hogy a 1ézernyalab réz céltargy feliiletére valo ferde beesése esetén
kétféle ablacios tartomanyt kiilonboztethetiink meg az ablalt folt mikromorfoldgiaja
alapjan. Megmutattam, hogy nem homogén intenzitas-eloszldsu nyalabbal ablalva a
céltargyat az abldcios krater mélységébdl szamitott ablaciés sebesség nem ad
informdciot az ablacios folyamatokrol. Ezzel szemben azt tapasztaltam, hogy az ablacié
soran lejatsz6dd folyamatok a térfogati ablacios sebesség energiastrliségtol vald
fliggése alapjan jellemezhetéek. Megallapitottam, hogy az ablacid sebessége fligg az
impulzusok teljes szdmatol, és az impulzusok hatékonysdga az ablalt anyagmennyiség
tekintetében csokken az impulzusszdm novekedésével [3].

Az ablalo, ultrardvid 1ézerimpulzus intenzitdsanak hatdsat vizsgaltam réz céltargy
ablacigja soran keletkezett nanorészecskék méreteloszlasara, atlagos atmérdjére és
jellemzdire. Igazoltam a nanorészecskék tulajdonsagainak a felhasznéalasaval, hogy a
dupla, femtoszekundumos lézerimpulzusok alkalmazéasaval az impulzus energidjanak
céltargyba torténd becsatoldsa vezérelheté az impulzusok kozotti idokésés
megvalasztdsaval. Ennek kovetkeztében a nanorészecskék méreteloszlasa és atlagos
atmérdje is hatékonyan mddosithato volt a kettds 1ézerimpulzusok alkalmazasaval. [2]

Uvegszerti szén céltargy feliiletén keltett ablacios felhd lézer-indukalt plazma
emisszios szinképelemzd berendezéssel valod tanulmanyozdsa (in-situ modszer) soran
megallapitottam, hogy a lézernyaldb céltargy feliiletére torténd leképezésének a
modositasaval megallapithatd egy olyan - fokusztol eltérd - leképezési allapot, amely
esetén az ablaciés felhOben jelenlévd atomos, és ionos részecskék populdcidja

maximalis. Emellett kimutattam, hogy kettds lézerimpulzusok esetén az impulzusok
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kozotti idokésés valtoztatasaval a gerjesztett allapotban 1évd ionos és atomos részecskék
populacidja modosithato.

Uvegszerii szén céltargybol Si hordozé feliiletére lecsapatott réteg tulajdonsagait
tanulmanyoztam eltérd 1ézerforrasoktol (KrF 1ézer, hullamhossz: 248 nm, ¢€s titan zafir
1ézer, hullamhossz: 800 nm) szarmaz6 impulzusok alkalmazasa esetén. Vizsgaltam a
kialakult rétegek szerkezeti és optikai jellemzdit a nyalab fokuszalasanak, illetve kettds
lézerimpulzusok esetén az impulzusok kozotti idékésés fliggvényében. Kimutattam,
hogy a lézer paramétereinek, fokuszalasanak helyes megvalasztasaval az tivegszerli szén
céltargybol Si hordozo feliiletére lecsapatott réteg tulajdonsagai, mint a vastagsaga, az
optikai savszélessége kontrollalhat6 moddon valtoztathatdé. Igazoltam, hogy a
réteglevalasztds sebessége a 1ézernyalab fokuszon kiviili pozicidja esetén maximalis.
Megallapitottam, hogy a kettés lézerimpulzusok kozotti késleltetés hatasa

tanulmanyozhat6 a szén rétegek szerkezetének és optikai tulajdonsagainak segitségével

[].
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7. Angol nyelvii o6sszefoglalo

3.

The time-resolved evolution of the ablated plume induced by fs laser pulses on copper
target can be investigated by a delayed, frequency doubled laser pulse. The components
of the plume are emitted from the target surface or formed above the target at different
times. The time and space of the formation of the components can be determined by
this technique. I experimentally demonstrated by this in-situ method that the
nanoparticles are ejected directly from the target surface, and they did not form in the
dense ablated plume above the surface. By analysing the deposited material on the Si

substrate it was determined that the nanoparticles arrived to the Si in liquid phase [2].

I observed that by irradiating the copper target surface with laser beam under certain
incident angle two ablation ranges can be defined from the microstructure of the target
surface. | represented that by ablating the target surface with laser beam, which has not
homogeneous intensity distribution, the ablation rate, which is calculated from the
depth of the crater is not able to provide relevant information about the different
ablation processes.

On the contrary, the ablation processes can be characterized by determining the
volumetric ablation rate as a function of the applied laser fluence. I observed that the
ablation rate depends on the full number of laser pulses, which formed the ablate crater,

and the efficiency of the ablation is reduced by increasing the number of laser pulses

[3].

I have investigated the effect of the ablating ultrashort laser pulse intensity on the size-
distribution of the nanoparticles ablated from a copper target. I studied the effect on the
average diameter and general structural properties, as well. I proved with the properties
of the nanoparticles that by applying double laser pulses the energy coupling into the
target material can be controlled by changing the time-delay between the laser pulses.
Therefore the size-distribution and average diameter of the nanoparticles can be

effectively modified [2].
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4. 1 studied the ablated plume formed on a glassy-carbon target material with a laser-
induced background spectroscopic method (in-situ). I observed that by modifying the
spot size of the laser beam on the target surface there exists an imaging condition
(different from the focus) where the population of ionic and atomic particles in the
plume is maximal. I have shown that by changing the time delay between the double,

ultrashort laser pulses the population of the ionic, and excited atomic particles can be

modified.

5. T applied different laser pulses (KrF excimer-dye laser system, A=248 nm, and
Ti:sappire laser oscillator, A=800 nm) in order to ablate a glassy-carbon target. The
ablated plume was deposited into a Si subsrate and the properties of the formed layer
were characterized. I studied the optical, and structural properties of the layers as a
function of the image condition of the laser beam, and the time-delay between the
pulses at double pulse experiments. I have shown that by choosing the right laser,
imaging (focusing) conditions the properties of the deposited layer, as the thickness or
optical band gap can be controlled. I proved that the deposition rate has a maximum at
an off focus position. I proved that the effects of the double laser pulses can be

investigated through the optical and structural characteristics of the layers. [1].
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