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1. Bevezetés és célkitűzés

A világ élvonalába tartozó nagy intenzitású lézerrendszerek

esetében a különböző optikai elemek roncsolási küszöbe egy

kritikus paraméter. Ha egy lézererősítő láncban egy vagy több

elem túlterhelés miatt kiesik, az jelentős veszteséget jelent

nem csak a végső lézernyaláb teljesítményében és minőségé-

ben, hanem időben és anyagiakban is. A használható inten-

zitás végessége miatt az erősítőrendszerekben a nyalábok ki-

tágítása szükséges, ami esetenként méteres nagyságrendű át-

mérővel rendelkező optikai elemeket tesz szükségessé. Ezeket

az elemeket a megfelelő minőségben gyártani nehéz és drága

feladat, ami egy ilyen nagy lézerrendszer tervezésekor jelen-

tős költséggel bír. Mindezek miatt fontos ismerni a használt

optikai elemek roncsolási küszöbét és elengedhetetlenné vált

femtoszekundumos roncsolási küszöb mérések szisztematikus

elvégzése, mely hozzájárul az intenzitásállóbb tükrök és más

optikai elemek tervezéséhez.

Ezzel párhuzamosan akkor is nem várt problémába ütkö-

zünk, ha a lézer-anyag kölcsönhatási kísérleteink során hasz-

nált, nagy gondossággal készített minták nem bírják el a rá-
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juk rótt intenzitásterhelést. A mai fény-anyag kölcsönhatások

vizsgálatát célzó kísérletek nagy százaléka használ valamilyen

nanotechnológiai eljárással készült, rendkívül sérülékeny min-

tát, melynek előállítása nem pusztán időt és anyagi ráfordí-

tást, hanem komoly szakértelmet is igényel. Emiatt különösen

fontos, hogy tisztában legyünk a mintáink használatának fel-

ső korlátjaival, ne tegyük tönkre azokat idő előtt a kísérletek

során. Ezek a kérdések különösen is fontosnak bizonyultak

nanoplazmonikus minták használata során, ahol a kialakuló

közeltér a megvilágító lézerimpulzus elektromos terének akár

százszorosa is lehet, és így igen könnyen optikai roncsolás in-

dulhat be.

1.1. Lézertükrök roncsolási küszöbe

Fizikai roncsolás a nagy (>3 eV) tiltott sávú anyagok esetén

és a pikoszekundumos impulzushossz tartományban az atomi

rétegek ablációja, hagyományos olvadás, forrás, szín elválto-

zások és rácshibák formájában jelenik meg [1]. A femtosze-

kundumos tartományban Coulomb taszítás lép fel a különbö-

ző ionizációs folyamatok miatt, valamint plazma keletkezhet

és termoelasztikus törés is létrejöhet [2].
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Egy esemény akkor nevezhető optikai roncsolásnak, ha

nem visszafordítható változás jön létre. Ez a gyakorlatban

azt jelenti, hogy modern nagy felbontású képalkotó rendszer-

rel vagy egyéb megfelelő módon látható változás keletkezik az

anyag felületén [1]. A roncsolási küszöb az a maximális telje-

sítménysűrűség, ami még nem okoz roncsolást a felszínen. Az

ablációs paraméter egy kvantitatíven is mérhető paramétere

a roncsolt felületnek, mint például az ablált kráter mélysége

vagy átmérője. Az ablációs küszöb az a maximum teljesít-

ménysűrűség, ami még nem okoz ablációt [1]. A roncsolási

küszöb alatt úgy nevezett inkubáció figyelhető meg, ami még

visszafordítható és nem követi abláció [3].

Az elmúlt években jelentős előrelépés történt MHz-es is-

métlési frekvenciájú, nagyteljesítményű femtoszekundumos lé-

zerek fejlesztése terén. Többek között megjelentek például

a passzív módon módusszinkronizált itterbium vékony-réteg

lézerek melyek aránylag magas impulzusenergiával rendelkez-

nek [4–6], valamint femtoszekundumos, optikai szállal ellátott

erősítő rendszerek [7]. Saját eredményeim publikálásáig ke-

vés megbízható adat állt rendelkezésre MHz-es ismétlési frek-

vencián mért roncsolási küszöbről. Nagyon erősen fókuszált
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nyalábbal mérték meg 100 MHz-en nagy reflexiójú tükör ron-

csolási küszöbét [8], illetve egy ún. round-robin mérésről áll

még rendelkezésre eredmény, azonban a sok különböző helyen

történt mérések között nagyon sok lényeges paraméterben kü-

lönbség volt [9]. Angelov és munkatársai végeztek pikosze-

kundumos impulzusokkal kHz és MHz ismétlési frekvenciákon

összehasonlító méréseket, azonban ismeretlen impulzusszám-

mal. Ők egy kétszeres faktor körüli különbséget mutattak ki a

vizsgált anyag tiltott sávjának függvényében [10,11]. Az isme-

retlen impulzusszám miatt azonban nem tekinthető a mérés

precíz összehasonlításnak a két nagyságrendileg eltérő ismét-

lési frekvencia által okozott roncsolási küszöbre nézve, mivel

bizonyos impulzusszám alatt a roncsolási küszöb még erősen

változik [12,13].

A fenti megfontolásoknak megfelelően kiemelten fontossá

vált az általam célül kitűzött olyan mérések elvégzése melyek

megfelelnek a következő három feltételnek: (i) femtoszekun-

dumos roncsolási küszöböt vizsgál, (ii) kHz és MHz ismét-

lési frekvencián érkező impulzusvonulatokat használ és (iii)

minden más egyéb lényeges impulzus- és nyalábparamétert
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ellenőrzött módon azonos értéken tart mind a MHz-es mind

a kHz-es esetben.

A fenti megfontolások alapján a disszertációban bemuta-

tom azokat az eredményeimet, melyeket lézertükrök roncsolá-

si küszöbének vizsgálata során értem el, először adva egzakt

összehasonlítást kHz és MHz ismétlési frekvencián mért ron-

csolási küszöbre egy általam kidolgozott, számos előnnyel bíró

eljárást használva. Mindezt egy általam kifejlesztett új mé-

rési eljárással tettem meg, mely szintén bemutatásra kerül a

disszertációban.

1.2. Plazmonikus nanorészecskék roncsolása

Fém nanorészecskék sok ultragyors plazmonikus folyamatban

központi szerepet játszanak. A nemlineáris effektusok kelté-

séhez tipikusan femtoszekundumos lézerek által szolgáltatott

nagy lézerintenzitás szükséges. Megfelelően tervezett nano-

rendszerrel nagy térnövekmény érhető el felületi plazmonok

gerjesztésével. Erre a célra mind a lokalizált és a haladó

(propagáló) felületi plazmonok megfelelőek [14,15]. A felületi

plazmonok (pontos elnevezéssel haladó felületi plazmonok, az-

az felületi plazmon polaritonok - FPP, illetve lokalizált felületi
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plazmonok - LFP) olyan fém-dielektrikum vagy fém-vákuum

határfelületen létrejövő, a felületre merőleges lecsengő elekt-

romágneses tér, mely valamilyen külső gerjesztő tér hatására

keletkező periodikus töltésátrendeződés, töltéssűrűség oszcil-

láció hatására jön létre. Ez akkor történhet meg, mikor a

külső tér is időben változó elektromágneses hullám, illetve a

nanorészecskének rezonánsnak kell lennie a gerjesztő tér hul-

lámhosszára [16].

Számos alkalmazás esetében a térnövekmény és a femtosz-

ekundumos impulzusok együttese által már kis megvilágító

intenzitásnál is kialakuló extrém nagy lokális elektromos tér

a nanorészecskék gyors degradálódását okozhatja. Ezért ah-

hoz, hogy a plazmonikus nemlineáris effektusokat a maximális

módon fel tudjuk erősíteni (pl. harmonikus jel, fotoelektron

áram, stb... maximalizálása), a nanorészecskék lézer-indukált

roncsolási mechanizmusainak a megértése szükséges. Szüksé-

ges ismernünk például a litográfiával készült felületi nanoré-

szecskék roncsolási küszöbét. A roncsolási küszöb figyelembe-

vételével elvégzett mérések megnövelik a minták élettartamát

és fenntartják azok stabilitását a kísérletek során.
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A tükrökön elvégzett tipikus roncsolási küszöb mérések-

kel ellentétben [T1-T4] a plazmonikus roncsolás valós idejű

megfigyelését hátráltatja az a tény, hogy a nanostruktúrák

túl kicsik optikai módszerekkel történő közvetlen megfigyelés-

hez (mint pl. optikai mikroszkópia) és ezen felül sok alkalma-

zás vákuum környezetet igényel ami még tovább nehezíti a

minták állapotának valós idejű monitorozását. A plazmoni-

kus roncsolás problémájának jelentősége ellenére csak néhány

szisztematikus tanulmány létezik nanorészecskék roncsolásá-

ról. Eddig femtoszekundumos lézer által indukált roncsolást

magas harmonikus keltés esetén figyeltek meg, ami után a

használt nanorudak élei simábbak lettek és eltompultak [17]

vagy a nanorészecskék deformáció és leválás útján roncsolást

szenvedtek [18] vagy egyszerűen megolvadtak [19–21].

A szubsztrátról elmozdult nanorészecskék száma alapján

kvantitatív módon is elemzésre került plazmonikus nanotég-

lák roncsolása [22], ahol 1,2 mJ/cm2 roncsolási küszöböt ha-

tároztak meg. Ezen túl mások hoztak létre nanolyukakat a

roncsolási küszöböt jelentősen meghaladó teljesítményen [23].

A nanorészecskék lézer indukálta alakformálása nem segít a

roncsolási küszöbök megismerésében, mivel ezek a kísérletek
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olyan lézerintenzitásokon történnek, ahol a nanorészecskék

már biztosan jelentős alakváltozáson esnek át [24–27].

Mindezek alapján azt tűztem ki célul, hogy meghatároz-

zam azt a legnagyobb fókuszált lézerintenzitást, amely mel-

lett az elektronsugaras litográfiával készült nanorészecskék

még biztonságosan használhatók nemlineáris alkalmazások-

hoz. Ezen munka során további érdekes jelenségeket is ta-

pasztaltam, melyeket szintén alaposan megvizsgáltam.
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2. Tézisek

2.1. Új eljárás lézertükrök roncsolási küszöbének

meghatározására

Kidolgoztam egy új mérési eljárást lézer indukált roncsolá-

si küszöb (LIDT) mérésére. Az ismert és gyakran használt

eljárásokhoz képest (ISO 1-on-1, ISO S-on-1 és R-on-1) ez a

módszer lényegesen kisebb mintafelületet igényel és jelentősen

nagyobb gyorsasággal elvégezhető. Kimutattam, hogy az új

eljárás alacsonyabb roncsolási küszöbértékeket eredményez az

ISO szabványhoz hasonló mérésekhez képest, azonban mivel

a mérési eljárás során a valós igénybevételhez hasonlónak van

kitéve a tükör, ezért reálisabban és biztonságosabban hasz-

nálható az általam meghatározott érték a gyakorlatban. A

mérési módszer további előnye, hogy nagyon erősen fókusz-

ált, néhány µm Rayleigh hosszúságú nyalábok esetén is jól

használható.

A tézisponthoz a következő első szerzős publikációimat

használtam fel: T1,T2. A tézispontot alátámasztó, nem első

szerzős, az új eljárást felhasználó publikációim: T3,T4.
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2.2. Femtoszekundumos roncsolási küszöb MHz-

es ismétlési frekvencia esetén

Kísérletekkel igazoltam, hogy a MHz nagyságrendű ismétlé-

si frekvenciával érkező lézerimpulzusok jelentősen csökkentik

a LIDT értékét a kHz-es ismétlési frekvenciával érkezőkkel

szemben. Felismertem, hogy MHz-es ismétlési frekvencia ese-

tén nem következik be teljes termikus relaxáció a fókuszfolt-

ban, így a femtoszekundumos roncsoláshoz ennél az ismétlé-

si frekvenciánál termikus hatások jelentősen hozzájárulnak.

Mindez a roncsolási küszöb csökkenéséhez vezet. Ezt a kísér-

letek során tett előzetes megállapítást együttműködő partne-

rünk numerikus számításokkal igazolta.

A tézisponthoz a következő első szerzős publikációimat

használtam fel: T1.

2.3. Plazmonikus nanorészecskék roncsolási kü-

szöbének meghatározása

A tükrökkel kapcsolatos vizsgálataimat nanooptikai rendsze-

rekre is kiterjesztettem. Kísérletileg meghatároztam elekt-

ronsugaras litográfiával készült plazmonikus nanorészecskék
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roncsolási küszöbét. A roncsolás megtörténtét elektronmik-

roszkóppal validáltam és a mikroszkópképek kiértékelésével,

extrapolációs módszerrel határoztam meg az ilyen speciális,

ám a nemlineáris optikában fontos szerepet betöltő minták

roncsolási küszöbértékét. Abból kiindulva, hogy a kapott ér-

ték lényegesen alacsonyabb mint akár a fém, akár a szubsztrát

anyagának roncsolási küszöbe, megmutattam, hogy a roncso-

lást az optikai közeltér indukálja.

A tézisponthoz a következő első szerzős publikációmat hasz-

náltam fel: T5.

2.4. Intenzitásfüggő közeltér-indukált roncsolás és

közeltér-térképezés

Részletesen megvizsgáltam felületre írt plazmonikus nanoré-

szecskék morfológiai változásait a roncsolási folyamatok szem-

pontjából kritikus intenzitástartományban. Ennek során új

jelenségként észleltem a nanorészecskék közeltér-indukálta rész-

leges elválását a felülettől, valamint a részecskék lokális át-

fordulását és sztochasztikus eltávolítását. Magasabb inten-

zitások használatával megmutattam, hogy létezik olyan in-

tenzitás, amelynél úgy lehet a részecske alatti szubsztráton
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nanoablációt végezni, hogy az ablált mintázat pontosan fel-

térképezi a közeltér eloszlását.

A tézisponthoz a következő első szerzős publikációmat hasz-

náltam fel: T5.
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