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1. Uvod

Priblizne od pociatku poslednej tretiny minulého storocia technologicky pokrok
zaznamendva stale vacsie zrychlenie. Tato dynamika, ktord neustdva do sucasnych
dni, bola vyznamne obohatena nastupom stolnych pocitacov v 80. rokoch, rozvojom
systému telekomunikaénych druzic a nakoniec i osobnych mobilnych telefénov, ¢o uz
su v sucasnosti v podstate univerzalne vreckové pocitace umoziujice okrem bezinej
komunikdcie ajzber atriedenie informdacii najroznejSieho druhu. Niektori
sociolégovia hovoria o postmodernej ¢i vystiznejSie informacénej spoloc¢nosti; a ak
verime, Ze technologicky pokrok asnim sa otvdrajuce moznosti sa stavaju

moznosti prispievat.

Zdokonalujuce sa technické vybavenie pocitacov a dalSich sucasti datovych
sieti prinasa pre aplikovany i zakladny vyskum stdle nové podnety tykajuce sa vyvoja
a skusania novych materidlov, miniaturizacie (najnovsie ,nanotechnoldgie®)

poZaduje, aby tieto materialy mohli byt pripravované vo forme tenkych vrstiev.

I6nové krystaly, ako napriklad LiF ¢i Csl vdaka svojmu relativne Sirokému
zakdazanému pasu a prihodnym fyzikalnym vlastnostiam mozu byt vhodnymi latkami
pre aplikacie v optoelektronike, v oblasti detektorov apod. (Nikl 2006). Aktualne
rieSenym problémom je nachadzanie postupov, ako idnové krystaly pripravovat vo
forme tenkych vrstiev. Okrem molekularnej epitaxie (MBE) a depozicie z plynnej fazy
(CVD) sa ako vhodna ukazuje pulzova laserovd depozicia (PLD), ktorej podstatou je
odstrafiovanie materidlu z ndsadového tercika v désledku pdsobenia intenzivnych
pulzov laseru a jeho nasledna depozicie na podloZzku. Procesy vyvolané interakciou
laserového Ziarenia s ter¢ikom su komplikované a naviac maju obvykle nelinearny az
explozivny priebeh. Spolu s nasledne sa vyvijajucou plazmou predstavuju retazec
doposial nie celkom preskumanych dejov, pre ktoré sa vzilo pomenovanie abldcia.
Behom posledného desatrocia sa ukazuje, Ze pre ablaciu idnovych krystalov by mohli
byt najvhodnejSie vyvojovo najmladsie lasery pracujice v oblasti XUV, t.j. v oblasti

vinovych di?ok krat$ich ako 100 nm (Juha et al. 2005).



Moje doktorské studium zapocalo v dobe, ked' prazska akademicka komunita
ziskala od Coloradskej Statnej univerzity unikatny exemplar stolného kapilarneho
lasera, ktory eSte bude v dalSom texte podrobnejSie popisany. Od tejto prilezitosti
a motivacie naznacenej v predchadzajucom texte sa tematicky odvijala napli mojej
prace, pri ktorej som sa stal ¢lenom timu zloZzeného z pracovnikov Akadémie vied
Ceskej republiky v.v.i. a Matematicko-fyzikalnej fakulty Karlovej Univerzity. lJej
hlavhym cielom bolo preskimat mozZnosti vyuZitia tohto kapilarneho laseru

k vytvoreniu tenkych vrstiev hlavne z materidlov ionovych krystalov.

Praca je clenena tak, Ze po uvodnych poznamkach o ablacii (kap. 2)
a formulacii cielov (kap. 3) je popisané zariadenie, ktoré pre nds hralo klfucovu ulohu
tj. stolny kapilarny laser (kap. 4). V kapitole 5 sa zaoberame popisom metdd, ktorymi
boli sledované doésledky pbsobenia laseru na povrch vzoriek a vlastnosti plazmy
vznikajuce ako dosledok ablacie. Potom nasleduje vysledkova ¢ast (kap. 6), ktora je
tvorend rozsirenym komentdrom priloZzenych praci. Jedna sa o triimpaktované ¢lanky
(z toho jeden v rukopise zaslanom redakcii), Styri oponované konferencné prispevky
indexované vo WOS a dva dalsie ¢lanky.! Poslednd kapitola je venovana zdveretnej

rekapituldcii vysledkov.

'0dkazy na publikacie, ktorych som hlavnym autorom alebo spoluautorom kondm v hranatych
zatvorkach [ ], ostatné citacie su vytvorené tzv. Harvardskym stylom.



2. Laserova ablacia. Podstata javu, historia
a stav problematiky

Od vynalezu laseru na zaciatku 60. rokov minulého storocia (Nobelova cena za fyziku
vroku 1964)? nasiel tento zdroj vysoko koherentného, intenzivneho a lahko
fokusovatelného Ziarenia pocetné uplatnenie v mnohych odboroch vyskumu, praxe

i kazdodenného Zivota.

Jedno z vyznamnych odvetvi, v ktorom pouzitie laseru prinieslo radu
vyznamnych aplikdcii, je zaloZzené na interakcii Ziarenia s pevnou latkou. UZ v roku
1965 sa objavila prva praca pojedndvajuca o priprave tenkych vrstiev z materialu
odparovaného rubinovym laserom pracujucom v kontinualnom rezime (Smith and
Turner 1965). V sedemdesiatych rokoch minulého storocia prisla technolégia laserov
pouzivajucich tzv. Q — moduldciu (Q — switch), ktora umoziuje generovanie velmi
kratkych pulzov s plodnou hustotou vykonu vacdou nez 102 W/cm?. Pokial je pulz s
takymto vykonom pohlteny pevnou latkou, méze v nej za priaznivych okolnosti
vyvolat elektrické pole o velkosti rddovo 10> V/m. Vtomto pripade méze ddjst
k naruseniu medzimolekulovych vazieb, ku vzniku plazmy a k dalSim vyznamnym
dosledkom. Dej bol pévodne popisovany ako kongruentné vyparovanie, ktorého
najjednoduchsia charakterizécia bola zaloZzena na tom, e tepelna difdzna dizka danej
latky je mensia alebo rovna hibke vrstvy materidlu odstranenej behom jedného
laserového pulzu. Neskér sa ujal pojem abldcia;? v literatlre sa uziva tieZz akronym

PLA (Pulsed Laser Ablation) (Bauerle 1996).

Behom dalsieho vyskumu tohto javu sa ukazalo, Ze sucastou ablacie moze byt
celd skdla fyzikdlnych procesov, napr. fazové zmeny, mechanické efekty (repulzie,
trhanie povrchu, vznik periodickych Struktur a pod.) alebo hydrodynamické javy

(vznik kraterov, vyrony kvapiek ¢i taveniny). V pripade zlozitejSich latok sa v zavislosti

2Nobelovu cenu dostali Ameri¢an Charles Townes a dvaja ruski (vtedy sovietsky) fyzici Nikolaj Basov
a Alexander Prochorov.

3V anglickej literatire ablation (z latinského ablatio = odstrdnenie) je termin prevzaty
z prirodovedeckej literatury k oznaceniu procesov veducich k odstrafiovaniu vrstiev ladovcov.



na vinovej dizke inicia¢ného Ziarenia mézu uplatfiovat aj fotochemické a radiacne-
chemické procesy. lonizacia vyvrhnutej latky - teda vznik plazmy - nadobuda na

vyzname pri vyssich intenzitach a kratsich vinovych dizkach laseru.

So zavedenim a spristupnenim excimerovych laserov* v 80. a 90. rokoch
pracujucich v UV oblasti sa objavili nové moZnosti uplatnenia ablacie a sucasne s tym
boli skimané suvisiace fyzikdlne-chemické procesy. Predmetom zaujmu sa stala
pulzova laserova depozicia tenkych vrstiev (Pulsed Laser Deposition — PLD) zloZitych
materidlov pre pokrocilé technoldgie, napriklad vysokoteplotnych supravodicov
(Dijkkamp and Venkatesan 1987), feroelektrickych vrstiev (Horwitzet al. 1991) alebo
fullerénovych struktar (Curl and Smaley 1991). Excimerové UV lasery umoznili tiez
ablaciu polymérov (Dyer 2003) a dalSich pevnych latok molekularneho typu
(Georgiou and Koubenakis 2003), s ¢&im suvisel rozvoj fototermalnych

a fotochemickych modelov ablacie (Bityurin et al. 2003, Paltauf and Dyer 2003).

Ablacia (alebo obecnejsie explozivne ovplyvnenie ¢i poskodenie povrchu
intenzivnym Ziarenim) s nachdadzanim novych laserovych zdrojov pracujucich
v kratkovinnej oblasti sa postupne uplatfiovala v dalSich fyzikdlnych a technickych
odboroch (Juha 2000). Vedla uz spominanej depozicie tenkych vrstiev materidlov
najroznejsej povahy moze laserova plazma sluzit napr. tiez ako zdroj vysoko nabitych
energetickych idnov vyuZitelnych napr. pre implantaciu alebo injektdz do
urychlovaca; zvlastnu kapitolu predstavuji tiez laserom indukované periodické
Struktury na povrchoch (Laser-Induced Periodic Surface Structures - LIPPS) (Bittner et

al. 2004).

V XUV oblasti (10 az 100 nm) su hlavnymi predstavite/mi zdrojov Ziarenia
lasery pracujuce v horucej a hustej plazme a nekonvencné zariadenia vyuzivajluce

volné elektrény.

Charakteristickou vlastnostou laseru v horlucej plazme je vysoky stupen

ionizdcie atdmov s uzavretymi valenénymi vrstvami - podla pocétu odtrhnutych

“Excimer je skratka pojmu excitovany dimer, v tomto kontexte excitovand zliéenina halogénu
s atdémom vzacneho plynu. Najéastejsie pouzivané lasery (a ich vinové dizky) st XeCl (308 nm), KrF (248
nm), ArF (193 nm) alebo F2 (157 nm).



elektrénov sa pracovné zmesi oznacuju ako héliu-podobné (2e’), neénu podobné
(10e7) a pod. (Daido 2002). Prikladom takého systému je nednu-podobny zinkovy
laser (vinova dizka 21,2 nm, dizka pulzu 90 ps, fluencia a 2 J/cm?) naviazany na
laserovy retazec laboratdria PALS — Prague Asterix Laser System (Jungwirth et al.

2001, Bittner et al. 2004).

Zakladnym principom d¢innosti laseru na volnych elektrénoch (FEL) je
zhlukovanie elektrénov do utvarov kratich, ne je vinova dizka emitujiceho Ziarenia
(mikro-bunching) po6sobenim prihodne tvarovanych poli v unduldtore. Vyhodou
zdrojov tohoto typu je preladitelnost, nevyhodou ndkladnost atechnologicka i
priestorova ndarocnost zariadenia. Najblizsi systém uvedeného typu je pre
medzinarodnud komunitu k dispozicii v Nemecku (laboratéria DESY v Hamburgu)
(Ayvazyan et al. 2002). Pracuje v rozmedzi vinovych di?ok 80 - 120 nm, s dizkami

pulzov v okoli 40 fs a energiami v pulze cca. 100 uJ.

Ako bolo povedané v uvode, hlavnhym predmetom ndasho badatelského
zaujmu boli iénové krystaly. Prikladmi takychto krysStalov su alkalické halogenidy,
vratane kombindcii idonov sodika, cesia, alebo litia s flurovymi, chlérovymi alebo
jédovymi idnmi. Zluceniny tohto typu su charakterizované vysokou teplotou topenia
a varu, rozpustnostou vo vode, malou elektrickou vodivostou a v mnohych pripadoch
hydrofilnym povrchom (Jursik 2002). Zfyzikdlne chemického hladiska je ich
charakteristickou vlastnostou relativne Siroky zakazany pas, s ¢im suvisia jednak
niektoré optické vlastnosti, napr. nizka absorpcia v oblasti viditelného a blizkeho IR a
UV Ziarenia, jednak Specifické moZnosti technologického uplatnenia. Tak napriklad
deponované tenké vrstvy Csl mbézu byt pouzité ako scintilatné detektory alebo
stabilné fotokatddy (Nikl 2006, Buzulutskov et al. 1996); vrstvy LiF slizia okrem inych
aplikacii v elektroluminiscen¢nych systémoch (Hunget et al. 1997) a zndme su tiez

z optickej oblasti ako okna pre UV Ziarenie.

Pokial je zdmerom vytvarat zidnovych krystalov tenké vrstvy laserovou
depoziciou, je z vy$sie uvedenych dévodov (Siroky zakdzany pas) pre efektivnu ablaciu
vhodné pouzit iniciacné Ziarenie z extrémnej ultrafialovej oblasti XUV (A < 100 nm).

Experimenty tohoto druhu sa pévodne realizovali na velkych laserovych systémoch



(Rus et al. 2002). Subezne s tym je poslednd dekdada v znameni nastupu novej

generdcie laserov vyuZivajucich kapilarny vyboj.

V Prahe su vsucasnosti (jar r. 2018) v prevadzke dva laserové systémy
zaloZené na vyboji v kapilare. Jednak pomerne robustnd zostava CAPEX® vyZadujlca
k svojmu chodu vysokonapatovy Marxov generator (Schmidt et al. 2012), jednak uz
zmieneny stolny kapilarny laser, ktory bol pre miestnu komunitu vyrobeny na
Colorado State University v skupine prof. J. J. Roccu podla prototypu zr. 2005
(Heinbuch et al. 2005). Vzhladom k tomu, Ze sa toto zariadenie stalo zakladnym
zdrojom dat a vysledkov pouZitych v tejto praci,® bude jeho popisu venovand zvlastna

kapitola (kap. 4).

Obdobne ako lasery dlhovinné, izdroje poslednej generdcie pouzivané pre
iniciaciu abldcie pracuju v pulzovom rezime, ¢o je dané hlavne tym, Ze iniciahym
elementom je casovo obmedzeny iskrovy vyboj. Je ucelné na tomto mieste
pripomenut niekolko obecne pouZivanych veli¢in a vztahov, ktorymi sa dej popisuje;
niektoré podrobnosti budlu este uvedené v dalsSich oddieloch textu popisujlcich

Specidlne situacie.

Laserovy pulz mdze byt popisany vinovou dizkou A, dobou trvania T a energiou
E. Pri fokusacii pulzu do stopy s plochou S sa zavadza tzv. fluencia @ (v jednotkdach

J/em?).

®=E/S (1)

a obvykla intenzita | [W/cm2]

SCAPEX je akronym suslovia CAPillary EXperiment.

8V stvislosti s tym, Ze kapildrny stolny laser z University of Colorado bude e$te mnohokréat spominany,
citujem ho v texte povacsine skratene ako Kapildru - ostatne takto sa o nom najcastejSie hovori
v zasvatenej komunite.



I=@® /1t (2)

Rychlost ablacie (v angli¢tine Etch Rate) sa najéastej$ie meria hibkou krateru

d pripadajucej na jeden laserovy pulz.

Ablacia obvykle nastava aZ pri prekroceni istej prahovej fluencie @u. Pod
touto hodnotou dochdadza k ubytku oZiarenej latky po jednotlivych Casticiach, hovori
sa o desorpcii. Podla tzv. Haglundovho kritéria je hranicou medzi desorpciou a
ablaciou hodnota d priblizne 1/2 atdmovej vrstvy na jeden laserovy pulz (Haglund

1996).

Ak je znamy absorpcny koeficient ablaovaného materidlu a (1/a =/, atenuacna
dizka), potom za predpokadu, 7e sa v smere dovnutra latky nemeni, d4 sa pre fluenciu

napisat

@(x) = ©(0) exp(-ax) (3)

(tu x je vzdialenost merana od povrchu dovnutra latky). Pokial bude odstraneny
véetok materidl z oblasti x < d Ziarenim s fluenciou @(x) > @, vyjde pre hibku krateru

odhad (Beer-Lambertov zakon).

d=21nE2 (4)

a o

Tento najjednoduch$i model nezahriiuje vplyv dizky laserového pulzu na
absorpény koeficient a na ablaény prah. Napriklad nielen u iénovych krystalov méze
na pikosekundovej Skale dochadzat k odovzdaniu energie atomovej mriezke, jej
nataveniu apod. Behom nanosekind sa prejavuju hydrodynamické efekty, ako je

vznik tavenin na povrchu, ich rast ¢i pohyb apod. Sucasne sa vyvija plazmovy oblak



(plasma plume), ktory nezanedbatelnym a zloZitym sp6sobom cely dej ovplyviiuje
(Attwood 1999). K niektorym tymto okolnostiam sa vratime v dalSej ¢asti prace pri

popise nasich experimentov a ich vysledkov.

Jednodimenzionalny abla¢no-desorpény model (5) popisuje (Chalupsky et al.

2008) pre pripady netermalnej ablacie a symetricky profil zvazku

()
y th

litp —1© <D
diyp = d th
A4/D ( 5 )

6]
[|n,+n,In a O>D

kde da/ je rychlost ablacie/desorpcie, np a na su koeficienty efektivity desorpcie

a efektivity ablaéného procesu a /ot je atenuaénd dizka.

Nase studium ablacie vyvolanej Ziarenim Kapilary nadvazovalo na citovanu
pracu Chalupského, experimenty vykonané na laseru na volnych elektréonoch

(Krzywinskiet al. 2007) alebo prace na prazskom PALSe (Juha et al. 2005).



3. Ciele prace

InSpirdciou k tejto dizertacnej prdci sa stalo uvedenie do prevadzky stolného
kapilarneho laseru pracujuceho v XUV oblasti (Kapilary) a nadvazujuce badatelské
usilie, ktoré bolo zamerané na vyskum abldcie idnovych krystalov. Vsetky tieto

experimenty smerovali k pulzovej laserovej depozicii (PLD) iniciovanej XUV Ziarenim.
Od toho vyplynula nasledujuca formuldcia konkrétnych cielov:

1. Podielat sa na uvedeni do prevadzky stolného kapilarneho laseru (Kapilary).

2. Pochopit zakladné mechanizmy ablacie/desorpcie iniciovanej pulzovym
laserovym ziarenim z XUV oblasti na niektorych iénovych krystéloch (LiF, Csl,
CaF,) pri pouZiti metéd analyzy povrchu ako napr. AFM, Nomarskiho
mikroskopie, XRD a i.

3. Porovnat modelové data zo zdokonaleného kdédu XUV-ABLATOR
s experimentom, prip. vyvodit ztohoto porovnania namety pre detaily
usporiadania PLD.

4. Najst podmienky, za ktorych by bolo mozné pripravit tenké vrstvy pomocou
pulzovej laserovej depozicie, a to z dévodu testovania sondovych systémov:

a. vrstvy kovové (Bi),

b. vrstvy idnového krystalu.
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4. Zdroj ziarenia - stolny repeti¢ny kapilarny
laser

Stolny repeticny kapildrny laser je CiastoCny, no verny preklad origindlneho
nazvu zariadenia desk-top high repetition rate soft X-ray laser, ktory vystihuje jeho
dolezZitu prakticku vlastnost, ktorou sa lisi od svojich predchodcov - totiz relativne
malé rozmery, ktoré umoznuju, Ze pre umiestnenie zdroja Ziarenia vratane komory

pre vzorky postaci doslova jediny laboratérny stél.

Ako sme sa uz zmienili, pre prazsku akademickd komunitu skonstruoval jeden
exempldr takého zariadenia profesor Jorge J. Rocca so svojimi spolupracovnikmi.
Konstrukéne pritom vychdadzal z uz citovaného prototypu, ktory doposial slizi vo Fort

Collins na katedre chémie (Heinbuch et al. 2005).

Ustredna ¢ast laseru je korundova kapildra, pricom zdsadnu déleZitost maju
jej rozmery, tlak pracovného plynu (argén, =50 Pa) a udrzanie optimalnych tvarov
i vzajomného nacasovania predpulzu a hlavného pulzu vysokych napati pre vznik
iskrového vyboja. Elektricky prdd prechadzajuci pri vyboji osou kapilary dosahuje
Spickovych hodnoét okolo 25 A. Hodnota pracovného tlaku, maly priemer kapilary
a vysoké hodnoty Spickovych prudov pri vyboji maju za nasledok vznik pinch efektu,
ktory v okamziku akcie udrzi plazma dostatoéne husté. Prvou podmienkou generacie
Ziarenia XUV je pritomnost niekolkondsobne ionizovanych atémov, ktoré uz maju na
vnutornych  vysokoenergetickych  elektrénovych  hladindch  spristupnené
odpovedajuce prechody. Druhou podmienkou je aspori relativna kratkodoba stabilita
ionizacie. Volia sa teda také iény, ktorych konfiguracia zodpoveda nejakému prvku s
relativne stabilnou elektronovou Strukturou (napr. hélium alebo neén). Tretia
podmienka vyZaduje v elektronovom systéme ndjst metastabilny stav, ktory by
mohol Gc¢inkovat pri stimulovanej emisii pre koherenciu vysledného Ziarenia. V
Roccovom laseru je ako ustredny ion pouzity nednu podobny argén (Rocca et al.

1994).

V hustej plazme kapilary sa vytvori inverzia populdcie medzi hladinami 2p°3s-

2p°3p spominanych nedénu podobnych idnov argénu (Ar®*) a nasledne dochédza
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k laserovej pulzovej deexcitacii na vinovej dizke prechodu 46,9 nm.” Vystupna energia
sa pohybuje okolo 10 uJ pri dizke pulzu 1,5 ns a opakovacia frekvenciou az 10 Hz.
Podrobnosti o konStrukcii a uvadzani zariadenia do prevadzky s testovanim jeho
zakladnych parametrov a funkcii s uvedené v ¢lanku [P1] v Prilohe tejto prace. Ako
som uz predpovedal, zariadenie budem casto - pri vSetkej Ucte k autorom - spominat

pre udetrenie miesta skratene ako Kapildru.®

"Tato vinova dizka podla uz zmienenej moznej klasifikacie spada do XUV (EXtreme Ultra Violet), teda
extrémnej ¢i vzdialenej ultrafialovej oblasti spektra. Poznamenajme, Ze niektori autori (i prof. Rocca)
tu pouzivaju oznacenie SXR (Soft X-ray) oblast.

8Dodajme, 7e medzindrodnd komunita pouZiva pre dané zariadenie skratku CDL poch&dzajlcu
z Capillary-discharge Ne-like Ar Laser.
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5. Metody

V tejto kapitole budd struéne vyloZzené principy experimentdlnych metéd
pouzivanych v naSej prdci. Zatial ¢o AFM, Normanskiho mikroskopia alebo
profilometria (podkapitoly 5.1., 5.2. a5.3.) sluzili hlavne kanalyze désledkov
interakcie Ziarenia s ionovymi krystalmi, rontgenové difrakéné metddy a metdda XPS
(5.4.,5.5.,5.6.) boli hlavnym nastrojom identifikacie prvych vrstiev pripravenych PLD.
V podkapitole 5.7. sU popisané Langmuirové sondové systémy prisposobené

k meraniu plazmového oblaku vznikajiceho pri PLD iénového krystalu.

5.1. AFM

Skenovaci mikroskop atémovych sil (AFM — Atomic Force Microscopy) je typ
mikroskopie s pouZitim skenovacej sondy, ktory poskytuje 3D obraz povrchu
s vysokym rozliSenim v radoch nanometrov, teda viac ako 1000 krat lepsi ako optické
metddy limitované difrakciou. Prvy AFM mikroskop bol dielom rovnakej skupiny,
ktora zostavila predchodcu tohoto mikroskopu, teda skenovaci tunelovy mikroskop

STM (Binning 1986).

Informacie sa ziskavaju pomocou skenovania povrchu mechanickou sondou,
tj. ostrym hrotom prilozenym na povrch pevnej latky a pripevnenym na ohybnom
nosniku. Pri merani sily, ktorou sa atémy navzajom pritahuju, mézu byt AFM
mikroskopy pouZité na meranie sil medzi sondou a vzorkou alebo v konstantnom
rezime, pri ktorom sa udrzuje rovnaka vzdialenost medzi povrchom a hrotom, bod po
bode. Tym sa dosiahne rastrové skenovanie celého povrchu a zaznamenanie vysky
sondy, ktord zodpoveda konstantnej interakcii, pre rekonstrukciu povrchu. Presné
skenovanie umoziuju piezoelektrické prvky riadené elektronicky. Detektor AFM
meria hodnotu vychylenia (posun vzhlfadom na rovnovdinu polohu) konzoly a
prevadza ju na elektricky signal, z ktorého sa rekonstruuje topografia povrchu. Pre

zobrazenie dat a dalSiu analyzu bol pouzity program Gwyddion, ¢o je volhe dostupny
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software pro vizualizaciu a analyzu dat ziskanych skenovacimi mikroskopmi (Necas

and Klapetek 2012).

AFM metdda bola pouzita v tych pripadoch, ked bolo zdmerom ziskat celkovy
(,perspektivny”) 3D pohlad na vysledok posobenia Ziarenia na povrch pevnej latky,
tzv. imprint (otlacok). V priloZzenych pracach [P1] a [P1] tak bol sledovana , kalibra¢na“
vzorka PMMA a dalej v [P3] a [P4] boli Studované iénové krystaly. Poznamenajme, Ze
pri nasej praci sme poutZivali takzvany poklepovy méd (tapping mode). Tento mdd
prekondava obmedzenie kontaktného mddu, ktory so sebou nesie riziko prilepenia
hrotu na povrch a poskodenie vzorky. Princip sa zakladd v rozkmitani hrotu
mikroskopu na jeho oscilaénu frekvenciu a jej udrZovani na konsStantnej drovni
piezoelektronikou. Priblizenim hrotu k povrchu sa posobenim Van der Waalsovych sil,
dipdl-dipdlovej interakcie alebo elektrostatickych sil, meni amplitida oscildcie, a zo
signalu potrebného na udrzanie konstantnej frekvencie sa potom reprodukuje

trojrozmerny povrch.

5.2. DIC — Nomarskiho mikroskopia

Mikroskopia diferencidlneho interferencného kontrastu (Differential interference-
contrast - DIC), tieZ znama ako Nomarskiho mikroskopia, je technoldgia optického
mikroskopu pouZivand na zvySenie kontrastu v nenaruSenych a transparentnych
vzorkdch. DIC pracuje na principe interferometrie, aby bolo mozné ziskat informacie
o dizke optickej drahy vzorky na zobrazenie inak neviditelnych vlastnosti. Opticky
systém vytvara obraz s objektom zobrazujucim Cierne az biele na sivom pozadi. Tento
obrazok je podobny obrazu ziskanému mikroskopom s fazovym kontrastom, ale bez
jasného difrakéného svetla. Tato technika bola vyvinutd polskym fyzikom Georgesom

Nomarskym v roku 1952 (Lang 1968).

DIC dokaZze poskytnut trojrozmerny fyzicky reliéf zodpovedajici odchylke
optickej hustoty vzorky. Obraz ma vzhlad trojrozmerného objektu s velmi Sikmym

osvetlenim, ¢o spOsobuje silné svetlé a tmavé tiene na prislusnych plochach.
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Analyza pomocou Nomarskiho mikroskopu bola v tejto praci pouzitd na
analyzu povrchov vzoriek [P1-P4]. Zatial co AFM poskytuje skor ,perspektivny” 3D
pohlad, DIC mikroskopia dopliiuje obraz o detaily povrchovych nerovnosti.
V citovanych pracach su vacsSinou informacie poskytnuté oboma metéddami

prezentované sucasne.

5.3. Opticka profilometria

Optické profilometre su interferenéné mikroskopy s moZznostou pouZzitia na meranie
vy$kovych zmien na povrchoch s velkou presnostou - ako je drsnost povrchu, hibka
pogkodenia - pri pouZiti vinovej dizky svetla ako stupnice. Optické profilovanie vyuZiva
vinové vlastnosti svetla na porovnanie rozdielu optickej drdhy medzi skimanym
povrchom a referenénym povrchom. Vo vnutri optického interferen¢ného
profilometru sa monochromatické svetlo rozdeluje a odrdza polovicu zvazku od
skiSobného materidlu, ktory prechddza cez ohniskovu rovinu objektivu mikroskopu
a druhd polovica rozdeleného luca sa odrdza od referenc¢ného zrkadla. Ked' je
vzdialenost od rozdelovaca Iuca k referenénému zrkadlu rovnaka ako vzdialenost od
povrchu vzorky a zvazky sa rekombinuju, vznikne konstruktivna alebo destruktivna
interferencia na mieste, kde sa meni dizka svetelnych lG¢ov. Tym sa vytvaraju svetlé
a tmavé pdsma - interferencné pruzky. Vzhladom k tomu, Ze referenc¢né zrkadlo je
rovné, rozdiely optickej drahy su spésobené vyskovymi odchylkami na povrchu. Ak je
zndma vinova dizka svetla, je moiné vypocitat vyskové rozdiely na povrchu vo
frakciach viny. Z tychto vyskovych rozdielov sa ziska povrchové meranie - tj. 3D mapa
povrchu. Optické profilometre su bezkontaktné a trojrozmerné: meraju vysku (osa Z)
v oblasti bo¢nych rozmerov X a Y. V nasej praci bol pouzity opticky profilometer Zygo

New View 7300 a data boli analyzované opat pomocou softwaru Gwyddion.

Vysledky ziskane profilometrom su typické tym, Ze - po softwarovom
spracovani - poskytuju na kratery spésobené laserom "pohlad z boku," ¢im umoziuju
odhadnut, o aky mechanizmus odstranenia materidlu sa jednalo. Metdda bola
pouzita v pracach [P3] a [P4] hlavne pre najdenie abla¢ného prahu materialu LiF a
potom v [P9] pri Studiu depozicie Csl.
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5.4. XRD

Rontgenovd praskova difrakcia (X-Ray Diffraction - XRD) vyuziva kratkovinné
elektromagnetické spektrum z oblasti RTG na Studium usporiadania stavebnych
¢astic v pevnych latkach. Vinova dizka tohto Ziarenia zodpovedd medziatémovym
vzdialenostiam vo vadsine $truktdr pevnych latok (jednotky A), a tak méze pri jeho
dopade dochadzat k difrakcii. Metdéda XRD je schopnd identifikovat latku, ktorej
monokrystalické zrna maju nahodnud orientaciu. Tato metdda sa pouzivala na

Strukturdlnu analyzu tenkych vrstiev v préci [P8].

5.5. XRF

Rontgenova fluorescencna analyza (X-Ray Fluorescence Analysis — XRF) je atomova
spektroskopia subvalencénych elektrénov. XRF analyzuje povrchovu vrstvu Studovanej
vzorky. Fotény vysokoenergetickych rontgenovych li¢ov mézu pri prechode latkou
vyrazit elektrén z vnatornej hladiny jej atdmov. V nestabilnom atdome je chybajlci
vnutorny elektrén nahradeny elektrénom z vonkajSej hladiny, pricom rozdielova
energia vazieb sa uvolni v podobe réontgenového Ziarenia. Emitované Ziarenie ma
nizSiu energiu ako primarne réontgenové Iuée a je oznacované ako fluorescencné
Ziarenie. Energia emitovaného fotéonu je charakteristickd pre prechod medzi
Specifickymi elektrénovymi orbitami v urcitom prvku a vysledné fluorescencné
Ziarenie sa mdze pouzit na detekciu zloZenia a mnozstva prvkov, ktoré s pritomné

vo vzorke s citlivostou uz od jednotiek ppm.

Vyhodou XRF je moznost multielementarnej nedestrukénej analyzy vzoriek
anajma rychlej analyzy pevnych latok. Metoda je vhodna na kvalitativnu
a kvantitativnu analyzu prvkov. Pomocou tejto metddy boli na spektrometre Rigaku

NEX CG analyzované tenké vrstvy bizmutu v praci [P8].
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5.6 Metdda XPS

XPS (X-ray Photoelectron Spectroscopy) je jedna z najpouzivanejSich metdd vo fyzike
povrchov zaloZend na fotoelektronovej spektroskopii. Slizi hlavne na chemicku

analyzu vzoriek.

Tato metdda je zaloZzena na fotoemisii. Povrch vzorky sa oZaruje rontgenovym
Ziarenim (pouziva sa hlinikova elektréda s hlavnou ¢iarou Al Kq1 s energiou 1486,61 eV
alebo horcikova andda s ¢iarou Mg Kq1 s odpovedajicou energiou 1253,61 eV), ktoré
je absorbované atdmami skimaného materialu. Fotdny Ziarenia vyrazaju elektrény
s charakteristickou energiou. Hibka informacie h zavisi na strednej volnej drahe

elektrénov:

h = A.cosv (6)

A je stredna volnd draha elektrénov a v je uhol, pod ktorym elektrény z latky
vystupuju. Elektrény sa po vystupe zo vzorky analyzuju v analyzatore na urcenie ich
kinetickej energie. Odcitanim tejto energie od energie fotdnov, ktora je dana typom

pouzitej elektrody v réntgenovej lampe, sa vypocita vazbova energia elektrénov Eg

EB = hV_EK (7)

hv je energia fotonov, Ex je kinetickd energia elektronov. KedZe kazdy prvok
ma vazbovu energiu elektronov presne urcend, jeho pritomnost na povrchu sa prejavi
aj vspektre kinetickych energii vystupujucich elektronov. Porovnanim spektra
sekundarnych elektrénov s tabulkovymi spektrami jednotlivych prvkov mézeme urdit

chemické zloZenie povrchu.

Spektrum, ktoré metddou odmeriame, je konvoluciou viacerych funkcii —

hustoty obsadenych elektrénovych stavov, hustoty neobsadenych elektrénovych
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stavov, transmisnej funkcie analyzatora, emisného spektra zdroja a pod. (Hifner

2003), takZe analyza spektier moze byt i dost komplikovana.

V nasom pripade vSak bola metdda pouzita iba pre jednoducht identifikaciu
pritomnosti skimanych prvkov na povrchu - konkrétne sa jednalo o tenké vrstvy Csl

na podlozke MgO [P9].

5.7. Meranie Langmuirovymi sondami

Langmuirova sonda je tradi¢nym a osvedéenym nastrojom ziskavania informacii o
plazme (Langmuir 1923). Zakladny princip metddy spociva vo vnoreni kolektoru
vhodného tvaru do plazmy, na ktory je voci referencnej elektrdde privadzané napatie
v rozsahu asi -100 aZ + 100 V a sucasne je merany prud prechddzajuci sondou ako
funkcia tohoto napatia. Za prihodnych okolnosti je ziskand voltampérova
charakteristika nelinedarna a zjej priebehu je moiné ziskat zdkladné parametre

plazmy, ako su hustota a teplota nosi¢ov ndboja.

Experimentalna procedira merania Langmuirovou sondou v plazme za
ustadlenych ¢i staciondrnych podmienok je popisand v réznych monografiach,
napr. (Swift 1970). My sme ale stali pred problémom merat vlastnosti plazmového
oblaku (plasma plume) pomerne rychlo prelietavajuceho cez sondu (typické casy
v rade 1 us), ktora bola umiestnena vidy v nejakej fixovanej vzdialenosti od terciku.
Vyuzili sme teda skusenosti ziskané pri experimentoch s excimerovymi lasermi

(Weaver et al. 1999, Wild et al. 2001).

V zédkladnom (,jednosondovom®) usporiadani bola sonda tvorena
volfrdmovym drotom s dizkou 1 mm a priemerom 0,1 mm, ktorého neaktivne &asti
boli izolované a chranené korundovou keramikou. Sonda bola umiestnena
rovnobezne s terc¢ikom. Ako referencna elektréda — pokial sme pracovali s vodivym
materidlom, t.j. v naSom pripade s bizmutom — slizil teréik. Meranie prebiehalo tak,

Ze sa pre isté zvolené napatie na sonde vidy zmeral ¢asovy priebeh prudu sondou.
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Z takto ziskaného suboru dat bola extrahovana V-A charakteristika vzdy ako urcity

,,rez” ¢asovymi priebehmi prudu v nejakej zvolenej dobe po pulze laseru [P8].

Pokial sa maju sondové merania pouZit u nevodivého terciku, ¢o bol nas
pripad Csl idbnového krystalu [P9], je nutné pouZit modifikaciu s dvomi sondami.
V takom pripade je totiz systém izolovany od okolia i od uzemnenia a da sa priblizne
povedat, Ze sondy si sliZia navzdjom ako referencné elektrédy. Oba pripady, t.j.
jednosondové i dvojsondové usporiadanie, sme poufZili pri depozicii bizmutu (obr. 1),
aby sme mohli porovnat vysledky ziskané oboma modifikaciami a tak overit, do akej

miery dvojsondova modifikacia poskytuje déveryhodné vysledky [P8].

Poznamenajme, Ze z dovodov zamedzeniu vplyvu parazitnych signalov sme
pouzili Specialne tienené vodice; okrem toho ako zdroje napdjania, tak i osciloskop
boli galvanicky oddelené od centralneho laboratérneho uzemnenia pri su¢asnom

udrzani ¢o najmensich hodn6t parazitnych kapacit.

1 a) 4 b)

3
4 Tl 4 Pl
Z I A R N &

Ad T

Obr. 1. Schéma napajacich a meracich sondovych obvodov. (a) Jednoducha sonda: 1 — tercik, 2 —
plazmovy oblak, 3 — sonda (dvojsonda) s tienenim, 4 — zdroj napétia, 5 — digitalny osciloskop s jeho
vlastnou sondou, 6 — galvanicky izolovana zem, d — vzdialenost medzi sondovym systémom a ter¢ikom,

R —2.28 MQ — elektricky odpor sondy osciloskopu; (b) Zapojenie dvojsondy. Prevzaté z [P8].
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6. Vysledky

V tejto Casti dizertacnej prace poreferujeme najprv o charakterizacii laserového
Ziarenia a jeho interakcii s povrchom iénovych krystalov, dalej popiseme vysledky
modelovania ablacie a nakoniec sa dostaneme k prvym vysledkom depozicie tenkych

vrstiev.

6.1. Charakterizacia laserového ziarenia

Po zostaveni zariadenia bolo potrebné overit, aké su vlastnosti poskytovaného
laserového luca, ¢o sa tykalo hlavne fluencie, schopnosti fokusdcie a tiez jeho

intenzitného profilu. O vysledkoch prislusnych merani referuju prace [P1] a [P2].

Profil IG¢a (najprv bez fokusacie) bol zaznamenany $pecidlnou CCD kamerou
po priechode hlinikovou féliou s hribkou 400 nm, ktord pohltila sprevadzajuce
dlhovinné nekoherentné Ziarenie kapildrneho vyboja. Hlavnym zistenim bolo, zZe
profil Ziarenia ma tvar anuloidu (obr. 2a). Zobrazenie odpovedajiceho
matematického modelu je na obr. 2b). Ziskanie informacii o tvare intenzitného profilu

(ktory je oproti konvenénym laserom nestandardny) bolo délezité pre dalSie Studium

interakcie Ziarenia s pevnymi latkami.

a) b)

Obr. 2. a) Transverzalny profil intenzity IG¢a Kapilary, b) Vizualizacia matematického modelu. Prevzaté
z [P2].
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Daldia charakterizacia Ziarenia prebiehala tak, Ze sa vyhodnocovali otlacky
(imprinty) na vzorkach plexiskla (PMMA). Luc laseru bol zaostreny sférickym zrkadlom
povrstvenym multivrstvou Sc/Si. Parametre interakcie sa nastavovali hlavne zmenou
vzdialenosti medzi povrchom vzorky a fokusom laserového Ilica. Schéma

usporiadania experimentu je na obr. 3.

Obr. 3. Experimentdlne usporiadanie pri praci s fokusovanym laserovym zvdazkom: Viavo — CDL laser
(Kapilara), vpravo — 1 — sférické Sc/Si multivrstvové zrkadlo, 2 — osvetlenie, 3 — CCD kamera pre
pozorovanie povrchu vzorku, 4 — vzorka na manipuldtore. Experiment je umiestneny vo vakuove;j
komore (10°Pa). Prevzaté z [P3].

Analyza ovplyvneného (poskodeného) povrchu PMMA pomocou mikroskopie
atémovych sil AFM v tzv. tapping mode - poklepovom méde (popis metddy kap. 5.1.)
a Nomarského mikroskopu (v méde DIC — Differential Interference Contrast, kap.
5.2.) umoznila urcit klucové charakteristiky sfokusovaného Iuc¢a, napriklad
Rayleighovu vzdialenost (1,8 mm) alebo minimalny polomer lGc¢a v ohnisku, ktory

vysiel asi 15 um.
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Obr. 4. Zavislost velkosti plochy erdzie (odstranenie materialu) na pocte pulzov laseru a jej porovnanie
s modelom. Prevzaté z [P2].
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Tieto prvé experimenty uZ tieZ naznacili, aké mozu byt mechanizmy eréznych
procesov vyvolanych Ziarenim. Ako sa ukazalo, v pripade PMMA prevladali desorpéné
mechanizmy, ¢o doklada porovnanie zavislosti plochy erdzie na pocte pulzov

s jednoduchym modelom [P2].

6.2. Interakcia Ziarenia s materidlmi LiF, CaF, a PbWOQO4

Hlavnou motivaciou prezentovanych Studii bolo preverit moznost ablacie tychto
materialov pomocou XUV Ziarenia z Kapilary. V tej dobe, ked nase experimenty
prebiehali, uz sice bola zndma PLD fluoridovych idnovych krystalov, no doterajsie
pokusy boli realizované pomocou UV laserov a podla vSetkych indicii sa material

z terciku neodstranoval prostrednictvom abldcie (Tsang et al. 2003).

Zakladné usporiadanie experimentu bolo obdobné ako v pripade
znazornenom na obr 3. Vzorky po oziareni laserom boli Studované Nomarski
mikroskopom a optickym profilometrom Zygo (popisané v kap. 5). Analyza dat bola

vykonavanda programom Gwyddion.

Obr. 5. Vlavo - obraz WLI povrchu LiF po 10 pulzoch laseru Kapilary v mieste fokusu. Uhol dopadu lica
bol zvoleny 20° (simuldcia moZnej architekttry experimentu PLD), vpravo - Nomarski mikrograf toho

istého krateru. Pismenami A a D su rozliSené oblasti ablace a desorpcie. Prevzaté z [P3].
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Vysledky su uvedené v [P3] a pre monokrystal LiF podrobnejsSie v [P4] vratane
porovnania meraniz AFM a Nomarskiho mikrografov doplnené o profilometriu, ktoré
umoznili identifikovat povahu odstrafiovania materialu zo vzoriek.
K najzaujimavejsim vysledkom tak patri zrejme rozliSenie oblasti desorpcie a ablacie
na monokrystale LiF (obr. 5) a zavislost objemu materidlu odstraneného ablaciou na

pocte pulzov laseru u vSetkych troch skimanych krystalov (obr. 6).
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Obr. 6. Maximalna hibka kraterov po ablécii roznym mnoZstvom pulzov: LiF - trojuholni¢ky. CaFa -
Stvoréeky, PbWOs - krazky [P3].

Prah ablécie pre LiF bol experimentélne stanoveny ako 0,1 J / cm? pre uhol
dopadu 20° podla profilometru Zygo a ako 0,13 J / cm? pomocou metédy AFM.
Charakteristiky ablacie sa ukazali byt podobné pre vsetky tri pojedndavané materialy,
no LiF vykazuje u zavislosti maximalnej hibky kraterov na poéte laserovych pulzov

tendenciu k nasyteniu, ktora doposial nie je uspokojivo vysvetlena (obr. 6).

Obecne je moiné povedat, Ze vysledky ziskané v tejto etape sa ukazali ako

slubné pre moznu pulzovu laserovu depoziciu (PLD).

23



6.3. PocCitacové modelovanie ablacie

Pozornost timu, ktorého prace som mal moZnost sa zucastnit, sa zamerala i na
pocitacové modelovanie ablécie. Ciefom bolo overit niektoré predpoklady o procese,
ktoré vstupovali do modelu ako parametre, a porovnat vysledky modelovania

s experimentom.

Hlavnym nastrojom pocitacového modelovania sa stal numericky kéd XUV-
ABLATOR. Jeho predchodcom bol kéd vyvinuty Andersonem (Anderson et al. 1996)
pre ablaciu vznikajucu ako doésledok pOsobenia rontgenového Ziarenia v ICF
reaktoroch. Modifikovanu verziu pre XUV priniesla praca (Juha et al. 2005). O vyvoji
kéodu XUV-ABLATOR, jeho zdokonaleni, prisp6sobenie naSej problematike a

vysledkoch uzito¢nych pre fu referuju prilozené képie publikacii [P5-P7].

Najprv bol program prepisany do jazyka Python a dalej boli podstatne
rozsirené jeho moznosti implementdciou citlivostnej analyzy GUI-HDMR (Ziehn and
Tomlin 2009).Vysledky vypoctov takto upraveného software boli porovnané s
experimentalnymi ddtami na vzorkach Si, SiO; a plexiskla (PMMA) [P5]. Da sa celkovo
povedat, Ze modelovanie s prvym variantom upraveného software bolo v lepSom
suhlase skor s vysledkami experimentov prevadzkovanych s vacsimi fluenciami

primarneho Ziarenia, napriklad s laserom na volnych elektrénoch (TTF1 FEL).

Praca [P6] sa venuje detailnému modelovaniu ablacie idnového krystalu LiF,
vratane prvotnych faz Sirenia plazmového oblaku. Zdokonalenie koédu, ktorého
podstatou bola implementdcia sady materidlovych konstant (v detaile uvedené v tab.
1 v [P7]) prinieslo velmi realistické vysledky. Porovnajme napr. obr. 7 s vysledkami
experimentu na obr. 5 vpravo: desorp¢na oblast D na obr. 5 odpoveda v modeli

modro vyznacenej Casti krateru, abla¢na oblast A ¢ervenej Casti.
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Obr. 7. Experimentalne zisteny profil krateru v materiali LiF po 10 pulzoch Ziarenia Kapildry a
zodpovedajuce obrysy predikované programom XUV-ABLATOR. Modrd farba zodpoveda desorpcii,
cervena ablacii [P6].

V prdci [P7] je okrem modelovania ovplyvnenia povrchu laserovym Ziarenim
tieZ venovana pozornost vypoctu pociato¢nych stadii Sirenia plazmového oblaku od
teréiku. Ktomu ucelu je prisposobeny dvojdimenzionalny rieSiaci kéd (2D solver)
(Ferziger 2002). Ukazka modelového Sirenia oblaku je na obr. 8. Poznamenajme, Ze
ista predikovana subtilnost plazmového oblaku bola pre nas neskor délezitou

informaciou pri navrhu architektury experimentu PLD.
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Obr. 8. Model prvych faz Sirenia plazmového oblaku vo "fiktivnej" atmosfére hélia pri ablacii LiF
pomocou laseru z Kapilary [P6].
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Praca [P7] s dalSimi predikciami ablacie LiF a vypoctom podrobnych ablaénych
kriviek tak do urcitej miery zaviSila kapitolu modelovania, aspon pokial sa tyka tohoto

materialu. Otvorené otdzky ale ostavaju u inych materialov, hlavne Csl.

6.4. Pulzova laserova depozicia

Na zdklade doposial prezentovanych vysledkov sa podarilo pripravit tenké vrstvy
pomocou depozicie iniciovanej pulzovym laserovym Ziarenim z Kapilary. Vzhladom
k tomu, Ze sa u zariadeni tohoto typu® jednalo o prvé experimenty PLD, museli sme

vyriesit niekolko technickych problémov a najst optimalne parametre usporiadania.

Akokolvek jedna z hlavnych idei prace smerovala k priprave idnovych
krystalov, pre prvy experiment PLD sme si vybrali kov (bizmut), a to z dévodov
uvedenych v podkapitole popisujuce sondové meranie (kap. 5.7.): $lo o odmeranie
parametrov plazmy ako jednoduchou sondou, tak i dvojicou sond, a ziskané data
porovnat, aby v pripade (aspon pribliznej) zhody mohla byt pri budicom merani
plazmy idbnového krystalu pouZita dvojsonda s vedomim, Ze jej meranie su spolahlivé.

substrate

3 S, Sc/Si
>~ ! mirror

Obr. 9. Usporiadanie PLD experimentu pre naprasovanie tenkych vrstiev pouzitd pre depoziciu Bi
referovanej v [P8]. Na mieste substratu boli pri merani vlastnosti plazmy umiestnené sondy. Obdobné

usporiadanie bolo pouZité v praci [P9] pre depoziciu Csl.

Pripomerime, Ze energia v pulze je mensia ako 10 uJ.
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O usporiadani experimentu, merani a vyhodnoteni dat referuje prilozend
praca [P8].V prvej etape sme merali pomocou sond vlastnosti plazmy. Tu bol problém
ndjst optimalny uhol dopadu laserového zvazku tak, aby proces nestracal uc¢innost,
ale aby sme sa na druhej strane nedostali do situacie, ked' by sondy zvazok tienili (obr.
9). Pre potreby vizualizdcie zvazku sme sondy i tercik potreli pri prvom zameriavani

roztokom willemitu Zn[SiO4] (tuto informaciu v [P8] neuvadzame).

Na obr. 10 je porovnanie voltampérovych charakteristik ziskanych jednou

sondou a dvojsondou.
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Obr. 10. Porovnanie jednosondovych charakteristik (a) a dvojsondovej varianty (b) ziskanych pri
merani vlastnosti plazmy pri ostrelovani bizmutu pulzovym Ziarenim z kapilary. Meranie jednou
sondou boli opakované pro rézne vzdialenosti ter¢ - sonda. V praci [P8] su diskutované dévody

rozdielov v ziskanych hodnotach oboma spdsobmi.
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Na zdklade vyhodnotenia sondovych merani boli ziskané zdkladné data
o plazme, a to hustota (v radoch 10'3 ¢astic na m3) a elektrénova teplota (v rozmedzi
1-2,5eV). Tieto hodnoty boli diskutované a porovnané s inymi datami analogického
typu, ziskanymi konvencnymi (UV) lasery. V prvom pribliZzeni sa da usudit, Ze zatial ¢o
elektrénova hustota zavisi skor na fluencii laserového Ziarenia, teplota je zrejme
klesajicou funkciou vinovej dizky. DéleZitou "indtrumentalnou" informaciou, ktoru
poskytli sondové merania, bolo, Ze hodnoty poskytované oboma sondovymi
systémami je mozno v ramci tolerovanych chyb povazZovat za zhodné. Tym sa otvorila
cesta k merania vlastnosti plazmového oblaku u nevodivych i6novych krystalov

pomocou dvojsondy.

Isté technické problémy priniesla optimalizacia umiestnenia podlozky pre
nanasanie tenkej vrstvy. Mala by byt o najblizsie dopadu zvazku na tercik, v takom
pripade ale pre Ziarenie predstavovala prekdzku. Nakoniec bolo nase Usilie zavisené
uspechom: XRF rontgenova fluorescenéni analyza potvrdila, Ze na podlozke MgO sa
deponovala neceld monovrstva Bi. Usporiadanie PLD experimentu mdzeme vidiet na

obr. 9.

Podobne Uspesne sa podarilo vytvorit na podlozke z MgO aj tenku vrstvu Csl
[P9], ktord bola prvou tenkou vrstvou idnového krystalu pripravenou Ziarenim

z Kapilary. Dvojsondové meranie plazmovych charakteristik uvadza obr. 11.
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Obr. 11. Volt-ampérova dvojsondova charakteristika plazmového oblaku Csl [P9].
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Velkost elektronovej teploty i hustoty plazmy z Csl su oproti hodnotam z Bi
znatelne vyssie (Te dosahovala 7,5 eV a ne bola v rade 10'* m3). Rozdiel v hustote
moze byt spdsobeny ablaénym charakterom odprasovania Csl z povrchu, na rozdiel
od desorpcie zodpovednej za tvorbu Bi plazmy. Poznamenajme, Ze prezentované
vysledky dvojsondového merania potvrdili nas predpoklad, Ze metéda bude schopna

pracovat v plazme budenej z nevodivého povrchu.

O existencii vrstvy sme sa presvedcili metédou XPS (obr. 12). Ziskali sme dokaz
pritomnosti cesia, pricom z odhadu mnoZstva vyplynulo, Ze sa jednalo iba o zlomok
monovrstvy. Domnievame sa, Ze pri takomto malom mnoiZstve sa nevyvinula stdla
Struktira Csl aZe atédmy jédu po napraSovani sublimovali. To je samozrejme
neoverend hypotéza. Problematika rannych $tadii rastu vrstiev ionovych krystélov je

podla nasho nazoru otvorena a mohla by sa stat predmetom dalSieho vyskumu.
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Obr. 12. XPS spektrum z analyzy tenkej vrstvy pripravenej PLD z tercika Csl. Su viditelné iba piky 3ds/2
a 3ds/2cézia.

| ked je referovand vrstva nie prilis kvalitnd Struktira, jedna sa o dolezity
vysledok. Ukazuje, Ze kapilarny XUV laser je schopny vytvorit pomocou PLD vrstvy

idbnovych krystalov.
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7. Zhrnutie a zaver

Struéne teraz zhriime vysledky dosiahnuté v ramci tejto prace.

1) Podielal som sa na UspeSnom uvedeni kapilarneho laserového systému do
prevadzky a odmerani zakladnych parametrov jeho Ziarenia, ako o tom referuju prace

[P1] a [P2].

2) Pomocou metdd analyzy povrchov, napr. AFM, DIC - Nomarskiho
mikroskopie a profilometrie boli ziskane zakladné informacie o abldcii alebo desorpcii

materialov LiF, Csl, CaF, a PbWOQas vyvolané XUV Ziarenim [P3], [P4] a [P9].

3) Pomocou zdokonaleného kédu ABLATOR boli modelované otlacky
laserového ziarenia v pevnej latke - predovsetkym sa jednalo o monokrystal LiF - a
uinené zavery o povahe ablicie/desorpcie tohoto materidlu [P5, P6].
Prostrednictvom 2D rieSiaceho software boli spocitané pociatocné faze Sirenia

plazmového oblaku od terciku [P7].

4) Na zaklade spominanych vysledkov bolo najdené usporiadanie, ktoré
umoznilo pripravit pomocou laserovej ablacie najprv vrstvy bizmutu [P8] a potom
i ionového krystalu Csl [P9]. U experimentov s bizmutom bola s Uspechom
okalibrovand dvojsondova sustava, ktora bola pouzitd pri merani parametrov Csl
plazmy. K identifikacii pritomnosti tenkych vrstiev na podlozke sluzili metéddy XRD

a XPS.

Da sa povedat, Ze ciele prace, tak ako boli sformulované v kap. 3, boli splnené.
Niektoré problémy vsak zostali nedorieSené, napriklad modelovanie ablacie Csl.
NajvyznamnejSia nezodpovedand otdzka spociva vSak podla mobjho nazoru
v nepritomnosti (¢i len stopovom mnozstve) jédu v deponovanych tenkych vrstvach
(nominalne) iodidu cézneho. Napriklad i tymto smerom by sa mohol uberat dalsi

vyskum problematiky.

30



Pouzita literatura

Anderson, A.T.: X-ray Ablation Measurements and Modeling for ICF Applications,
Ph.D. Thesis, University of California, Berkeley 1996.

Attwood D.: Soft X-rays And Extreme Ultraviolet Radiation - Principles and

Applications, Cambridge University Press, Cambridge 1999.
Ayvazyan V., Baboi N. Desy collaboration: Eur. Phys. J. D 20 (2002), 149.

Bauerle D.: Laser Processing and Chemistry, 2nd ed., Springer-Verlag, Berlin

Heidelberg New York 1996.
Benware B. R., Moreno C. H., Burd D. J., Rocca J. J.: Opt. Lett. 22 (1997), 796.
Binnig, G.; Quate, C. F.; Gerber, C.: Phys. Rev. Lett. 56 (1986), 930.

Bittner M., Juha L., Krasa J., Otcenasek Z., Rus B., Kozlova M., Polan J., Stupka M., Prag
A. R., Sobierajski R., Ryc L.: WDS’04 Proc. of Contributed Pap., Part Il (2004), 304.

Bittner M., Juha L., Vacik J.: Ces. ¢as. fyz. 54(6) (2004), 331.
Bityurin N., Lukyanchuk B. S., Hong M. H., Chong T. C.: Chem. Rev. 103 (2003), 519.

Buzulutskov A., Breskin A., Chehik R., Vavra J.: Nucl. Instrum. and Meth. A371 (1996),
147.

Curl R.F., Smaley R.E.: Sci. Am. 10 (1991), 54.

Daido H.: Rep. Prog. Phys. 65 (2002), 1513.

Dijkkamp D., Venkatesan T.: Appl. Phys. Lett. 51 (1987), 619.
Dyer P. E.: Appl. Phys. A 77 (2003), 167.

Ferziger J. H., Peric M.: Computational methods for fluid dynamics. Springer, Berlin

2002.
Georgiou S., Koubenakis A.: Chem. Rev. 103 (2003), 349.
Haglund R. F. Jr.: Appl. Surf. Sci. 96 (8) (1996), 1.

31



Heinbuch S., Grisham M., Martz D., Rocca J. J.: Opt. Express 13 (2005), 4050.

Horwitz J. S., Grabowski K. S., Chrisey D. B., Leuchtner R. E.: Appl. Phys. Lett. 59(13)
(1991), 1565.

Hung L. S., Tang C. W., Mason M. G.: Appl. Phys. Lett. 70 (1997), 152.

Hifner, S.: Photoelectron spectroscopy: principles and applications. Springer-Verlag,

Berlin Heidelberg New York 2003.

Chalupsky J., Burian T., Grisham M., Hajkova V., Heinbuch S., Jakubczak K., Juha L.,
Mocek T., Pira P., Polan J., Rocca J. J., Rus B., Sobota J., Vy3in L.: Cs. &as. fyz. 58 (2008),
234,

Chalupsky, J., Juha, L., Hajkova, V., Cihelka, J., Vysin, L., Gautier, J., Hajdu, J., Hau-
Riege, S. P., Jurek, M., et al.: Opt. Express 17(1) (2008) , 208.

Chalupsky J., Juha L., Hajkova V., Cihelka J., Vysin L., Gautier J., Hajdu J., Hau-Riege S.
P., Jurek M., Krzywinski J., London R. A., Papalazarou E., Pelka J. B., Rey G., Sebban S.,
Sobierajski R., Stojanovic N., Tiedtke K., Toleikis S., Tschentscher T., Valentin C,,
Wabnitz H., Zeitoun P.: Opt. Express 17 (2009), 208.

Juha, L.: Cs. &as. fyz. 2(50) (2000), 110.

Juha L., Bittner M., Chvostova D., Krasa J., Kozlova M., Pfeifer M., Polan J., Prag A. R,,
Rus B., Stupka M., Feldhaus J., Letal V., Otcenasek Z., Krzywinski J., Nietubyc R., Pelka
J. B., Andrejczuk A., Sobierajski R., Ryc L., Boody F. B, Fiedorowicz H., Bartnik A.,
Mikolajczyk J., Rakowski R., Kubat P., Pina L., Horvath M., Grisham M. E, Vaschenko
G. 0., Menoni C. S. and Rocca, J. J.: Microlith. Microfab. 4, (2005), 0033007.

Jungwirth K., Cejnarova A., Juha L., Kralikova B., Krasa J., Krousky E., Krupickova P.,
Laska L., Masek K., Mocek T., Pfeifer M., Prag A., Renner O., Rohlena K., Rus B., Skala
J., Straka P., Ullschmied J.: Phys. Plasmas 8 (2001), 2459.

Jursik, F.: Anorganickd chemie kovd, 1. vyd., Vysoka skola chemicko-technologicka,

Praha 2002.

32



Krzywinski J., Sobierajski R., Jurek M., Nietubyc R., Pelk J.B., Juha L., Bittner M.,
Letal V., Vorlicek V., Andrejczuk A., Feldhaus J., Keitel B., Saldin E. L., Schneidmiller E.
A., Treusch R. and Yurkov M. V.: J. Appl. Phys. 101 (2007), 043107.

Lang, W.: Nomarski differential interference-contrast microscopy. Carl Zeiss,

Oberkochen 1982.

Langmuir I., Mott-Smith H. M.: Gen. Electr. Rev. 26 (1923), 731.

Necas D., Klapetek P.: Central European Journal of Physics 10(1) (2012), 181.
Nikl, M.: Meas. Sci. Technol. 17 (2006), R37.

Paltauf G., Dyer P. E.: Chem. Rev. 103 (2003), 487.

Rocca J. J., Shlyaptsev V., Tomasel F. G., Cortazar O. D., Hartshorn D., Chilla J. L. A.:
Phys. Rev. Lett. 73(16) (1994), 2192.

Rus B., Mocek T., Kozlova M., Prag A. R., Jamelot G., Carillon A., Ros D., Joyeux D.: Cs.
¢as. fyz. 52 (2002), 9.

Schmidt J., Kolacek K., Frolov O., Prukner V., Straus J.: Proc. of 13th International

Conference on X-Ray Lasers (ICXRL) 147 (2012), 231.
Smith H. M., Turner A. F.: Appl. Opt. 4 (1965), 147.

Swift J.D. and Schwar M.J.R.: Electrical Probes for Plasma Diagnostics. lliffe Books Ltd.,
London 1970.

Tsang W.S., Mak C. L., Wong K. H., Appl. Phys. A 77 (2003), 693.

Weaver |, Martin G. W., Graham W. G., Morrow T., and Lewis C. L. S., Rev. Sci.
Instrum. 70 (1999), 1801.

Wild J., Kudrna P., Gronych T., Broz J., Zelinger Z., Kubat P., and Civis S., Rev. Sci.
Instrum. 72 (2001), 1597.

Ziehn, T., Tomlin, A. S.: Environ. Modell. Softw. 24 (2009), 775.

33



Prilohy - ¢lanky a prispevky z konferencnych
zbornikov

[P1] Chalupsky J., Burian T., Grisham M., Hajkova V., Heinbuch S., Jakubczak K., Juha
L., Mocek T., Pira P., Polan J., Rocca J. J., Rus B., Sobota J., VySin L.: Fokusovany svazek
stolniho repeti¢niho kapildrniho laseru na 46,9 nm. Cs. ¢as. fyz. 58 (2008), 234.

[P2] VySin L. Burian T., Chalupsky J., Grisham M., Hajkova V., Heinbuch S., Jakubczak
K., Martz D., Mocek T., Pira P., Polan J., Rocca J. J., Rus B., Sobota J. and Juha L.
Characterization of focused beam of desktop 10-Hz capillary-discharge 46.9-nm laser,
Proc. SPIE 7361 (2009), 736100-8pp.

[P3] Pira P., Burian T., Vysin L., Chalupsky J., Lancok J., Wild J., Stfizik M., Zelinger Z.,
Rocca J. J. and Juha L.: Ablation of ionic crysta Isinduced by capillary-discharge XUV
laser. Proc. SPIE 8077 (2011), 807719.

[P4] Pira P., Burian T., Wild J., Vysin L., Lancok J., Juha L. and Zelinger Z.: Ablation
threshold of XUV laser ablation of LiF. WDS’12 Proc. of Contributed Pap. 2 (2012), 54.

[P5] Nevrly V., Janku J., Dlabka J., Vasinek M., Juha L., Vysin L., Burian T., Lancok J.,
Skrinsky J., Zelinger Z., Pira P. and Wild J.: Globalsensitivity analysis of the XUV-
ABLATOR code. Proc. SPIE, 8777 (2013), 87770C.

[P6] Blejchar T., Nevrly V., Vasinek M., Dostal M., Kozubkova M., Dlabka J., Stachon
M., Juha L., Bitala P., Zelinger Z., Pira P. and Wild J.: Desorption/ablation of lithium
fluoride induced by extreme ultraviolet laser radiation. Nukleonika 61(2) (2016), 131.

[P7] Blejchar T., Nevrly V., VasSinek M., Dostal M., Pecinka L., Dlabka J., Stachori M.,
Juha L., Bitala P., Zelinger Z., Pira P. and Wild J.: Material properties of lithium fluoride
for predicting XUV laser ablation rate and threshold fluence. Proc. SPIE, 9511 (2015),
95110K.

[P8] Pira P., T Burian T., Kolpakova A., Tichy M., Kudrna P., Dani$ S., Juha L., Lan¢ok J.,
Vysin L., Civi$ S.: Langmuir probe measurement of the bismuth plasma plume formed
by an extreme-ultraviolet pulsed laser. ). Phys. D 47 (40) (2014), 405205.

[P9] Pira P., Zelinger Z., Burian T., Vysin L., Juha L., Lancok J., Danis S., Nehasil V., Rafaj
Z., Nevrly V., Kudrna P., Tichy M., Grisham M. E., Heinbuch S., Rocca J. J. and Wild J.:
Ablation of Single-Crystalline Cesium lodide by Extreme Ultraviolet Capillary-
Discharge Laser, Eur. Phys. J. D (submited 2018).

34



	Obsah
	1. Úvod
	2. Laserová ablácia. Podstata javu, história a stav problematiky
	3. Ciele práce
	4. Zdroj žiarenia - stolný repetičný kapilárny laser
	5. Metódy
	5.1. AFM
	5.2. DIC – Nomarskiho mikroskopia
	5.3. Optická profilometria
	5.4. XRD
	5.5. XRF
	5.6 Metóda XPS
	5.7. Meranie Langmuirovými sondami

	6. Výsledky
	6.1. Charakterizácia laserového žiarenia
	6.2. Interakcia žiarenia s materiálmi LiF, CaF2 a PbWO4
	6.3. Počítačové modelovanie ablácie
	6.4. Pulzová laserová depozícia

	7. Zhrnutie a záver
	Použitá literatúra
	Prílohy - články a príspevky z konferenčných zborníkov

