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Kapitola 1

Uvod

Ablace (od lat. ’ablatio’ - odstranéni) patii mezi dramatické projevy in-
terakce svétla a kondenzované (nejcastéji pevné) latky. Vyznacuje se tim,
ze makroskopické mnozstvi ozarené latky je natrvalo odstranéno z povrchu
a vznika krater. Zaroven s ablaci dochazi k tadé dalsich nevratnych zmén
povrchu, které souhrnné oznacujeme jako poskozeni (laser-induced damage).
Podili se na nich celd skala fyzikalnich procesu, napt. fdzové zmény (ta-
veni, vypafovani), mechanické (repulze, trhéni povrchu) a hydrodynamické
mohou uplatnovat také fotochemické a radia¢né chemické procesy. Pti vyssich
intenzitach a kratkych vlnovych délkach hraje roli ionizace vyvrzené latky
a vznik plazmatu.

Obréazek 1.1: Laserova ablace jako souhra nékolika fazovych premeén.



Na 1vod si ablaci pfedstavme jako souhru nékolika fdzovych pfemeén [1]
podle obrézku 1.1. Pevny materiél (s) se v tenkych vrstvdch méni v kapalinu
(1) a plyn (g). Fédzova rozhrani (s-1) a (I-g) se pohybuji dovniti materidlu,
zatimco vnéjsi plynna faze expanduje ve formé oblaku pry¢ od povrchu, a je-li
ionizovana, vytvaii laserové plazma (p).

Na zékladé této jednoduché ptredstavy snadno nahlédneme S$iti aplikaci,
v nichz se dnes ablace vyuziva. Pusobenim laserového svazku lze s vysokym
prostorovym rozlisenim upravovat a opracovéavat povrchy [2, 3]. Depozici
odpafeného materialu se pripravuji kvalitni tenké vrstvy (Pulse Laser De-
position, zkr. PLD). Laserové plazma muze poslouzit jako zdroj vysoce na-
bitych energetickych iontt vyuzitelnych napt. pro implantaci do povrchu
nebo injektdz do urychlovace. Tzv. horké husté plazma je intenzivnim zdro-
jem kratkovinného zareni. Dalsim zajimavym projevem ablace je ptisobeni re-
pulzivnich sil na ozarené téleso. Jsou testovany moznosti, jak tohoto pusobeni
vyuzit pti odklizeni smeti na orbitalnich drahéch nebo k reaktivnimu pohonu
téles [4]. Dulezitou ulohu hraje ablace také v problému jaderné fuze s tzv.
inercidlnim udrzenim (Inertial Confinement Fusion, zkr. ICF). V nékterych
pripadech je ablace jevem nechténym, napi. poskozuje-li optické elementy
vykonnych laserovych systému nebo vnitini stény ICF reaktoru. Znalost me-
chanismu ablace pomahd zvySovat odolnost ohrozenych povrchi.

Vyzkum laserové ablace jiz téméf pul stoleti sleduje rozvoj laserové tech-
nologie. Typickym piikladem je dnesni trend vyuzivat stale kratsi vlnové
délky. Zatimto laserova ablace v infracervené, viditelné nebo ultrafialové ob-
lasti spektra si jiz nasla cestu do nejruznéjsich aplikaci, vyzkum ablace vyvo-
lané zafenim o vinovych délkach kratsich nez 100 nm (eXtreme UltraViolet,
zkr. XUV) je teprve v zacatcich.

Pravé o laserech v této nové oblasti a jimi indukované ablaci pojednava
ma disertacni prace. Téma je soucasti Sirstho vyzkumu interakce ruznych ma-
teridlu s kratkovinnym zarenim koherentnich i nekoherentnich zdroju, ktery
jiz nékolik let probihd na Fyzikalnim Ustavu AV CR. Experimentalni zazemi
tomuto projektu poskytly prazskd laborator PALS (Prague Asterix Laser
System) a nékolik laserovych vyzkumnych center v zahranici (CEA Saclay
ve Francii, HASYLAB/DESY v SRN, Colorado State University ve Fort Col-
lins, USA).

To, zda a jaké praktické uplatnéni nalezne ablace v XUV oboru, se pravdé-
podobné ukéaze az ¢asem. Jiz nyni vSak budi pozornost jako mozny nastroj
pii vytvareni nanostruktur. Zkraceni vinové délky posouva difrakéni limit
a prinasi moznost zobrazovat a pravdépodobné i ablaovat struktury s mensimi
detaily. Z duvodu rozliseni jsou do XUV oboru prenaseny i standardni lito-
grafické techniky, sestavajici na rozdil od ablace z vice kroku.

Pii popisu obrazku 1.1 se imyslné vyhybdame terminum ,taveni“ a ,vy-



pafovani®, nebot jsou tizce spojeny s predstavou vyssich teplot. Ukdzalo se,
ze v nékterych piipadech (napf. pfi ablaci polovodicu ultrakratkymi lase-
rovymi pulzy nebo ablaci polymeru UV zafenim) hraji v ablaci dulezitou roli
procesy netermalni povahy. Lze ocekdvat, ze pii poskozeni latky pusobenim
fotonu s energii zna¢né presahujici energii vazeb mohou netermalni procesy
prevladnout.

Predkldadana prace je rozdélena do sedmi kapitol. Dilezitym voditkem
v zacinajicim vyzkumu XUV ablace je srovnani s dlouhovlnnou ablaci, t;j.
ablaci vyvolanou ultrafialovym (UV), viditelnym (VIS) a infracervenym (IR)
zarenim. Se zakladnimi rysy dlouhovlnné ablace se seznamime ve druhé ka-
pitole. Ve treti kapitole vysvétlime, pro¢ a jaké zmény vnasi do vyzkumu
ablace vyuziti XUV zateni. Jde o zmény v zdkladnich mechanismech a inter-
akcich zareni s hmotou. Dale se seznamime s principy nékterych typu XUV
lasert, konkrétné s lasery emitujicimi z horkého hustého plazmatu, lasery
na volnych elektronech a svazky vysokych harmonickych frekvenci. Ctvrtd
kapitola definuje cile disertacni prace. Jednotlivé experimenty, provedené na
ruznych XUV zdrojich, a postupy pouzité pro analyzu povrchu jsou popsany
v kapitole paté. Vysledky védecké préace jsou s odkazy na prilozené publikace
prezentovany v kapitole Sesté. Zavérecna sedma kapitola shrnuje dosazené
vysledky a diskutuje jejich vyznam.

Na konci préce je umistén seznam odkazu na pouzitou literaturu ([1],
2], ...). Samostatny seznam je vénovan odkazum na prace, na nichz jsem se
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Kapitola 2

Ablace dlouhovinnym
(UV-VIS-IR) zarenim

Zde jsou shrnuty zakladni poznatky o laserové ablaci, vyvolané zarenim kon-
vencnich laseru, pracujicich v ultrafialovém (UV), viditelném (VIS) a in-
fracerveném (IR) oboru.

2.1 Zakladni popis ablace

Pro zéakladni vyzkum ablace a vétsinu aplikaci se vyuzivaji pulzni lasery. Ta-
bulka 2.1 podava vycet nejcastéji pouzivanych typu. Pro UV oblast jsou ty-
pické plynové excimerové lasery (Fa, ArF, ...). Velmi casto se vyuzivaji ruzné
harmonické frekvence pevnolatkového Nd:YAG laseru. Nejrozsitenéjsim lase-
rem s ultrakratkymi pulsy je Ti:safirovy laser.

Laserovy pulz je popsan svou vinovou délkou A, dobou trvani 7 a energii
E. Pii soustiedéni pulzu do stopy o plose S lze vyéislit tzv. fluenci & = E/S
[J/em?] nebo intenzitu I = ®/7 [W/cm?]. Rychlost ablace se nejcastéji méif
hloubkou krateru d pripadajici na jeden laserovym pulz, tj. d = hloubka
krateru / pocet pulzu.

Dulezitou vlastnosti ablace je, ze nastava az pri prekroceni jisté prahové
fluence ®4,. Pro fluence nizsi nez &y, dochazi také k ubytku ozarené latky, ale
jen po jednotlivych atomech ¢i molekulach. Takovy proces se oznacuje jako
desorpce. Pro fluence vyssi nez @y, dostava poskozeni kolektivni raz a latka
muze odlétavat v clusterech nebo kapkach. Podle Haglunda [5] lezi hranice
mezi mikroskopickou desorpei a makroskopickou ablaci pfiblizné u d=1/2
tloustky atomové vrstvy na 1 laserovy pulz.

Casto se v literatuie pro odhad prahu uzivé jednoduchy model, navrzeny
ptivodné pro popis fotochemického leptani polymerti: Necht z je vzdalenost
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laser vlnova délka délka pulsu

Fy 157 nm jednotky az desitky ns
ArF 193 nm

KrF 248 nm
XeCl 308 nm

Nd:YAG | 1064 nm (lw), 532 nm (2w) | jednotky az desitky ns
355 nm (3w) ; 266 nm (4w)
Ti:safir okolo 800 nm jednotky az desitky fs

Tabulka 2.1: Lasery ¢asto pouzivané ve vyzkumu laserové ablace. Symboly
2w, 3w, ... znaci harmonické frekvence laseru.

meéiend od povrchu dovnitt latky. Je-li absorpéni koeficient materidlu o ho-
mogenni a neménny, fluence zafeni uvnitt latky se zmensuje exponencialné
jako ®(x)=®(0).exp(—a.zx). Za predpokladu, ze bude odstranén vsechen ma-
teridl z < d prosviceny zérenim o fluenci ®(z) > Py, dostaneme pro hloubku
krateru odhad (2.1).

1 o

d=—In(—
((I)th

~ ) (2.1)

Tento model nezahrnuje jeden dulezity aspekt laserové ablace. Jak na
absorpcéni koeficient, tak na prah ablace ma vliv délka laserového pulzu. Na
femtosekundové c¢asové skale dochdazi k excitacim elektronovych stavu nebo
iniciaci fotochemickych reakei, a tim i zméndm optickych vlastnosti (odra-
zivost, absorpce). Pomaleji, na §kéle pikosekund, dochdzi k predani ener-
gie atomové miizi a k jejimu ohtati, nataveni atd. Jesté pomaleji, béhem
nanosekund a mikrosekund, se projevuji hydrodynamické efekty jako po-
hyb taveniny po povrchu nebo expanze plazmatického oblaku. V souladu
s uvodnim obrazkem 1.1 muze dlouhy laserovy pulz interagovat s pevnou,
kapalnou i plynnou fézi. Jelikoz jde o velmi rychlé excitace/relaxace ma-
teridlu, neziidka dochézi k prehtati/podchlazeni nékteré fiaze. Pti interakcich
laserového svazku s plazmatem dochazi ke ztratam jeho energie (tzv. plasma-
shielding), vice str. 16.

Ukazalo se, ze ozarovanim mnoha pulzy nékdy dochéazi ke zvyseni ab-
sorpcniho koeficientu diky tvorbé novych absorpcnich center (tzv. inkubaéni
efekt). Tim muze byt spusténa i ablace puvodné transparentnich materidlu.
Dalsi moznosti je pouzit ultrakratké laserové pulsy se Spickovou intenzitou
dostatecnou pro nastup nelinearnich vicefotonovych absorpénich procesu.



2.2 Mechanizmy ablace

2.2.1 Ablace kovi a polovodic¢ii nanosekundovymi pulsy

Predpokladem laserové ablace je ucinnd depozice energie zafeni do tenké
vrstvy latky. V pocatcich, kdy byly nejrozsitenéjsi nanosekundové lasery pra-
cujici ve viditelném az infracerveném oboru, se vyzkum soustiedil predevsim
na dobte absorbujici latky, predevsim kovy a polovodice s izkym zakazanym
pasem. Na piikladu kfemiku si nyni ukazme typické rysy této ablace.

Pti nizsich fluencich u kiemiku dochéazi k povrchovému neexplozivnimu
vypatovéani [6], kdy se sice krater prohlubuje s rostouci fluenci, ale skutecny
vypaieny objem roste pomaleji, nebot se tavenina vrsi na okraji. Vnitiek
krateru ptritom zustava pomeérné hladky a jeho okoli je cisté, bez zatuhlych
vyvrzenych kapek. Pro vyssi fluence se méni charakter ablace. Vyparovani
jako by nahle ziskalo charakter exploze. Krater se rychle prohlubuje a jeho
vnitini povrch je velmi ¢lenity. Vétsina objemu je vyvrzena, z ¢asti ve formé
kapek, které opousti povrch nékolik us po odeznéni pulzu a kondenzuji na
okolnim povrchu. V citovaném c¢lanku je explozivni rezim spojovan s tzv.
homogennim vypafovanim, nastavajicim pti dosazeni teplot blizkych teploté
kritické.

Podle jinych autoru [7, 8] se muze podobnymi piiznaky projevovat i tzv.
heterogenni vyparovani za podminek, kdy je teplota kritickému bodu vzda-
lena. Rozdily mezi témito druhy vypafovani jsou diskutovéany v préci [9].
Zatimco heterogenni vyparovani je podminéno pritomnosti nukleacnich cen-
ter, homogenni vypafovani predstavuje spontanni pfeménu taveniny ve smés
kapek taveniny a bublin pary v celém objemu, kde se teplota ptiblizila kri-
tické teploté. V blizkosti kritického bodu se objevuji fluktuace hustoty a po-
kud ma takova fluktuace podobu bubliny vétsi nez jisty kriticky polomeér,
zacne spontanné rust. Prehtata tavenina se tak stava metastabilni.

2.2.2 Ablace polymert nanosekundovymi pulsy

Se zavedenim excimerovych UV lasertu v 80. letech nastal boom v ablaci po-
lymeru [10]. Ukéazalo se, ze UV zafenim lze ¢asto vytvorit velmi ¢isté kratery
bez znamek tepelného poskozeni. To vedlo ke vzniku nové skupiny abla¢nich
modelt, beroucich v potaz fotochemické rozkladné procesy. Predstava ablace
jako fotochemického leptani je dnes testovana nejen u polymeru, ale také
u dalsich pevnych latek molekuldrniho typu (molecular solids) [11]. Jde o pev-
né latky slozené z molekul pospojovanych navzajem slabymi silami. Zastup-
ci této skupiny jsou nizkoteplotni (nebo Van der Waalsovské) kondenzaty
nékterych plynu.



Pocatecni viru v cisté fotochemicky obraz ablace polymeru ¢asem narusily
poznatky svédéici o pusobeni vysokych teplot a zacaly se proto testovat foto-
termélni [12] nebo fotomechanické [13] modely. Jak ukazuji nékteré simulace
[14], pokud je délka pulzu (ns) mnohem kratsi nez doba, za kterou se teplo iF{
skrze absorpéni zénu (thermal confinement), uplatnuje se v prehété ldtce jiz
popsana fazova exploze. Naproti tomu, mechanické tlakem vyvolané procesy
jsou za destrukei materidlu zodpovédné tehdy, je-li délka pulzu (ps) mnohem
kratsi nez doba, za kterou se skrze absorpcéni zonu dokaze Sitit zvukova vina
(stress confinement).

2.2.3 Ablace femtosekundovymi pulsy

Femtosekundova ablace se od nanosekundové ablace 1isi v nékolika smérech.
Obecné pozorovanym efektem je snizeni prahu ablace. Dtivodem je predevsim
fakt, ze depozice energie do povrchu probihd mnohem rychleji nez je tato
energie vedena do objemu. Tim se dosahuje vyssi Grovné excitace materialu
v 1épe ohranic¢ené oblasti. Dusledkem je i lepsi kvalita ablaovaného povrchu
a jeho okoli.

Pro popis soucinnosti excita¢nich a ztratovych procesu ve femtosekun-
dové ablaci kovi se pouzivaji modely uvazujici oddélené teploty elektro-
nového plynu a atomové miize [15, 16]. Zavislost hloubky kréateru na fluenci
se chova jako kombinace dvou ¢lentu podobnych rovnici (2.1). Pro nizké flu-
ence dominuje ¢len §.In (®/®%,), kde § je opticka penetracni délka 1/a. Pro
vyssi fluence dominuje élen 7.In(®/®P7, ), kde 7 je tepelnd penetracni délka.
Predpoklada se termalni poskozeni.

Pro femtosekundovou ablaci polovodici se také vétsinou za primarni
duvod poskozeni povazuji termalni efekty taveni a vyparovani. Ukazuje se
vsak, ze na casové skale nékolika set femtosekund dochazi k destabilizaci
miize uz jen tim, ze je znatelnd ¢dst vazebnych elektronu excitovana do ne-
vazebnych stava [17, 18]. Tento efekt se oznacuje jako netermalni taveni.

Pti zvysSeni intenzity zafeni na tdroven, kdy zacinaji pusobit nelinearni ab-
sorpcni efekty, napt. vicefotonova absorpce, lze ablaovat i materialy transpa-
rentni v dané spektralni oblasti. Excitované elektrony se dostavaji do vodi-
vostniho pésu, stavaji se volnymi a déle zesiluji absorpci zétreni (free-electron
heating). Nékteré z elektronu ziskaji tolik energie, ze mohou opustit povrch
a ten se proto nabiji a muze se stat elektrostaticky nestabilni. Rozpad povrchu
pod vlivem elektrostatickych sil se nazyva Coulombicka exploze a projevuje
se napi. zdvislosti hybnosti vyletujicich iontu na jejich ndboji [19].
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2.3 Laserem indukované periodické struktury
(LIPSS)

Nékdy lze uvnitt nebo v tésném okoli abla¢nich krateru nalézt periodické
liniové struktury (Laser-Induced Periodic Surface Structures, zkr. LIPSS).
Detailni popis vlastnosti LIPSS a piehled publikované literatury byl podan
v ¢lanku [A1]. V zdsadé se LIPSS déli do dvou skupin:

2.3.1 LIPSS I. druhu

Jako LIPSS prvniho druhu (LIPSS-I) nebo také koherentni se oznacuji ty
utvary, jejichz perioda a orientace jsou fizeny vlnovou délkou, polarizaci
a uhlem dopadu laserového svazku. S poctem akumulovanych laserovych
pulzu se jejich kvalita zlepsuje. Tato pozorovani vedla k hypotéze, ze za
vznik LIPSS-I je odpovédné interference.

Nejjednodussi, ale ¢asto postacujici predstava [20] je takova, ze sikmo
dopadajici TM-polarizovand svételna vina se rozptyluje na nehomogenitach
povrchu a na existujicich LIPSS. Interferenci s vinou rozptylenou podél po-
vrchu v dopfedném resp. zpétném sméru vznikaji povrchové miizky s peri-
odami A dle rovnice 2.2, kde n, A, € jsou index lomu povrchu, vlnova délka
a thel dopadu laseru. K vysvétleni odchylek od téchto zakladnich pozorovani
bylo nutno pouzit slozitéjsi modely, napt. rozptyl do vSech povrchovych
sméru piimo z elektromagnetické teorie [21] nebo rozptyl na dynamickych
poruchéch [22].

Naprosto zasadni pro rust LIPSS je, aby interference zptusobena rozpty-
lem na existujici povrchové miizce ¢i viné podporovala dale jeji rust - musi
mit stejnou periodu a podobnou fazi. Musi tedy existovat pozitivni zpétna
vazba stejné jako napft. u stimulovanych rozptylu laseru na vlnach v plazmatu
(stimulovany Ramanuv a Brillouinuv rozptyl).

A
A= n.(1 £ sin(«))

(2.2)

Pro vznik LIPSS 1. druhu je dulezita koherence laseru. Timto vlivem se
literatura bézné nezabyvé, protoze konvenc¢ni lasery maji pticnou i podélnou
slozku koherence dostatecnou. U XUV laseru to obecné neplati, nebot nemayji
rezondtor a jejich pulzy se formuji ze Sumu.

Jak snadno nahlédneme v obrazku 2.1, pro rovnomérné pokryti néjaké
plochy témito strukturami je zddouci, aby charakteristické délky piicné i po-
délné koherence dosahovaly alespon rozméru této plochy. Zareni E(zx,t) se
rozptyluje, siii se podél povrchu po vzdélenosti dx a interferuje se zarenim
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E(x-dx,t-dx/c")

interference rozptyl

Obrazek 2.1: Interferenéni schéma vzniku LIPSS 1.druhu

E(x — dz,t — dx/), kde E symbolizuje elektrické pole, x polohu napiic
vzorkem, t cas, ¢ rychlost svétla v povrchové vrstvé materidalu. Interferenéni
obrazec a tedy i modulace energie deponované do povrchu maji velky kon-
trast, pokud jsou pricnd i podélna koherencni délka alespon srovnatelné s dzx.

2.3.2 LIPSS II. druhu

LIPSS druhého druhu (LIPSS-II) nebo také "nekoherentni” je oznaceni pro
utvary, jez nelze zatadit do skupiny LIPSS-I, protoze vykazuji zavislosti pe-
riody na jinych experimentalnich parametrech, jako jsou délka laserového
pulzu, lokélni intenzita nebo expozice povrchu, vnitinim napéti uvnitt ma-
teridlu apod. V literatute byly v této souvislosti diskutovany jevy jako za-
mrzlé akustické a kapilarni viny, termokapilarni a Kelvin-Helmholtzova ne-
stabilita. Diskuse téchto jevu vychéazi zpravidla z odvozenych disperznich
relaci, napt. ze vztahu 2.3 [23] pro kapildrni vlny na povrchu nestlacitelné
a nevirivé kapaliny. Uhlovd frekvence kmitti w zde zavisf na vlnovém &isle
k = 2/A, veli¢iny v znac¢i povrchové napéti, p hustotu a h hloubku kapaliny.

w? = LiBtanh(kh) (2.3)
p

Je-1i ihlova frekvence vin zavisla na efektivni dobé interakce nebo délce
laserového pulzu, prenasi se tento vliv podle 2.3 i do periody vin A.
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Kapitola 3

Ablace XUV zarenim

V prvni kapitole této prace byly ukazany ruzné podoby ablace indukované
dlouhovlnnym (UV-VIS-IR) zafenim. Jde o experimentalni vysledky sesbirané
za nekolik desitek let tak, jak se postupné rozsirovaly moznosti laseru a dia-
gnostickych metod.

V poslednich letech se pozornost obraci k jesté kratsim vlnovym délkam.
Predkladana prace se zabyva oborem oznacovanym jako XUV, ve kterém
se prolinaji extrémni ultrafialovd (EUV) a mékka rentgenové oblast. Tato
spektralni oblast, rozkladajici se zhruba mezi vinovymi délkami 1 a 100 nm,
je charakteristickd velmi ti¢innou absorpci/fotoionizaci vétsiny latek.

prvek Ionizaéni prah Ionizace vnitinich slupek
[eV ; nm | [eV ; nm |
H 13,6 eV ; 91,2 nm
C 11,3 eV ; 110,1 nm K 284 eV ; 4,4 nm
N 14,5 eV ; 85,3 nm K 402 eV ; 3,1 nm
O 13,6 eV ; 91,1 nm K 537 eV ; 2,3 nm

w2
=

8,2 eV ;1521 nm K 1839 eV ; 0,7 nm
L1 118 €V ; 10,5 nm
L2 100 eV ; 12,4 nm
L399 eV ; 12,5 nm

Tabulka 3.1: Ionizacni energie elektront valencnich (vlevo) a vnitinich
(vpravo) slupek neutralnich atomu vybranych prvka.

V tabulce 3.1 jsou uvedeny energie ioniza¢nich prahu [24] a ionizaci
vnitinich slupek neutralnich atomu vybranych prvka [25]. Energie XUV fo-
tonu typicky postacuje k ionizaci valencni vrstvy a pti vyssich energiich i nej-
svrchngjsi nevalencni slupky atomu (K slupka pro prvky C,N; O z 1. periody,
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L slupka pro prvky jako Si z 2. periody atd.). Tyto ionizace maji zpravi-
dla vétsi uéinné prutezy nez jednofotonové optické prechody uvnitt elektro-
nového obalu v dlouhovIinné oblasti a fotoionizace zpusobené tvrdym rentge-
novym zarenim. Praktickym dusledkem této vlastnosti je nutnost pracovat
s XUV zafenim ve vakuu a obejit se bez prvku refraktivni optiky.

Fotoionizaci a dalsi interakéni procesy, které mohou v procesu XUV abla-
ce sehrat dulezitou roli, rozebereme v ¢éasti 3.1. S principy XUV laseru se
seznamime v oddilu 3.2. V posledni ¢asti 3.3 je podan piehled dosavadnich
poznatku o XUV ablaci, s vyjimkou nasich vysledku prezentovanych pozdéji
v kapitole 6.

3.1 Interakéni procesy

3.1.1 Fotoionizace

Fotoionizace je dominantnim absorpctnim procesem fotonu s energii 50 eV
- 30 keV, tj. v casti XUV spektra s vlnovymi délkami kratsimi nez 25 nm.
Vliv meziatomarnich vazeb se zde obvykle zanedbava a celkovy uéinny pru-
tez absorpce molekuly nebo kondenzované latky se bere jako soucet i¢innych
prufezu fotoionizace izolovanych atomu [26].

Nékteré teorie vychazi z klasického popisu elektronového obalu jako sou-
stavy oscilatoru s vlastnimi rezonanénimi frekvencemi wy, silami oscildtoru
gs a tlumenim ~ [27]. Interakce atomu a zéfeni s frekvenci w je popséna tzv.
atomovym rozptylovym faktorem, definovanym formuli (3.1). Z jeho imagi-
narni ¢asti lze vycislit ic¢inny prutez fotoionizace pro dany atom dle vztahu
(3.2), kde r. je klasicky polomér elektronu a A je vlnové délka. Pro smeés
atomu ruznych prvku s koncentracemi n se nakonec u¢inné prurezy scitaji
dle rovnice (3.3). Na zdkladé velkého mnozstvi experimentédlnich dat byly
sestaveny Henkeho tabulky [26] atomovych faktortu f°.

2

)= 2~ ) —ifdw) (3.1)

— w2 ;
5 W wg +1yw

Oabs = 2T\ f3 (W) (3.2)

a=Y no (3.3)

Pro vinové délky delsi nez 25 nm musime optické konstanty urcené z Hen-
keho tabulek [26] brit jako orientacni, nebot mohou byt silné ovlivnény
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vazbami prislusného atomu. Platnost vyse popsaného piistupu byla potvr-
zena napf. pii méfeni vytézku fotoionizace fullerenu Cgy [28], absorbance
polymernich fotoresistu [29] nebo transmise svazku XUV laseru tenkymi
hlinikovymi filtry [30].

3.1.2 Interakce XUV zareni s plazmatem

Pti ablaci dlouhovlnnym zarenim hraji interakce mezi volnymi elektrony a la-
serovym polem dulezitou roli u kovi nebo pokud dochézi ke vzniku plazmatu.
Velké mnozstvi energie je deponovano v okoli tzv. kritické plochy, kde je elek-
tronova hustota plazmatu rovna kritické hustoté definované podle formule
(3.4), kde w je tihlové frekvence zafeni, €y je permitivita vakua, m. a e jsou
hmotnost a ndboj elektronu. V blizkosti kritické plochy dominuji pro dlouho-
vinné zéteni procesy kolizni (inverse bremsstrahlung) a rezonanéni absorpce.
Pti vysokych intenzitach elektrického pole se pridavaji dalsi nelinedarni jevy
jako Ramantv nebo Brillouintuv rozptyl. Nezanedbatelné mnozstvi laserového
zateni se od kritické plochy odrazi zpét.

wegme
Ne =

= (3.4)

Pro XUV zareni se kriticka plocha, pokud se vibec vytvori, bude nalézat
blizko pfi povrchu nebo uvnitt ionizovaného terce. Pravdépodobné téz do-
jde k oslabeni vsech absorpcnich procesu typickych pro dlouhovinnou ob-
last [31] a dominantnim procesem se stane fotoionizace neutralnich atomu
i iontu. Jednim z duavodu je, ze u¢innost kolizni absorpce a vyse zminénych
nelinearnich procesu roste se sou¢inem intenzity zareni a druhé mocniny vl-
nové délky, viz [32].

Pokud dojde k tak vyraznému potlaceni absorpce zatreni v elektronovém
plynu vznikajiciho plazmatu, muze nastat zajimava situace. Energie zareni
bude u¢inné vyuzita k ionizaci terce a k ohfevu plazmatu bude dochazet
termalizaci fotoelektronu. Vysledkem muze byt vysoce ionizované plazma
relativné nizké teploty. Pokud se témto vlastnostem piida vysoka hustota
plazmatu (zvlasté pii pusobeni ultrakratkych XUV pulzu), zesili vzdjemné
elektrické pusobeni nabitych ¢éstic na troven srovnatelnou s kinetickou ener-
gif tepelného pohybu. Touto vlastnosti by se plazma vytvorené XUV lasery
fadilo mezi neidedlni silné korelovand plazmata oznaCovand sourhné jako
Warm Dense Matter, vyplinujici nitra chladnych hvézd a plynnych planet.

Pti vyzkumu interakce ultraintenzivniho XUV zafeni s clustery vzacnych
plynu byla prokazana v téchto clusterech velmi silnd absorpce, kterou se
nepodafilo vysvétlit pomoci klasickych absorpénich modelu [33, 34]. Bude
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zajimavé zjistit, zda je tento narust absorpce ovlivnén rozmeérem clusteru,
tj. zda se neuplatnuje také v objemové latce.

3.1.3 Sekundarni elektrony, kaskady

V dusledku fotoionizace kratkovlnnym zafenim se muze uvolnit elektron,
ktery mé dost energie na to, aby latku dale ionizoval. V ptipadeé, ze je latka
ionizovana tvrdym XUV nebo rentgenovym zairenim, nemusi jit jen o foto-
elektron, ale také o Augeruv elektron. Vypocty ukazuji, ze elektrony s energii
v Tfadech stovek eV iniciuji v kondenzované latce kaskady citajici az desitky
sekundérnich elektronu [35, 36]. Kaskdda se vyviji po dobu desitek fs, po
kterou je energie distribuovana ve stéle vétsi pocet elektronu o snizujici se
energii. Mtze se tak stat, ze skuteé¢ny rozsah ionizace povrchu bude mnohem
vys$si, nez by vyplyvalo z vypoctu ¢édsti 3.1.1. Na druhou stranu, vypocty [35,
36] vychézeji z elektronické struktury neionizované latky, takze nelze automa-
ticky prejimat jejich vysledky do situace, kdy je povrch ionizovén / ablaovén
velmi intenzivnim XUV. Pomalé fotoelektrony generované mékkym XUV
zarenim a finalni elektrony kaskady latku neionizuji, ale mohou zpusobovat
ruzné typy elektronickych excitaci, stépit vazby apod. Pokud cast elektronu
opusti oblast interakce, muze mit na prubéh ablace vliv vznikajici elektrické
pole (field effects).

3.1.4 Radia¢né-chemické reakce

Pfti ozareni molekularnich latek XUV fotony dochézi k iniciaci radia¢né che-
mickych zmén. Technicky dulezitym piipadem jsou organické polymery. Do-
chézi u nich ke dvéma zakladnim typum reakci: k prerusovani polymernich
fetézeu (chain scission) a naopak jejich zesiténi (cross-linking), kdy se puvod-
né nezavislé retézce spojuji kovalentnimi vazbami do trojrozmeérné sité [37].

Prvni z procesu vede k naruseni materialu a snizeni jeho odolnosti vuci
dalsimu ozéareni, druhy odolnost materialu vici zareni posiluje. Ukazuje se, ze
pomér mezi obéma procesy je fizen napi. teplotou latky, intenzitou ozarovani
a vlnovou délkou [38].

3.2 Principy XUV laseru

3.2.1 Lasery v horkém hustém plazmatu

Relativné nejpodobnéjsi konvenénim laserum (lasery, v nichz je aktivni mé-
dium atomérni ¢i molekuldrni povahy umisténo uvniti optického rezonatoru)
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jsou XUV lasery vyuzivajici horké a husté plazma [27]. Vysokd teplota (desit-
ky, stovky eV) v kombinaci s vysokou hustotou elektronového plynu v tomto
typu plazmatu vede k vysoké, nebo tplné ionizaci. Pti interakcich volnych
elektronu (bremsstrahlung, rekombinace) s ionty pak dochdzi k emisi XUV
zareni se spojitym spektrem, naopak diskrétni linie jsou dusledkem ptechodu
mezi diskrétnimi stavy iontu.

Prvni XUV lasery generované v horkém hustém plazmatu byly reali-
zovany jiz v roce 1984. Teoretické a experimentdlni vysledky ziskané od té
doby lze najit prehledovych ¢lancich [39, 40, 41]. Mezi zakladni podminky
pro emisi koherentnitho XUV zafeni z plazmatu patii existence pocetné po-
pulace iontu s inverznim obsazenim elektronovych hladin, vhodna dynamika
cerpani a geometrie plazmatu.

Horké husté plazma miva vysoky stupen ionizace a obsahuje ionty s ruz-
nymi ndboji. Vhodné jsou ionty s uzavienymi valenc¢nimi slupkami, které
jsou diky své vyssi ionizac¢ni energii odolnéjsi vuci dalsi ionizaci nez jiné
typy iontu. Proto se vyskytuji v plazmatu ve vyssich koncentracich [39].
Oznacuji se podle poctu elektronu jako heliu-podobné (2e~), neonu-podobné
(10e™) atd. Vodiku-podobny iont (1le™) vznika rekombinaci atomového jadra
v Uplné ionizovaném plazmatu. Schémata pro vytvoreni a Cerpani inverze
obsazeni elektronovych hladin téchto iontu jsou popséna v préci [39].

Pti nasich vyzkumech jsme pouzili lasery ¢erpané v tzv. koliznim sché-
matu s neonu-podobnymi ionty (konkrétné ionty argonu a zinku). Jak je
obecné znazornéno na obrazku 3.1 vlevo, ionty téchto typu jsou excitovany
ve srézkach s elektronovym plynem ze zakladniho stavu 2p° do stavu 2p° 3p,
pricemz opticky prechod mezi témito hladinami je zakazan vybérovymi pra-
vidly. Inverze obsazeni nastdva mezi hladinou 2p® 3p a nize polozenou hladi-
nou 2p° 3s, kterd je rychle vyprazditovana optickymi piechody do zdkladniho
stavu 2p°.

Kinetickd rovnici (3.5) popisuje absorpci/emisi fotonu pii prechodech
mezi dvéma energetickymi hladinami. Veliciny As;, Bs; a Bis jsou znamé
Einsteinovy koeficienty pro spontanni emisi, stimulovanou emisi a absorpci.
Veli¢iny n, N1 a Ny jsou hustota fotonu a koncentrace ¢astic v hornim (2)
a dolnim (1) stavu.

Z rovnice (3.6) je zfejmé, ze pro XUV oblast se stavéd problémem extrémné
rychld spontanni emise. Stimulovana emise se zacind vyraznéji uplatiiovat
az pri dostatecné vysokych hustotdch XUV fotont, emitovanych spontanni
emisi.

d
d—? = NQ.AQI -+ n-NQ.BQl — TL.NLBH (35)
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Obréazek 3.1: Vlevo) Kolizni ¢erpaci schéma s neonu-podobnymi ionty,
prevzato z [39]. Vpravo) Schéma procesu ASE.

A21 - BZl'— (36)

Zakladni geometrie plazmatu XUV laseru je linedrni, viz obrédzek (3.1)
vpravo. Spontanni emise SE vyzatuje do vSech smeéru, avSsak v podélném
sméru plazmatu se z tohoto zareni formuje XUV pulz, zesilovany stimulova-
nou emisi. Tento proces se oznacuje jako ASE (Amplified Spontaneous Emis-
sion). Intenzita laserové ¢ary roste podle rovnice (3.7) s délkou plazmatického
sloupce L [41], dokud stimulovana emise nezacne znatelné vycerpavat popu-
laci iontu ve vzbuzeném stavu. Tento stav se oznacuje jako saturace zisku.
Velicina g je zisk malého signalu a E je konstanta imérna thrné spontanni
emisi v podélném sméru.

1= (E/g)(e" — 1)"2(gLe?™) (3.7)

Laboratorni plazmatické utvary pozadovaného typu rychle zanikaji a pro
jejich pripravu je nutno uvolnit do latky velké mnozstvi energie v kratkém
okamziku. Prvnim zptusobem pftipravy je uziti vykonného pulzniho laseru
(zpravidla IC nebo Vis), soustfedéného na teré¢ astigmatickou fokusacni sou-
stavou (s vélcovou optikou). Kvili rychlé spontédnni emisi prochdzi XUV pulz
plazmatem pouze jednou nebo dvakrat pti pouziti zrcadla umisténého kolmo
na plazmaticky sloupec [42]. Zisk aktivniho média proto musi byt o dva az
t1i fady vyssi nez u konvencnich laser.

Pokud neni linedarni plazma valcové symetrické, jako napt. pfi ionizaci
objemového terce, nastava problém s gradientem indexu lomu, ktery vyvadi
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vznikajici XUV svazek ven z oblasti plazmatu o optimalnich podminkach.
Tento problém lze redukovat zakiivenim terce nebo jinymi metodami [41].

Cerpani XUV laseru jedinym svazkem vykonného laseru je mélo efektivni
a drahé. Vyhodné se ukédzalo byt pouziti dvou ¢erpacich pulzi — jednoho
pro vytvoreni a druhého pro ¢erpani plazmatu [42]. Jind, jesté efektivnéjsi
schémata, vyuzivaji kratké pikosekundové cerpaci pulzy [43]. Tim se posu-
nuji moznosti pripravy XUV laserti na troven dostupnéjsich, témét stolnich
laserovych systému.

Alternativou k ¢erpani laserem, poskytujici levnéjsi a kompaktni feseni,
jsou z-pincové vyboje v kapilafe [41]. Horké husté plazma vytvotrené z plynu
naplnujici kapilaru je stlaceno v radidlnim sméru vlastnim magnetickym po-
lem (z-pin¢). Aktivnim médiem muze byt také materidl odablaovany vybojem
ze stén kapilary.

3.2.2 Lasery na volnych elektronech

Produkce subpikosekundovych XUV pulzi je doménou laseru na volnych
elektronech (Free Electron Laser, zkr. FEL). Jejich zakladnim prvkem je tzv.
unduldtor - periodickd soustava statickych magnett s pii¢nou orientaci (viz
Obr. 3.2). Energii do undulatoru pfinasi svazek relativistickych elektronu a po
rokmitani v magnetickém poli ¢ast své energie predava elektromagnetickému
poli.

Obrazek 3.2: Kmitani relativistického elektronového svazku v periodickém
magnetickém poli undulatoru.

Na synchrotronech se undulatory vyuzivaji pro generaci nekoherentniho,
avSak smérového a témér monochromatického zareni, které je emitovano do
kuzelu rozevieného do ihlu 6 a s vlnovou délkou Ag, viz rovnice (3.8) a (3.9)
[27]. V obou rovnicich vystupuji znamy relativisticky faktor v (pomeér cel-
kové a klidové energie elektronu v = E/m,c?) a unduldtorovy parametr
K, definovany podle (3.10). Veli¢iny A, a B predstavuji periodu a indukci
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magnetického pole, m, a ¢ jsou hmotnost elektronu a rychlost svétla. Z uve-
denych relaci je ziejmé, ze mezi vyhody undulatoru jako zdroje zareni patii
jeho proladitelnost prostrednictvim parametru v a K.

K
0= — 3.8
S (3.8)
A K?
Ap = —(14+ — 3.9
R= g+ ) (39)
B\
K="t (3.10)
2mmec

V synchrotronu je emitovano nekoherentni zafeni s intenzitou timérnou
poctu elektronti, nebot tyto jsou ve svazku rozprostieny rovnomérné nebo
v dlouhych pulzech. Pokud vsak dojde k seskupeni elektront do shluku
o délce kratsi nez je vlnova délka zareni, vyzafuji koherentné a s intenzi-
tou tmeérnou druhé mocniné poctu elektronu. Tento proces zvany ”micro-
bunching” je klicovy pro funkci laseru na volnych elektronech. Za vhodnych
podminek k nému dochézi ptisobenim zéfeni [44].

Predstavme si situaci, kdy je undulator vlozen do rezonatoru nebo jim
prochazi svazek jiného laseru. Je-li prumérna hodnota parametru  elektronu
ve svazku mirné vyssi, nez by podle (3.9) odpovidalo dominantni vinové délce,
dochézi k transferu energie do zéteni a vzniku/prohlubovani vyse popsané
modulace elektronové hustoty (viz Obr.3.3). Jelikoz je rychlost tohoto pro-
cesu umerna poctu fotonu, 1ze jej chapat jako druh stimulované emise.

02 T : q el A
01

Obrazek 3.3: Simulace zmén v elektronovém svazku od faze spontanni emise
u vstupu unduldtoru (vlevo), pfes fazi exponencidlniho zesileni (uprostied)
po saturaci zisku u vystupu z unduldtoru (vpravo). Prevzato z [45].

Vyse zminény princip popisuje funkci FEL pracujicich v infracervené az
ultrafialové oblasti. Pti prechodu do XUV a rentgenové oblasti neni ani re-
zondtor ani jiny vhodny XUV laser k dispozici. ReSenim v této oblasti jsou
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Obrazek 3.4: (Vlevo) Spektrum vysokych harmonickych frekvenci genero-
vanych v neonu pulzy 50 fs, 800 nm. (Vpravo) Semiklasicky model generace:
1) tunelova ionizace, 2) urychleni elektronu v poli zafeni, 3) zafiva rekombi-
nace s iontem. Pfevzato z [47].

jedno-prichodové unduldtory s velmi vysokym zesilenim (high-gain FEL).
Elektronové svazky v nich vykazuji kolektivni nestabilitu, vedouci k ex-
ponencialnimu zesileni puvodné Sumového zareni, spontdnné emitovaného
v okoli rezonanéni vlnové délky (3.9). Tento proces je nazyvan ”Self Am-
plified Stimulated Emission”, zkrdcené SASE. Fakt, ze vstupnim signalem
je spontanni Sum, se odrazi v mnoha vlastnostech svazku SASE FEL, napr.
nizké casové koherenci zateni. Vice se o procesu SASE a kratkovinnych FEL
lze dozveédét v préci [45] a odkazech tam uvedenych.

3.2.3 Svazky vysokych harmonickych frekvenci

Konverze zakladni frekvence vykonného laseru do celociselnych nasobku, tzv.
harmonickych frekvenci, je proces znamy od 60. let minulého stoleti. Je
zpusobena nelinearni odezvou (polarizaci) latky na elektrické pole proché-
zejiciho zéreni [46].

Puvodné byla znama jen slaba forma tohoto procesu, kdy je nelinearni
polarizace malou poruchou vzhledem k linedrni polarizaci prostiedi. V tom
piipadé ucinnost konverze do n-té harmonické frekvence rychle klesa s na-
sobkem n.

Od 80. let je znama silna forma, na kterou nelze nahlizet jako na poruchu.
Harmonické frekvence jsou pii ni generovany do vysokych lichych tadu. Jak
je patrné ze spektra na obrazku 3.4 vlevo, i¢innost konverze se méni pomalu
pres mnoho adu a k jejimu poklesu dochézi nahle [47]. Pro tento proces se
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vzilo oznaceni generace vysokych harmonickych (High Harmonic Generation,
déle jen HHG). Praktickd realizace spociva v soustfedéni ultraintenzivniho
femtosekundového laseru do prostiedi vzacného plynu [48]. Semiklasicky mo-
del vysvétluje generaci HHG (viz Obr. 3.4 vpravo) jako dusledek zaiivé re-
kombinace iontu s elektronem, ktery z néj byl predtim uvolnén tunelovou
ionizaci a urychlen v laserovém poli.

Krome faktu, ze spektrum HHG muze zasahovat hluboko do XUV oboru,
jsou z hlediska ablace neméné zajimavé casové vlastnosti. V jedné periodé
cerpactho zareni (2,7 fs pro 800 nm zéafeni) jsou generovény dva zablesky
XUV zareni, jejichz délka a frekvencni slozeni zavisi na detailnim ¢asovém
prubéhu elektrického pole cerpaciho zareni. Za vhodnych podminek muze
délka téchto zablesku klesnout az na droven stovek attosekund.

Svazek HHG vykazuje koherenéni vlastnosti blizké vlastnostem ¢erpaciho
laseru [48], protoze jedinym ndhodnym procesem pii generaci HHG je tune-
lova ionizace. Vyhodné je proto pouzit HHG jako vstupni svazek zesilovace
s horkym hustym plazmatem [49] nebo FEL zesilovace [50].

3.3 XUYV ablace pevnych latek

Na tomto misté uvadim ptehled praci o laserové XUV ablaci, které byly
doposud publikovany, s vyjimkou nasich vlastnich publikaci zminénych v na-
sledujicich kapitolach. Vzhledem k jejich relativné nizkému poctu se cennym
doplikem experimentu s fokusovanymi laserovymi svazky (viz tabulka 3.2)
stavaji obdobné experimenty vyuzivajici nekoherentni zdroje z horkého hus-
tého plazmatu (viz tabulka 3.3). V obou ptipadech jde ¢asto o prvotni ex-
perimenty, majici za cil otestovat vhodné experimentalni postupy pro XUV
obor. Zminme nékolik praktickych otazek, které byly reseny.

Je prokazatelné, Zze byla ablace vyvolana XUV zafenim? Tato otazka
je obzvlaste dulezita pro sirokopasmové nekoherentni zdroje z tabulky 3.3,
ale nelze ji pominout ani u zdroju laserovych, pokud vyuzivaji horké husté
plazma. K dukazu se vyuzivaji filtry zeslabujici bud XUV zdfeni nebo zbytek
spektra [58, A2, 60].

Jak nejlépe kontrolovat fluenci zareni? Nabizeji se dva zpusoby: a) pouzit
filtr, nejcastéji tenkou f6lii, b) ménit vzdédlenost vzorku od ohniska fokusaéni
soustavy laseru nebo od bodového zdroje [A2, 54]. Vétsinou se vyuziva po-
suv vzorku, nebot je tak mozno dosdhnout mensich a pfesnéjsich zmén ve
fluenci nez uzitim zeslabujicich filtria. U fokusovanych laserovych svazku vsak
pri tomto pohybu muze dojit ke znaénym zménam v rozlozeni intenzity na
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zdroj material | pozorovani

SASE laser na volnych | rizné [51]
elektronech Si [52]
89 nm; 30 - 100 fs a-C [53]
laser v kapilarnim kovy [54]
vyboji

46,9 nm ; 1,2 ns
SASE laser na volnych | PMMA | [55]

elektronech Si, GaAs | casoveé rozlisend mikroskopie [56]
32 nm ; 25 fs

Tabulka 3.2: Vybrané prace o ablaci zafenim XUV laseru.

zdroj material pozorovani
emise z Ta plazmatu | SiO, ablace pres kontaktni masku
na pevném terci s um [57] a 10 nm [58] rozlisenim
40 - 200 eV ; 7 ns
emise z Xe plazmatu | PTFE ablace pres kontaktni masku
plynového terce s pm rozlisSenim, zvysSeni uc¢innosti
10 nm; 3 ns ablace s rostouci teplotou [59]
emise z Xe plazmatu | PMMA, PI | ablace pres kontaktni masku
plynového terce a PTFE [A2]
1 -8 nm; 0.5 ns PTFE [60]

Si a PMMA | [61]

Tabulka 3.3: Vybrané prace o ablaci nekoherentnim XUV zafenim.

prufezu svazku (difrakce, aberace) a ve vysledku ke zméné tvaru krateru [52].
Nicméné, posledni generace lasert na volnych elektronech jiz produkuje kva-
litni Gaussovsky vystupni svazek [55] a disponuje plynovymi attenudtory pro
regulaci energie v pulzu.

Jak ¢iselné urcovat fluenci zafeni? Tento problém je slabsim mistem ve
vyzkumu laserové XUV ablace. V dnesni dobé jsou sice dostupné vhodné
detektory XUV zareni (diody, bolometry), ale problémem zustavé rozdeélit
svazek na édst uréenou pro aplikace a édst uréenou pro diagnostiku. Casto je
nutné spoléhat se na stabilitu laseru a vyuzivat hodnoty zmérené v nezavislém
méteni. Zajimavym FeSenim jsou plynové [62] nebo dratkové [63] detektory
energie svazku. Ve vyhodé jsou nekoherentni bodové XUV zdroje z tabulky
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3.2, kde se ablacni a diagnosticka méreni provadéji soucasneé.

Jak ciselné urcovat hloubku ablacnich krateru? Zde je opét situace jed-
nodussi u nekoherentnich bodovych zdroji, nebot hloubka struktur vyabla-
ovanych za clonici maskou [57, 59, A2| je konstantni. U laseru byva tvar
krateru v blizkosti ohniska nepravidelny [52] a tak se pouziva, podobné jako
ve vétsiné praci o konvenc¢ni ablaci, nejvétsi zmérend hloubka krateru.

Pro zminéné experimenty byly vybrany predevsim materidly dobfe znamé
a prozkoumané v dlouhovinné oblasti, napt. kiemik, kiemenné sklo SiOq
a organické polymery PMMA - poly(methyl-metakryldt), PTFE - poly(tetra-
fluorethylen), PI - polyimid.

Za zminku stoji pozorovani, ze pii ablaci kiemiku nékolika ultrakratkymi
pulsy vlnové délky 89 nm dochézi k radé morfologickych zmén, svédcicich
o vysoké koncentraci deponované energie [52] (AFM analyzou téchto vzorku
jsem se pozdéji zabyval i j4, viz kapitola 6). Vysledky prezentované v [56]
naopak svedci o excitaci latky do vétsi hloubky, nez je typické pti pusobeni
ultrakratkych pulsu dlouhovinného zateni. Byla také prokazana absence ne-
linearnich absorpénich procesu - multifotonové a lavinové ionizace.

Pii zkoumani polymeru byly pozorovany nékteré nové vlastnosti XUV
ablace. V nékterych rezimech ablace PMMA [61] vznikaji v ozafeném povrchu
bubliny podobné tc¢inkim ionizujiciho zareni provazeného zahtatim latky.
Préace [52] popisuje zvyseni i¢innosti ablace PTFE s rostouci teplotou.

Dalsi préce se zabyvaly zkouménim tenkych vrstev [51, 53], testovanych
jako kryti zrcadel pro totalni odraz svazku laseru na volnych elektronech.
Na tenké vrstvé amorfniho uhliku a-C [53] byla nalezena struktura LIPSS
I. druhu s periodou 76 nm.
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Kapitola 4
Cile prace

Predkladana dlsertacm prace lzce navazuje na experimenty skupiny L. Juhy

z Fyzikalniho Ustavu AV CR, kterd se jako jedna z prvnich zacala systema-

ticky vénovat ablaci s nekoherentnimi [64] i laserovymi [61, 53] zdroji XUV

zateni. Praci v této skupiné jsem ziskal vyjimecnou moznost analyzovat velké

mnozstvi jiz ozarenych vzorku a pripravovat nové interakéni experimenty:.
Vyzkum jsem provadél predevsim s témito cili:

e Srovnat ablaci vyvolanou zarenim ruznych XUV lasert, s ohledem na
jejich vinovou délku, fluenci a délku laserového pulsu.

e Identifikovat rozdily (pokud existuji) mezi ablaci v XUV a oborech
delsich vinovych délek.

e Analyzovat kvalitu ablaovanych povrchu a hledat struktury LIPSS.
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Kapitola 5

Experimentalni cast

Ptehled abla¢nich experimenti, na nichz jsem se podilel, je zobrazen na
obrazku 5.1. Ovélna pole sedé barvy oznacuji experimenty, kterych jsem se
osobné tcastnil. Obdélnikova pole Sedé barvy ukazuji experimenty, u nichz
jsem jen dodatecné analyzoval ozarené vzorky. Zapojil jsem se také do ptriprav
experimentu s laserem na volnych elektronech FLASH (Free-electron LASer
in Hamburg), vyznaceného bilym obdélnikem. V této kapitole a ve zbytku
prace se vénuji pouze experimentum s XUV lasery nalézajicim se v levé casti

schématu 5.1.

nekoherentni RTG

zareni laserového
plazmatu v Xe

A=1,2nm;t=0,5n

laser na volnych
elektronech FLASH
A =32nm; 21,7 nm; 13,5 nm
1=25+5fs

>

délka
pulsu [s]
10°° Neonu-podobny Ar laser
A=46,9 nm; t=1,2 ns
Neonu-podobny Zn laser
A =21,2 nm; t =80 ps
12 laser na volnych
10 elektronech TTF1 FEL
A =86 nm; 98 nm
t=30-50fs
vysoké harmonické
A =72,6 nm; 64,5 nm; 53,3 nm
10.15 1<20fs
10’ 1

02

energie fotonu [eV]

Obréazek 5.1: Zdroje zateni vyuzité pri vyzkumu ablace v XUV oboru.
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5.1 Zdroje zareni vyuzité pri vyzkumu ablace
v XUV oboru

5.1.1 Neonu-podobny zinkovy laser

Srdcem laserové laboratote PALS (Prague Asterix Laser System) je vykonovy
jodovy fotodisociacni laser Asterix, viz obrazek 5.2 vlevo. Parametry svazku
jsou shrnuty v tabulce 5.1, dalsi informace lze nalézt v ¢ldanku [65] nebo
na strankach www.pals.cas.cz. Na obrazku 5.2 vpravo je zobrazen tandem
vakuovych interakénich komor, osazenych velkym mnozstvim portu pro za-
vedeni laserovych svazku a diagnostiky.

Obrazek 5.2: Laserovy fetézec a interakéni komory laboratore PALS.

typ laseru jodovy fotodisociacni plynovy

vlnova délka 1315 nm (+ harmonické 658, 438 a 328 nm)
délka pulsu 300 ps

energie pulsu az 1 kJ na zékladni vlnové délce

opakovaci frekvence | 1 puls za 25-30 min.

Tabulka 5.1: Parametry hlavniho svazku vykonového laseru PALS.

Jednou z castych aplikaci, vyzadujicich plny vykon laseru PALS, je cer-
pani rentgenového laseru. Detailni informace o tomto zdroji (B. Rus a kol.)
lze najit v pracech [42, 66, 67]. Tabulka 5.2 shrnuje jeho hlavni parametry
béhem ablac¢nich experimentu v letech 2003 a 2004.

Poprvé jsme fokusovany neonu-podobny zinkovy laser testovali pro ablaci
v roce 2003 ve dvouzrcadlovém mimoosovém usporadani, které se vsak kvuli
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vinova délka 21,2 nm

délka pulsu 90 ps

energie pulsu ~ 1mJ

fluence maximéaln{ (s Al filtrem) | ~ 2 J/cm? (1 J/cm?)

Tabulka 5.2: Parametry neonu-podobného zinkového laseru.

i luminiscencni
stinitko

—
Lo PALS
PALS

\

|
/ ) | '.‘ ;hlavni puls
predpuls ' ! ! 2=1315 nm
A=1315nm ' i+ 1=300 ps
=300 ps ' |1 | E~600J
"~ E~15J Vo !
|

'

i
. Al filtr Neonu-podobny I\l
\

N 400 nm

i

R Zn laser Wy

o~ A=21.2 nm vyt

Au N \ o

dratek / : | = ~1(;0 s i

~ \

N ST -
rovinné - sférické &l | Zn  rovinné
SilMo  si/Mo cchD T ter Si/Mo

zrcadlo  zrcadlo kamera .| zrcadlo
drzak
vzorku

Obrazek 5.3: Jednozrcadlové témétr-osové usporadani fokusace svazku na la-
seru 21,2 nm a in-situ diagnostika abla¢nich procesu.

velkym ztratdm energie neosvédéilo. Jeho popis lze nalézt v préaci [A3]. V nés-
ledujicim experimentu jsme zvolili jednozrcadlové, témeér osové usporadani
zobrazené na obrazku 5.3 a popsané v praci [A4].

Pomocny svazek a hlavni svazek vstupuji do sférické komory ruznymi
porty a jsou fokusovany kazdy svou vlastni astigmatickou optikou - kompozi-
tem valcové a stérické cocky. Pfedpuls v pomocném svazku o energii nékolik J
s predstihem nékolika ns vytvari na zinkovém terci oblak plazmatu. Do néj
je zaostfen hlavni puls s energii nékolika stovek J. Vznika tak linedrni oblast
horkého a hustého plazmatu obsahujici inverzni populace neonu-podobnych
zinkovych ionti. V podélném sméru se formuje a zesiluje v procesu ASE puls
zinkového laseru. Po odrazu od multivrstvého Si/Mo zrcadla prochézi tento
puls jesté jednou plazmatem a nakonec vstupuje do valcové komory.

Na vzorek je laser fokusovan multivrstvym sférickym Si/Mo zrcadlem, viz
schéma a fotografie na obrazcich 5.3 a 5.4 Dlouhovlnnou emisi plazmatu lze
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Obrazek 5.4: Fotografie aparatury uvniti valcové komory. 1 - Al filtr, 2 - Au
dréatek, 3 - fokusacni zrcadlo, 4 - drzdk vzorku, 5 - CCD kamera, 6 - Fara-
dayova meérka, 7 - sbérna ¢ocka, 8 - okno komory vedouci ke spektroskopu.
Za fokusacnim zrcadlem pokracuje trasa do zobrazovactho luminiscenéniho
detektoru. V pozadi jsou vidét soucasti jiného experimentu.

odfiltrovat pomoci Al filtru tloustky 400 nm. Pro sledovani energie svazku
byla testovana metoda postavena na radiometrii zateni rozptyleného na ten-
kém zlatém dratku, ktery byl vlozen do svazku. Povrch vzorku byl sledovan
zeptedu optickou CCD kamerou, Faradayovou mérkou a sbérnou optikou
odvadéjici emitované zareni ven z komory do UV-VIS spektrografu. Pii odsu-
nuti fokusacniho zrcadla bylo mozno zméftit profil svazku na luminiscenénim
stinitku.

V oddilech kapitoly 6 jsou komentovany vysledky experimentu s témito
materidly: kiemik (6.1), PMMA (6.2) a tenké vrstvy amorfniho uhliku na
kfemikovém substratu (6.5).

5.1.2 Svazek vysokych harmonickych frekvenci

V roce 2005 jsme ve vyzkumném centru CEA /Saclay (Francie) ziskali ptistup
ke svazku vysokych harmonickych frekvenci. Schéma experimentu je zobra-
zeno na obrazku 5.5. Svazek HHG byl generovan v plynové kyveté plnéné
xenonem, v ohnisku vykonového laserového systému LUCA (Laser Ultra
Court Accordable). K jeho oddéleni od éerpaciho infracerveného (IC) svazku
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byla pouzita rovinnd zrcadla, s antireflexni vrstvou pro IC, avsak spliujici
podminky totalniho odrazu pro HHG. Po prichodu tenkym 100 nm Sn filtrem
zustaly dominantnimi slozkami 11., 13. a 15. harmonicka frekvence. V oh-
nisku HHG svazku byl na manipuldtoru umistén vzorek, jehoz povrch byl
sledovan TOF hmotovym spektroskopem. Pro sledovani energie HHG svazku
byl vyuzivan MCP detektor zamiteny na plochu Sn filtru.

Fluence dostahovala nizkych hodnot (viz tabulka 5.3), takze zptusobené
poskozeni nemeélo charakter ablace, ale desorpce [5]. Pro dosazeni celkové
davky srovnatelné s ostatnimi experimenty bylo ozatovani provadéno po
dobu desitek minut.

V oddile 6.5 jsou diskutovany vysledky tohoto experimentu s 46 nm
tlustymi vrstvami a-C na Si substratu

cerpani Ti:Safirovy systém LUCA
A=800nm, 7=60fs, E=100mJ
aktivni médium Xe
vinova délka 72,7 nm (11lw), 64,5 nm (13w), 53,3 nm (15w)
délka pulsu 15 fs jako obalka série sub-fs pulsu
opakovaci frekvence | 20 Hz
fluence < 0,1 mJ/cm?

Tabulka 5.3: Parametry svazku vysokych harmonickych frekvenci
v CEA /Saclay.

. TOF
manipulator .-

Serpaci svazek MCP/ VZOI'kFl)J
Ti:safirového laseru detektor parabolické
A=800 nm X'_ _____ ~”| zrcadlo pro
1=60 fs A XUV
E =100 mJ Sn filtr \/,//

Xe Cela 2 rOVinné Zrcadla

pro XUV

Obréazek 5.5: Usporadani experimentu se svazkem vysokych harmonickych
frekvenci v CEA /Saclay
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5.1.3 Neonu-podobny argonovy laser

Neonu-podobny argonovy laser v kapilarnim vyboji [68] ve Fort Collins (Prof.
Rocca, Colorado State University, USA) je mimofadné vhodny k aplikacim
diky své kompaktnosti, viz fotografie na obrazku 5.6. Tabulka 5.4 shrnuje
parametry, kterych dosahoval béhem ablac¢niho experimentu v roce 2003.

Obrazek 5.6: Neonu-podobny argonovy laser ve Fort Collins.

vlnova délka 46,9 nm

délka pulsu 1,2 ns

energie pulsu 130 pd

sitka nefokusovaného svazku | ~ mm

sitka svazku na terci 20 — 160 pm
fluence 0,2 - 10 J/cm?

Tabulka 5.4: Parametry neonu-podobného argonového laseru.

Bylo zvoleno osové fokusacni usporadani, pouzité na tomto laseru jiz diive
[69, 54]. Vzorky 2 mm x 5 mm nalepené na tenkém nozovitém drzdku sitky
2mm byly postaveny do sttedu nefokusovaného svazku, viz obrazek 5.7 vlevo.
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Obrazek 5.7: Osové usporadani fokusace neonu-podobného argonového laseru
(vlevo) a jeho dusledky pro tvar krateru (vpravo). Mikrofotografie ukazuje
kratery vytvotrené takto fokusovanym svazkem v polyimidu.

Svazek se zablokovanou centralni ¢asti byl pak odrazen zpét sférickym multi-
vrstvym Sc/Si zrcadlem o odrazivosti cca. 30%. Priblizovanim a vzdalovanim
vzorku od ohniska byla fizena fluence, pohybem napfic¢ byly pro ruzné fluence
vytvoteny série krateru s 1, 2, 4, 8, 16 a 32 akumulovanymi pulsy. V dusledku
osového usporadani byla zastinéna centralni ¢dst krateru, viz obrézek 5.7
vpravo.

Popsanym zpusobem byly ozafeny vzorky kifemiku a trojice polymeru
PMMA, PI a PTFE. Vysledky zkouméni jsou uvedeny v ¢astech 6.1 a 6.2.

5.1.4 Laser na volnych elektronech

V letech 2001 a 2002 byl v laboratofich DESY v Hamburku uveden do pro-
vozu prvni laser na volnych elektronech pracujici v XUV oblasti, oznaceny
jako TTF1 (TESLA Test Facility 1). V rezimu saturace zisku SASE byl pro-
vozovan na vinovych délkach 80 nm — 120 nm. Vice o tomto laseru se lze
dozveédét v praci [70] a odkazech v ni uvedenych. Béhem ablaénich experi-
mentu dosahoval laser parametru uvedenych v tabulce 5.5.

vinova délka 98 a 86 nm

délka pulsu 30 - 50 fs

energie pulsu az 100 pJ

sitka svazku na terci | ~ 10, 100 pum
fluence az jednotky J/cm?

Tabulka 5.5: Parametry laseru na volnych elektronech TTF1.

Pro vyzkum ablace na TTF1 byla vyvinuta komora FELIS (Free-Electron
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Laser Interaction with Solids). Jelikoz byla navézana piimo na trasu linearni-
ho urychlovace, musela byt na rozdil od jinych experimentii popsanych v této
kapitole cerpana do ultravysokého vakua. Detaily komory a diagnostiky jsou
popsény v préaci [71], zjednodusené schéma je znazornéno na obrazku 5.8
vlevo. Jesté pfed vstupem do komory byla monitorovana energie svazku. Za
timto ucelem byl do svazku vlozen 300 pm zlaty dratek, rozptylujici ¢ést
energie do multikanalovych desticek (MCP) [63]. Fokusaci obstaralo pozla-
cené elipsoidalni zrcadlo pro totdlni odraz, fixované vuéi svazku a spojené
s komorou pomoci vinovce. Zména fluence byla provadéna pohybem celé
komory. Difrakce na zlatém dratku a dalsi difrakéni poruchy jsou zietelné
obtisknuty v topografii ablac¢nich krateru, viz obrazek 5.8 vpravo.

Au dratek
ve svazku elipsoidni
/ o zrcadlo
- %
MCP vzorek
detektor
-
posun

komory

Obrazek 5.8: Fokusacni schéma laseru na volnych elektronech TTF1 a difrakei
modifikovany krater v kiremiku.

Cilem provedenych experimentt byl nejen zékladni vyzkum interakce ma-
terialu a ultrakratkych XUV pulsu, ale také otestovani technologii a diagnos-
tik pro nastupujici projekty. Velka pozornost byla vénovana testovani odol-
nosti (viz oddil 6.5) vrstev amorfniho uhliku na kfemikovém substréatu, které
slouzi jako pokryti zrcadel pro totalni odraz vyuzivanych na zatizeni FLASH
a v budoucnu ziejmé i na evropském rentgenovém laseru XFEL.

5.2 Diagnostické metody

Pti hledani neztetelnych ablac¢nich nebo desorpénich krateru se osvédcil op-
ticky Nomarského mikroskop (f. Olympus), ktery vyuziva interference mezi
referencnim svazkem a zafenim odrazenym od povrchu. Radikalné se tim

33



L A ——— )

Obrazek 5.9: Vlevo - AFM mikroskop Dimension 3100, vpravo - zaméfeni
hrotu na krater.

zvysSuje kontrast obrazu, umoznujici nalézt utvary hluboké jen nékolik nm.
Dale tak lze pozorovat i uplné ploché a barevné neodlisené utvary, u nichz
doslo v dusledku chemickych nebo fazovych premén k modifikaci fazové
slozky reflektivity povrchu.

Ke zjisténi topografie ablaovanych povrchu jsem zpocatku pouzival 1D
profilometr Alpha Step 500 (f. Tencor) umoznujici s rozlisenim nékolika nano-
metru ziskat profil pres oblast dlouhou nékolik set mikrometri. Jednim z jeho
omezeni je neptesnost umisténi hrotu ve zkoumané oblasti. Dalsi nevyhodou
profilometru je, ze pracuje v kontaktnim moédu, tj. jeho hrot je tazen po
povrchu. V pripadé mékkych materidlu se hrot zaryva do povrchu. Tim je
nejen poskozen povrch, ale také zhorseno rozliseni. Vysledky méreni s timto
pristrojem lze nalézt v oddilech 6.1 a 6.2.

Ke strukturalni analyze zmén na povrchu jsme pouzivali Ramanuv spek-
trometr (f. Renishaw Ramascope) vybaveny CCD kamerou a mikroskopem
DMLP (f. Leica). Excitaci zajistoval mikrosvazek Ar+ laseru, o pruméru 3-
5 pm. Klicovou tlohu sehréla Ramanova spektroskopice pti analyzach tenkych
vrstev amorfniho uhliku (oddil 6.5).

Hlavnim néstrojem pii analyze abla¢nich krateru (vysledky v ¢astech 6.1,
6.2, 6.3 a 6.5) se stal AFM mikroskop NanoScope Dimension 3100 s tidici
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jednotkou NanoScope IV Control Station (Veeco), viz obrazek 5.9. Vétsinou
jsem ho vyuzival v tzv. poklepovém (tapping) médu. Jak nazev napovidd, v
tomto rezimu se skenujici hrot nedotyka povrchu stéle, pouze na néj s vysokou
frekvenci (~ kHz) poklepdva [72]. Snizuje se tak riziko poskozeni mekkych
(napft. polymernich) vzorku oproti standardnimu kontaktnimu médu, kdy je
hrot po povrchu tazen. Dalsi vyhodou tohoto rezimu je moznost promeérovat
vétsi plochy (az 80um x 80 pum) vyssi rychlosti (az 30 pum/s). Vertikalni roz-
sah ¢ini 5 pm. Integrovany opticky mikroskop umoznuje zbézné prohlédnuti
vzorku a umisténi hrotu na krater. Jedna se o AFM systém pracujici ve vzdu-
chu, avsak izolovany od rusivych akustickych, elektrickych a mechanickych
vzruchi. Podélné rozliseni na trovni jednotek nebo desitek nanometru je pro
nase ucely postacujici.

Jelikoz software AFM kromeé standardnich analyz (profily, vypocet drs-
nosti) neumoznuje vypocet objemu povrchovych struktur, vytvoril jsem pro
tento 1ucel vlastni proceduru v jazyce IDL. Ta umoznuje uzivateli snadno
definovat hranice krateru na 2D zobrazeni AFM dat. V dalsich krocich pro-
cedura rekonstruuje plochu ptuvodniho neozareného povrchu a z rozdilu této
plochy a AFM dat vypoc¢ita objem krateru.

5.3 Vzorky

Hlavni pozornost jsme vénovali témto materialtim:

Poly(methyl metakrylat), zkr. PMMA. U néds je tento polymer znamy
jako plexisklo. Jde o tepelné i radiacné sttedné odolny polymer. K ablaci se
pouzivaji excimerové UV lasery s vlnovou délkou 248 nm a kratsi. Pouzivali
jsme objemové vzorky (f. Goodfellow), nafezané z 1 mm tlustych platu
krytych ochrannou f6lii, po jejimz sejmuti jiz nebylo potfeba povrch lestit.
Déle byly pouzivany vrstvy tloustky 500 nm PMMA na kiemikovém sub-
stratu (f. Silson).

Polyimid, zkr. PI. Pouzivali jsme typ Kapton (f. Goodfellow), ktery se
diky zastoupeni aromatickych skupin v polymernim fetézci vyznacuje uni-
katni kombinaci vlastnosti - vysokou pevnosti, tvrdosti, tepelnou stabilitou
a odolnosti vici ionizujicimu zafeni. Kapton je ve viditelném i UV spektru ne-
pruhledny, pti ablaci UV zdfenim karbonizuje. Vzorky byly natezény z 1 mm
tlusté desticky a vylestény.

Poly(tetrafluorethylen), zkr. PTFE. Tento polymer, ozna¢ovany také jako
Teflon, se vyznacuje velmi vysokou tepelnou stabilitou. Je mékky a malo
odolny vuéi ionizujicimu zafeni. Vzorky byly nafezany z 1 mm Siroké félie
(f. Goodfellow) a vylestény. Jelikoz se, diky mékkosti PTFE, lesténim ne-
dosahovalo uspokojivé hladkosti povrchu, bylo testovano také vyhlazovani
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vzorku tahem lesténé desticky zahtaté na nékolik 100 °C. PTFE je diky
slabé absorpci i v UV oblasti obtizné ablaovan.

Monokrystalicky kiemik, zkr. Si. Vzorky byly narezany ze standardnich
lesténych waferu s orientacemi povrchu (100) resp. (111).

Tenké vrstvy amorfniho uhliku na Si substratu, zkr. a-C. Amorfni uhlik
je latka, ktery se svou strukturou a vlastnostmi pohybuje mezi diamantem
a grafitem. Pouziva se jako pokryti zrcadel pro totalni odraz svazku XUV la-
sert na volnych elektronech. Jeho prednosti je schopnost souc¢asné technologie
pokryt velké plochy homogennimi vrstvami o nizké drsnosti. Pouzivané 46 nm
vrstvy byly pfipraveny metodou magnetronového naprasovani (f. GKSS For-
schungszentrum Geesthacht GmbH a f. Incoatec GmbH).
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Kapitola 6

Vysledky

V této kapitole jsou shrnuty hlavni vysledky naseho vyzkumu laserové XUV
ablace s odkazem na prilozené publikace [Al] - [A8]. Zatimco tyto publi-
kace casto srovnavaji chovani riuznych materidli pti ozateni stejnym zdrojem
zareni, v nasledujicim textu se vénujeme jednotlivym materialum oddélene,
napi. kiemiku (6.1), organickym polymertum (6.2) nebo vrstvdm amorfniho
uhliku (6.5)). Vysledky publikované na ruznych mistech se zde proto prolinaji.

Alespon stru¢né vyjmenujme témata piilozenych praci [Al] - [A8]. Pie-
hledovy ¢lanek [A1] pojednéva o laserem indukovanych periodickych struk-
turdch LIPSS. Prace [A2] se vénuje ablaci nekoherentnim XUV zafenim.
Ablaci materidlu zarenim 21,2 nanometrového laseru v zinkovém plazmatu
se zabyvaji prace [A3, A4]. Srovnani ablace organického polymeru PMMA
pulsy XUV zéienf o riznych délkich je vénovéna prace [A5]. Clanek [A6]
referuje o ablaci kfemiku a SiOs ultrakratkymi pulsy XUV laseru na volnych
elektronech. Ablaci ruznych organickych polymeru zarenim 46,9 nm laseru v
argonovém plazmatu se vénuje ¢lanek [A7]. Prace [A8] referuje o poskozeni
tenkych vrstev amorfniho uhliku XUV zafenim.

Poznamenejme, Ze poznatky o ablaci kiemiku nanosekundovym zafenim
46,9 nm laseru z oddilu 6.1 jesté nebyly publikovany.

6.1 XUV ablace kremiku

Zjistili jsme, ze ablace kifemiku piko- a nanosekundovymi XUV pulsy mé
stejné vlastnosti jako ablace indukovana dlouhovlnnym zafenim. Pii obou
dochéazi k vyronum a vytryskum tekutého kiemiku do okoli krateru. Byl
také pozorovan podobny prechod mezi neexplozivnim a explozivnim rezimem
ablace, jaky popisuji v casti 2.2.1.

Nanosekundovymi pulsy 46,9 nm laseru byl povrch ozafen na 6 fluencich
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Obrazek 6.1: Vlevo) Profily kréteru vytvorenych v kiemiku jedinym pulsem
46,9-nm laseru v ruznych vzdalenostech od ohniska. Vpravo) Pomér ploch
profili nad a pod turovni povrchu, urceny pro kratery vytvorené 1, 2 a 4

pulsy.

volenych pohybem vzorku vuci ohnisku. Jak je patrné ze série profilu na
obrazku 6.1 vlevo, pro nizké fluence se hloubka krateru piilis nelisi od vysky
vyronu taveniny na okrajich a povrch uvniti krateru je pomérné hladky. Pro
vyssi fluence se krater prohlubuje a jeho vnitini povrch je drsnéjsi, viz AFM
snimky na obrazku 6.2. Tato pozorovéani jsou ve shodé s vysledky préace [6]
o nanosekundové ablaci kiemiku ve viditelném a UV oboru, kde jsou dany
do spojitosti s nastupem explozivniho (homogenniho) vypafovani.

V préci [6] byl ukdzan prudky pokles poméru mezi objemem latky vyvrze-
né nad uroven neozareného povrchu a objemem krateru pod touto trovni,
z hodnot blizkych 1 pro podprahové intenzity po hodnoty radu 0,1 pro nad-
prahové intenzity. Pti analyze krateru ablaovanych 46,9 nm pulsy jsem nalezl
tento pokles u podobné veli¢iny - poméru mezi plochami profili nad a pod
urovni povrchu, jak je patrné z obrazku 6.1 vpravo. Rozptyl této veliciny
vzrustd s poctem akumulovanych pulsu tak, jak se komplikuje topografie
krateru, proto jsou vyneseny jen body urcené z krateru ablaovanych 1, 2 a 4
pulsy. Na zakladé vyse uvedenych pozorovani odhaduji, ze prah pro néstup
explozivniho odpafovani kifemiku jako klicového mechanismu ablace nano-
sekundovymi pulsy 46,9-nm zdfen{ se naléza v oblasti 3 — 5 J/cm?.

Pro odhad prahu byl v [6] pouzit 1D model vedeni tepla s povrchovym
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zdrojem. V nasich podminkéch ddva hodnotu 1,7 J/cm?. Piedpoklady mo-
delu oviem nejsou zcela splnény, nebot pro 1,2 ns pulsy 46,9 nm zafeni neni
absorpcni délka (210 nm) mnohem kratsi nez tepelna difusni délka (150 nm).
Odhaduji, ze sitka teplotniho profilu po odeznéni 1 ns pulsu je nadhodno-
cena s faktorem pfiblizné (210+150)/150 = 2,4. S podobnou chybou bude
nadhodnocena vypoctena teplota a podhodnocena prahova hodnota fluence.
Vzhledem k témto tvaham se experimentalni odhad prahu fazové exploze
3 —5 J/cm? jevi jako realisticky.

Vyrony a oscilace taveniny pozorujeme také na kraterech vytvofenych
pulsy zinkového laseru, viz prace [A4] a obrazek 6.3. Ramanovou spektro-
skopii nebyly zjistény zddné piiznaky amorfizace kfemiku na dné krateru,
podobné jako pii ablaci jinymi XUV pulsy délky stovek ps [61].

Zcela odlisny charakter méa ablace kfemiku indukovand femtosekundo-
vymi XUV pulsy, viz [A6]. Podepisuje se na tom vysoka mira lokalizace ener-
gie, dand kombinaci kratké absorpéni délky ~ 10 nm zéareni a ultrakratkého
trvani laserového pulsu 30 fs.

Pro velmi nizké fluence, pohybujici se mezi 0,005 a 0,04 J/cm?, neni
jesté pozorovana skuteénd ablace, ale povrch je jiz strukturalné narusen.
V Nomarského mikroskopu jsou pozorovany stopy se zménénym indexem
lomu a Ramanova spektroskopie odhaluje nastupujici amorfizaci kremiku.

K ablaci dochézi pii prekroceni prahu, pohybujiciho se blizko hodnoty
0,04 J/cm?. Jak je patrné z obrazku 6.4, krater je zpotdtku pouze nékolik
nm hluboky a jeho povrch je hladky.

S dalsim rustem fluence se radikalné méni charakter poskozeni, viz obra-
zek 6.5. Nejvice exponovana mista jsou pokryta kobercem sloupcti, které maji
sitku fadoveé pm. Vyrustaji ze dna, lezictho az nékolik set nm pod povrchem

Obrazek 6.2: AFM topografie abla¢nich krateru kiemiku: vlevo) ¢ast krateru,
fluence 1,4 J/cm?; vpravo) cely kréter, fluence 5,2 J/cm?.
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a dosahuji vysek v témze fadu. Smérem k okraji na tuto strukturu navazuje
oblast krateru s hladkym povrchem, hluboka typicky nékolik nm. V této fazi

Obrazek 6.3: AFM topografie ablacniho krateru vytvoreného 100 ps pulsem
21,2-nm zéieni o fluenci kolem 2 J/cm?. Prevzato z [A4].

Obréazek 6.4: AFM topografie ¢asti ablacniho krateru v kfemiku, vytvoreného
11 pulsy laseru TTF1 o fluenci blizké 0,04 J/cm?. Jde o otisk jedné z inter-
ferencnich struktur, majici na stfedu velmi kontrastni maxima.
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Obrazek 6.5: Vlevo) AFM topografie ablaéniho krateru v kiemiku, vy-
tvofeného 11 pulsy laseru TTF1 o fluenci cca 0.07 J/cm?. Vpravo) Detail
okraje krateru.

dochdzi také k emisi iontu Si s vysokym nabojem a energii [A6].

V mélké ¢asti krateru i pomérné daleko za jeho hranicemi lze nalézt ot-
vory - pozustatky bublin, uniknuvsich z povrchu. Otvory zachycené napf. na
obrazku 6.5 vpravo maji hloubku v fadu desitek nm, kterd je srovnatelna
s absorpéni délkou (11 nm pro 98 nm zéafeni) a mnohem delsi nez tepelna
difusni délka (0,75 nm pro 30 fs puls). Jde o dukaz, ze povrch kiemiku byl in-
tenzivné excitovan i mimo ablac¢ni kratery. V nékterych mistech zfejmé doslo
k tomu, ze termdlné nebo netermélné nataveny kiemik znovu neztuhnul, ale
misto toho zacal prechazet do plynného skupenstvi a vytvoril bublinu. Jako
nukleacni jadra by této fazové preméné mohly poslouzit poruchy krystalické
miize.

V literatufe jsou sloupcovité struktury na kiemiku (ale i jinych ma-
teridlech) hojné popsany, viz prace [73, 74] a odkazy v nich uvedené. Ob-
jevuji se az pti akumulaci vétsitho poctu pulsu, ve vakuu i v ruznych typech
atmosfér, pro femtosekundové i nanosekundové pulsy. Ma se za to, ze za
jejich rust mohou zmény v hustoté absorpce energie na nerovném povrchu
a redepozice par na vrcholcich sloupcu. V naSem piipadé byl tento vyvoj
pravdépodobné urychlen intenzivni produkci bublin.

6.2 XUV ablace organickych polymeru
Trojice organickych polymerut PMMA, PTFE a PI se pii ablaci dlouhovlnnym

i UV zafenim chova velmi odlisné. Pii experimentech s 46.9-nm laserem se
vSak ukézalo, ze na této vinové délce se jejich ablacéni rychlosti v podstateé
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Obrézek 6.6: Srovnani ablacnich rychlosti 3 organickych polymertu pii ablaci
46,9-nm zarenim. Zavislosti pro 4 a 32 pulsu jiz byly prezentovany v praci
[AT7].

nelisi, viz obrézek 6.6 z price [A7]. Domnivame se, ze jde o souhru dvou
faktort: blizkych absorpcnich délek PMMA a PI a kratsi absorpéni délky
PTFE, ktera je ovsem kompenzovana mensi odolnosti PTFE vuci radiacné-
indukovanému stépeni vazeb.

Z obrazku 6.6 je patrné, ze rozptyl bodu v ose Y se snizuje s rostoucim
poctem akumulovanych pulsi. Opakovanim se pravdépodobné prumeéruji roz-
dily mezi jednotlivymi pulsy laseru. Kromé toho si muzeme vSimnout, ze
ablacni rychlosti s poc¢tem pulsi mirné klesaji. Je malo pravdépodobné,
ze by se zaroven a podobnym zpusobem u vSech tfech polymeru projevilo
zesiténi. Domnivam se, ze spise jde o dusledek fluktuaci sméru siteni lase-
rovych pulsu. Stopa laserového svazku, jehoz smeér fluktuuje, se po vzorku
vystiel od vystielu mirné pohybuje. Pokud je v rozlozeni intenzity néjaké ma-
ximum, nedopadne vicekrat presné na stejné misto. Pti akumulaci velkého
mnozstvi pulsu se proto nejhlubsi ¢ast krateru prohloubi primérné pomaleji,
nez pii malém mnozstvi pulsu, zato se rozsiri.

Provedl jsem AFM méfeni s cilem uréit rychlost ubytku objemu PMMA
v zavislosti na poctu pulsu. Ukazuje se (Obr. 6.7 vlevo), ze tato rychlost
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Obrazek 6.7: Vlevo) Ubytek objemu PMMA ablaovaného 46,9 nm laserem
pii fluenci 3,1 J/cm?. Objemy byly vypocitany z AFM dat. Vpravo) Detail
20x20 pm abla¢niho krateru vytvoreného ¢tyfmi pulsy fluence 3,1 J/cm?.

zpocatku rychle naroste a pro vice nez 4 pulsy je saturovana. Pak uz pravde-
podobné na dné krateru zlustdva narusend vrstva PMMA o stélé tloustce. Na
detailnim snimku vpravo vidime, ze i v této fazi zustava dno krateru hladké.
Nerovnost zpusobuji pouze difrakéni linie pochézejici od difrakce zafeni na
drzaku vzorku a schody vzniklé pravdépodobné vyse zminénymi posuny stopy
svazku.

Ablace vsech polymeru meéla charakter leptani bez znamek tepelného
poskozeni. V pripadé PMMA byl povrch vzdy velmi hladky pro ruzné flu-
ence i pocCty pulst, s lokalni drsnosti az na trovni jednotek nm, viz Obr. 6.8

Obrazek 6.8: Vlevo) AFM 40x40 pm krateru v. PMMA, 8 pulsi 46,9 nm
zafeni fluence 8 J/cm?. Vpravo) AFM 40x40 ym krateru v PTFE, 2 pulsy
46,9 nm zafen{ fluence 5,5 J/cm?.
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Obrazek 6.9: Sobé odpovidajici vytezy 50 pm x 40 um AFM topografie dvou
krétert, ablaovanych nezavisle na sobé za stejnych podminek (1 puls 21,2 nm
zafeni o fluenci 1 J/cm? ).

vlevo. Povrch PTFE ma horsi vychozi kvalitu a je mékky, na Obr. 6.8 vpravo
vidime ryhu od hrotu 1D profilometru. Jeho lokdlni drsnost se vsak ablaci
také nezhorsuje.

Poskozeni jesté tvrdsim zafenim 21,2 nm ma také charakter leptani, jak
se muzeme presvedcit na AFM snimcich v obrazku 6.9. Mikrometrové struk-
tury vznikaji otiskem difrakce na zdmeérnych kiizich optické trasy laseru a na
zlatém dratku vlozeném do svazku, vice viz [A4]. Zajimavym vysledkem je
vysoka reprodukovatelnost difrakénich obrazcu a profilu krateru. Na obrazku
6.10 jsou vyneseny dvojice profili, zméfené na sobé odpovidajicich pozicich
krateru z obrazku 6.9. Tato reprodukovatelnost je dulezitd z hlediska apli-
kaci. Svedél o dvou skutecnostech: 1) Potvrzuje se stabilita vystupni energie
a tvaru svazku Zn laseru, o kterych jiz referovala prace [67]. 2) PMMA by
bylo mozno pouzit pro dozimetrické (radiometrické) ucely.

6.3 Laserem indukované periodické struktury

(LIPSS)

Pti AFM meéfteni jsem se zaméiil také na patrani po strukturach znamych jako
LIPSS, které jsou typickym pruvodnim jevem ablace vyvolané konvenénimi
lasery [A1].

Na vzorcich ozafenych 21,2 nm laserem a 46,9 nm laserem jsem nezazna-
menal zadné LIPSS 1. druhu, tj. periodické struktury vznikajici v dusledku
interference laseru se zarenim rozptylenym na povrchu. Negativni byly i vys-
ledky hledéni na velkém mnozstvi vzorku z TTF1 (Si, 100 nm Au /Si). Jsou
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Obrazek 6.10: Dvojice sobé odpovidajicich profila (1- blizko u kraje krateru,
3 - v jeho nejhlubsi nejhlubsi ¢dsti), zmétené v ruznych pozicich AFM
zaznamu z Obr. 6.9.

znama jen dvé ojedinéla pozorovéni, a to na vzorcich a—C (TTF1 A=86 nm,
[53]) a PMMA (TTF1 A=98 nm, [A5]), viz Obr. 6.11 vpravo. Rozeberme
mozné priciny tak fidkého vyskytu:

e Absence polarizace zafeni.

Z literatury mi neni zndmo zadné pozorovani, kdy by se LIPSS 1. druhu
vytvofily pod vlivem nepolarizovaného zareni. Jelikoz byly lasery plaz-
mového typu (21,2 nm a 46,9 nm) fokusovany v osovém nebo téméi-
osovém usporadani, nebyl v téchto svazcich pritomen zadny element,
ktery by definoval polarizaci. Naproti tomu svazek laseru na volnych
elektronech TTF1 byl polarizovany linearné diky symetrii undulatoru.

e Koherence zareni — piiéna (prostorova) a podélna (Casova).

U vsech zminénych XUV lasertu byla demonstrovana vysokda piicna ko-
herence [75, 42, 41]. Samotné zdroje (elektronovy svazek, plazmaticky
sloupec) sice vyzafuji s nizkou pficnou koherenci, ta se vsak zvétsuje pii
sffenf svazku volnym prostorem (Van Cittert-Zernikiv teorém). Casové,
koherence je nizké (u plazmovych laseru v fddu 100 mikrometru) nebot
se pulsy formujf ze sumu v procesech ASE a SASE. Casové koherenéni
délka je nepiimo umérnd sitce laserové ¢éry [39].

U femtosekundovych laseru je dalsim omezujicim faktorem délka pulsu.
Za 30 fs urazi zareni pouhych 9 mikronu. Délka pulsu a koherenc¢ni délka
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pravdépodobné ztraci na dulezitosti, pokud je akumulovano vice pulsu
(na TTF1 to bylo 100 pulst na a-C a 22 pulsu na PMMA). I v literatuie
jsou popsany pripady, kdy LIPSS 1. druhu vznikaji pod vlivem vétsiho
poctu fs pulsu.

e Rozptyl a sifeni zafeni podél povrchu

Intenzita rozptylu je zavisla na detailni topografii povrchu a permiti-
vité materialu. O vyvoji téchto faktoru v prubéhu interakce neméme
v soucasnosti dostatek informaci, abychom mohli diskutovat jejich vliv
na tvorbu LIPSS prvniho druhu.

LIPSS 2. druhu, majici puvod v neinterferenénich procesech [Al], se pii
XUV ablaci vyskytuji ¢astéji. Na strukturach ze vzorki PMMA poskozenych
femtosekundovym zérenim TTF1 (viz Obr. 6.11) se ukazuje, Ze s rostouct
fluenci se jejich perioda zvétsuje. Muze jit o kapilarni vlny na tenké vrstve
taveniny. Pokud by byla thlové frekvence kapilarnich kmitu w dana dobou
trvani laserového pulsu nebo interakce, vyplyvala by z disperzni relace (2.3)
rostouci zavislost periody vln A = 27 /k na hloubce taveniny h.

Obrazek 6.11: LIPSS na povrsich PMMA ablaovaného zarenim laseru TTF'1
(98 nm, 30 - 150 fs). Velikost skenu vlevo a uprostied 10 x 10 mikront, vpravo
4x4 mikrony. Periody LIPSS-II (267 nm — 413 nm, 600 nm — 700 nm, 500 nm
— 1000 nm) rostou s fluenci zleva doprava. Vertikdlni linie na snimku vpravo
jsou pravdépodobné LIPSS prvniho druhu s periodou 69 nm.

6.4 Vliv délky pulsu na t¢innost XUV ablace

Jeden z hlavnich cilt naseho vyzkumu XUV ablace byla snaha zjistit, jakou
roli pfi ni hraje délka laserového pulsu. V oblasti dlouhych vlnovych délek
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XUV-ABLATOR
A =46.9 nm
t=1ns

Ar laser
2=46.9 nm
=1.2ns

EXPERIMENTY

Zn laser TTF1 FEL
A=21.2 nm A=86 nm
~100 ps 1~50-100 fs

XUV-ABLATOR XUV-ABLATOR
A=21.2nm A =86 nm
t=1ns t=1ns

Obrazek 6.12: Schéma nepiimého srovnani XUV dat ze zdroju o ruznych
délkach pulsu, eliminujici vliv vlnové délky. Prevzato z [A5].

je tento vliv vétsinou dusledkem terméalnich efektii a nastupem nelinearni
absorpce.

Nejprve bylo nutné nalézt zpusob, jak pfi srovnavani experimentdlnich
dat z riznych zdroju odstranit vliv odlisné vinové délky. Vyuzili jsme neptimé
srovnani (viz schéma 6.12), vyuzivajici jako stytny bod numericky model
[A5]. Vysli jsme z kédu ABLATOR, ktery byl vytvoren [76] a je stéle rozvijen
[77] pro simulace poskozeni stén ICF reaktoru rentgenovou emisi fuzniho
plazmatu. Vit Létal tento kod prevzal a modifikoval pro interakci v XUV
oboru [78].

Bylo potvrzeno [A5], ze tento model je schopen pocitat ic¢innosti PMMA
nejen pro 1 ns pulsy 46,9 nm zéafeni, ale i pro dalsi zdroje z XUV i rent-
genového oboru s pulsy delsimi nez 100 ps. Nasledovalo nepiimé srovnani
podle schématu 6.12, které vsak neodhalilo zadny vliv délky pulsu, ktery
by vyrazné (s faktorem vétsim nez 2) meénil ucinnost XUV ablace. Tento
zaver by mohl byt dalsim diukazem o potlacené tloze netermalnich efekti.
Nicméné, neddvno provedena a zatim nepublikovana prim&a srovnani mezi
ablaci PMMA 21,2 nm neonu-podobnym zinkovym laserem a 21,7 nm lase-
rem na volnych elektronech FLASH naznacuji pfinejmensim vyrazné snizeni
prahu XUV ablace PMMA pii prechodu do sub-pikosekundové oblasti.

Model XUV-ABLATOR neni schopen realisticky pocitat XUV ablaci Si.
Jednim z duvodu selhdni je pravdépodobné fakt, ze jde pouze o jedno-
rozmérny model. Jak jsme ukdazali v casti 6.1, ablace Si nanosekundovymi
pulsy zahrnuje vyrazné pohyby taveniny v horizontalnim sméru.
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6.5 Poskozeni vrstev amorfniho uhliku XUV
zarenim

Pro nastupujici generaci rentgenovych FEL jsou vyvijena zrcadla pro totalni
odraz (grazing incidence), pokrytd tenkymi vrstvami amorfniho uhliku (a-C)
na vysoce kvalitnim kiemikovém substratu. Sousttedili jsme se na otazku, zda
a jaké formy poskozeni mohou vrstvy a-C ohrozit béhem rutinniho provozu
kratkovinného FEL, kde budou vystaveny velmi intenzivnimu sub-pikosekun-
dovému XUV zéreni, ale i na jejich odolnost vici delsim pulstum.

Béhem experimentu s neonu-podobnym zinkovym laserem jsme testo-
vali vrstvy a-C tloustky 46 nm na Si substrdtu, podobné tém, které byly
zkoumény jiz v rdmci experimentu na systému TTF1 FEL [53]. V piilohach
A4 a A9 [A4, A8] je ukdzano, ze pii ozafeni s fluenci kolem 1 J/cm2 vrstva
grafitizuje a expanduje do vysky nékolika pm, viz obrazek 6.13 vlevo. Pri
priblizné 2x vyssi fluenci doslo k prasknuti vyduté a na odhaleném substratu
byly nalezeny oblasti pretaveného kiemiku.

Stejné vzorky byly nésledné ozéreny svazkem vysokych harmonickych
v CEA/Saclay. Cilem bylo ovéfit, zda grafitizace pozorovand za vyse po-
psanych podminek hrozi i pti mnohokrat opakovaném ozareni svazky s nizkou
fluenci, tedy za podminek, jakym maji byt vystavena pokryti zrcadel pro
totalni odraz na XUV /rentgenovych laserech.

Ukazalo se, ze pii ozafovani po dobu desitek minut povrch a-C expanduje
do vysky jednotek nanometru, jak je ukdzano na obrazku 6.14 vlevo. Na Ra-
manovych spektrech (viz obrazek 6.14 vpravo) vsak misto charakteristického
rozStépeni Ramanovského pasu a-C pozorujeme vzestup luminiscence na po-
zadi. Ta je typickd pro amorfni uhlik o nizsi tvrdosti, tj. s nizsim podilem
sp? vazeb. Pozorované zmény by mohly byt piedstupném grafitizace.
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Obrazek 6.13: Poskozeni vrstvy a-C ozafené 100 ps pulsem 21,2 nm
zéteni s fluenci cca. 1 J/cm2. Vlevo) AFM 30 um x 30 um, vyska boule

cca. 4 pm. Vpravo) Ramanovo spektrum ukazujici, ze boule je tvorena gra-
fitem. Prevzato z praci [A4, A8].
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Obrazek 6.14: Poskozeni vrstvy a-C svazkem vysokych harmonickych frek-
venci s thrnnou expozici 2,4 J/cm? (20 minut ozafovani) az 7,2 J/cm? (60
minut ozafovani). Vlevo) Profily zméfené v sobé odpovidajicich mistech.
Vpravo) Ramanova spektra. Prevzato z prace [AS].
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Kapitola 7
Zaveér

V experimentech, o nichz referuje predkladana disertacni préce, jsme se
soustiedili na charakterizaci ablace (nebo desorpce pfi nizsich fluencich) vy-
branych materiali fokusovanym zarenim XUV laseru, pracujicich v oboru
vlnovych délek od 21 nm do 98 nm, s délkami pulst mezi 30 fs a 1,2 ns.

Hlavnim cilem byla identifikace rozdili mezi XUV a dlouhovlnnou (UV-
VIS-IR) ablaci. Prevdzné schodné znaky jsme nalezli v piipadé kiemiku.
I v XUV oboru byly pozorovany termalni projevy vcetné prechodu k explo-
zivnimu vypafovani pro nanosekundové laserové pulsy a sloupovita morfolo-
gie povrchu ozarenych femtosekundovymi pulsy.

Naproti tomu technicky dulezité organické polymery PMMA, PI a PTFE,
které se v ultrafialovém oboru chovaji velmi odlisné, jsou diky podobnym ab-
sorpcnim vlastnostem v XUV ablaovany s podobnou u¢innosti. Na zvysSenou
roli netermalnich radiac¢né-chemickych procesu pii ablaci téchto polymeru
ukazuje vysokd kvalita a cistota ablaovaného povrchu. Byla také ukazana
vysoka opakovatelnost ablace PMMA a jeji citlivost na lokalni modulace flu-
ence.

Vyse uvedené vlastnosti zvysuji potencidl XUV ablace pro strukturovani
povrchu (alespon v piipadé polymeru) s rozlisenim pod 100 nm. Dalsi pozi-
tivni vlastnosti muze byt relativné nizsi vyskyt periodickych struktur zna-
mych jako LIPSS, které jsou doprovodnym jevem ablace dlouhovinnym za-
fenim. Jejich absenci davame do souvislosti s nizkou polarizaci nebo nedo-
statecnou ¢asovou koherenci pouzitého XUV zéareni.

Praktickou dulezitost maji také pozorovani radia¢nich poskozeni optic-
kych vrstev amorfniho uhliku na kfemiku, jimiz jsou pokryta zrcadla pro
totalni odraz svazki XUV lasert na volnych elektronech.

Mezi ostatnimi publikovanymi ¢lanky naSe prace vynikaji tim, ze shrnuji
vysledky ziskané s vétsim poc¢tem ruznych zdroju a dovoluji ndm vytvorit si
ucelenéjsi obraz o chovani latek zatizenych intenzivnim XUV zarenim. Rychly
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vyvoj XUV laseru i diagnostiky v posledni dobé dava nadéji, ze bude mozno
v tomto pristupu pokracovat a ze se podafi prekonat potize vyvstavajici
z rozdili mezi XUV a dlouhovinnym oborem. Pokrok je patrny predevsim
v oblasti laserti na volnych elektronech, jejichz vyvoj sméruje do oblasti sub-
nanometrovych vinovych délek (projekty XFEL v SRN, LCLS v USA).
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