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5 Experimentálńı část 26
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Kapitola 1

Úvod

Ablace (od lat. ’ablatio’ - odstraněńı) patř́ı mezi dramatické projevy in-
terakce světla a kondenzované (nejčastěji pevné) látky. Vyznačuje se t́ım,
že makroskopické množstv́ı ozářené látky je natrvalo odstraněno z povrchu
a vzniká kráter. Zároveň s ablaćı docháźı k řadě daľśıch nevratných změn
povrchu, které souhrnně označujeme jako poškozeńı (laser-induced damage).
Pod́ıĺı se na nich celá škála fyzikálńıch proces̊u, např. fázové změny (ta-
veńı, vypařováńı), mechanické (repulze, trháńı povrchu) a hydrodynamické
(výrony taveniny, kapek) efekty. V př́ıpadě molekulárně složitěǰśıch látek se
mohou uplatňovat také fotochemické a radiačně chemické procesy. Při vyšš́ıch
intenzitách a krátkých vlnových délkách hraje roli ionizace vyvržené látky
a vznik plazmatu.

p

s-l

l-g

Obrázek 1.1: Laserová ablace jako souhra několika fázových přeměn.
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Na úvod si ablaci představme jako souhru několika fázových přeměn [1]
podle obrázku 1.1. Pevný materiál (s) se v tenkých vrstvách měńı v kapalinu
(l) a plyn (g). Fázová rozhrańı (s-l) a (l-g) se pohybuj́ı dovnitř materiálu,
zat́ımco vněǰśı plynná fáze expanduje ve formě oblaku pryč od povrchu, a je-li
ionizována, vytvář́ı laserové plazma (p).

Na základě této jednoduché představy snadno nahlédneme š́ı̌ri aplikaćı,
v nichž se dnes ablace využ́ıvá. Působeńım laserového svazku lze s vysokým
prostorovým rozlǐseńım upravovat a opracovávat povrchy [2, 3]. Depozićı
odpařeného materiálu se připravuj́ı kvalitńı tenké vrstvy (Pulse Laser De-
position, zkr. PLD). Laserové plazma může posloužit jako zdroj vysoce na-
bitých energetických iont̊u využitelných např. pro implantaci do povrch̊u
nebo injektáž do urychlovače. Tzv. horké husté plazma je intenzivńım zdro-
jem krátkovlnného zářeńı. Daľśım zaj́ımavým projevem ablace je p̊usobeńı re-
pulzivńıch sil na ozářené těleso. Jsou testovány možnosti, jak tohoto p̊usobeńı
využ́ıt při odkĺızeńı smet́ı na orbitálńıch drahách nebo k reaktivńımu pohonu
těles [4]. Důležitou úlohu hraje ablace také v problému jaderné fúze s tzv.
inerciálńım udržeńım (Inertial Confinement Fusion, zkr. ICF). V některých
př́ıpadech je ablace jevem nechtěným, např. poškozuje-li optické elementy
výkonných laserových systémů nebo vnitřńı stěny ICF reaktor̊u. Znalost me-
chanismů ablace pomáhá zvyšovat odolnost ohrožených povrch̊u.

Výzkum laserové ablace již téměř p̊ul stolet́ı sleduje rozvoj laserové tech-
nologie. Typickým př́ıkladem je dnešńı trend využ́ıvat stále kratš́ı vlnové
délky. Zat́ımto laserová ablace v infračervené, viditelné nebo ultrafialové ob-
lasti spektra si již našla cestu do nejr̊uzněǰśıch aplikaćı, výzkum ablace vyvo-
lané zářeńım o vlnových délkách kratš́ıch než 100 nm (eXtreme UltraViolet,
zkr. XUV) je teprve v začátćıch.

Právě o laserech v této nové oblasti a jimi indukované ablaci pojednává
má disertačńı práce. Téma je součást́ı širš́ıho výzkumu interakce r̊uzných ma-
teriál̊u s krátkovlnným zářeńım koherentńıch i nekoherentńıch zdroj̊u, který
již několik let prob́ıhá na Fyzikálńım Ústavu AV ČR. Experimentálńı zázemı́
tomuto projektu poskytly pražská laboratoř PALS (Prague Asterix Laser
System) a několik laserových výzkumných center v zahranič́ı (CEA Saclay
ve Francii, HASYLAB/DESY v SRN, Colorado State University ve Fort Col-
lins, USA).

To, zda a jaké praktické uplatněńı nalezne ablace v XUV oboru, se pravdě-
podobně ukáže až časem. Již nyńı však bud́ı pozornost jako možný nástroj
při vytvářeńı nanostruktur. Zkráceńı vlnové délky posouvá difrakčńı limit
a přináš́ı možnost zobrazovat a pravděpodobně i ablaovat struktury s menš́ımi
detaily. Z d̊uvodu rozlǐseńı jsou do XUV oboru přenášeny i standardńı lito-
grafické techniky, sestávaj́ıćı na rozd́ıl od ablace z v́ıce krok̊u.

Při popisu obrázku 1.1 se úmyslně vyhýbáme termı́n̊um
”
taveńı“ a

”
vy-
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pařováńı“, nebot’ jsou úzce spojeny s představou vyšš́ıch teplot. Ukázalo se,
že v některých př́ıpadech (např. při ablaci polovodič̊u ultrakrátkými lase-
rovými pulzy nebo ablaci polymer̊u UV zářeńım) hraj́ı v ablaci d̊uležitou roli
procesy netermálńı povahy. Lze očekávat, že při poškozeńı látky p̊usobeńım
foton̊u s energíı značně přesahuj́ıćı energii vazeb mohou netermálńı procesy
převládnout.

Předkládaná práce je rozdělena do sedmi kapitol. Důležitým vod́ıtkem
v zač́ınaj́ıćım výzkumu XUV ablace je srovnáńı s dlouhovlnnou ablaćı, tj.
ablaćı vyvolanou ultrafialovým (UV), viditelným (VIS) a infračerveným (IR)
zářeńım. Se základńımi rysy dlouhovlnné ablace se seznámı́me ve druhé ka-
pitole. Ve třet́ı kapitole vysvětĺıme, proč a jaké změny vnáš́ı do výzkumu
ablace využit́ı XUV zářeńı. Jde o změny v základńıch mechanismech a inter-
akćıch zářeńı s hmotou. Dále se seznámı́me s principy některých typ̊u XUV
laser̊u, konkrétně s lasery emituj́ıćımi z horkého hustého plazmatu, lasery
na volných elektronech a svazky vysokých harmonických frekvenćı. Čtvrtá
kapitola definuje ćıle disertačńı práce. Jednotlivé experimenty, provedené na
r̊uzných XUV zdroj́ıch, a postupy použité pro analýzu povrch̊u jsou popsány
v kapitole páté. Výsledky vědecké práce jsou s odkazy na přiložené publikace
prezentovány v kapitole šesté. Závěrečná sedmá kapitola shrnuje dosažené
výsledky a diskutuje jejich význam.

Na konci práce je umı́stěn seznam odkaz̊u na použitou literaturu ([1],
[2], ...). Samostatný seznam je věnován odkaz̊um na práce, na nichž jsem se
pod́ılel ([A1], [A2], ...), a nejd̊uležitěǰśı z těchto praćı jsou zařazeny do př́ıloh.
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Kapitola 2

Ablace dlouhovlnným
(UV-VIS-IR) zářeńım

Zde jsou shrnuty základńı poznatky o laserové ablaci, vyvolané zářeńım kon-
venčńıch laser̊u, pracuj́ıćıch v ultrafialovém (UV), viditelném (VIS) a in-
fračerveném (IR) oboru.

2.1 Základńı popis ablace

Pro základńı výzkum ablace a většinu aplikaćı se využ́ıvaj́ı pulzńı lasery. Ta-
bulka 2.1 podává výčet nejčastěji použ́ıvaných typ̊u. Pro UV oblast jsou ty-
pické plynové excimerové lasery (F2, ArF, ...). Velmi často se využ́ıvaj́ı r̊uzné
harmonické frekvence pevnolátkového Nd:YAG laseru. Nejrozš́ı̌reněǰśım lase-
rem s ultrakrátkými pulsy je Ti:saf́ırový laser.

Laserový pulz je popsán svou vlnovou délkou λ, dobou trváńı τ a energíı
E. Při soustředěńı pulzu do stopy o ploše S lze vyč́ıslit tzv. fluenci Φ = E/S
[J/cm2] nebo intenzitu I = Φ/τ [W/cm2]. Rychlost ablace se nejčastěji měř́ı
hloubkou kráteru d připadaj́ıćı na jeden laserovým pulz, tj. d = hloubka
kráteru / počet pulz̊u.

Důležitou vlastnost́ı ablace je, že nastává až při překročeńı jisté prahové
fluence Φth. Pro fluence nižš́ı než Φth docháźı také k úbytku ozářené látky, ale
jen po jednotlivých atomech či molekulách. Takový proces se označuje jako
desorpce. Pro fluence vyšš́ı než Φth dostává poškozeńı kolektivńı ráz a látka
může odlétávat v clusterech nebo kapkách. Podle Haglunda [5] lež́ı hranice
mezi mikroskopickou desorpćı a makroskopickou ablaćı přibližně u d=1/2
tloušt’ky atomové vrstvy na 1 laserový pulz.

Často se v literatuře pro odhad prahu už́ıvá jednoduchý model, navržený
p̊uvodně pro popis fotochemického leptáńı polymer̊u: Necht’ x je vzdálenost
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laser vlnová délka délka pulsu
F2 157 nm jednotky až deśıtky ns

ArF 193 nm
KrF 248 nm
XeCl 308 nm

Nd:YAG 1064 nm (1ω), 532 nm (2ω) jednotky až deśıtky ns
355 nm (3ω) ; 266 nm (4ω)

Ti:saf́ır okolo 800 nm jednotky až deśıtky fs

Tabulka 2.1: Lasery často použ́ıvané ve výzkumu laserové ablace. Symboly
2ω, 3ω, ... znač́ı harmonické frekvence laseru.

měřená od povrchu dovnitř látky. Je-li absorpčńı koeficient materiálu α ho-
mogenńı a neměnný, fluence zářeńı uvnitř látky se zmenšuje exponenciálně
jako Φ(x)=Φ(0).exp(−α.x). Za předpokladu, že bude odstraněn všechen ma-
teriál x < d prosv́ıcený zářeńım o fluenci Φ(x) > Φth, dostaneme pro hloubku
kráteru odhad (2.1).

d =
1

α
ln(

Φ

Φth

) (2.1)

Tento model nezahrnuje jeden d̊uležitý aspekt laserové ablace. Jak na
absorpčńı koeficient, tak na práh ablace má vliv délka laserového pulzu. Na
femtosekundové časové škále docháźı k excitaćım elektronových stav̊u nebo
iniciaci fotochemických reakćı, a t́ım i změnám optických vlastnost́ı (odra-
zivost, absorpce). Pomaleji, na škále pikosekund, docháźı k předáńı ener-
gie atomové mř́ıži a k jej́ımu ohřát́ı, nataveńı atd. Ještě pomaleji, během
nanosekund a mikrosekund, se projevuj́ı hydrodynamické efekty jako po-
hyb taveniny po povrchu nebo expanze plazmatického oblaku. V souladu
s úvodńım obrázkem 1.1 může dlouhý laserový pulz interagovat s pevnou,
kapalnou i plynnou fáźı. Jelikož jde o velmi rychlé excitace/relaxace ma-
teriálu, nezř́ıdka docháźı k přehřát́ı/podchlazeńı některé fáze. Při interakćıch
laserového svazku s plazmatem docháźı ke ztrátám jeho energie (tzv. plasma-
shielding), v́ıce str. 16.

Ukázalo se, že ozařováńım mnoha pulzy někdy docháźı ke zvýšeńı ab-
sorpčńıho koeficientu d́ıky tvorbě nových absorpčńıch center (tzv. inkubačńı
efekt). T́ım může být spuštěna i ablace p̊uvodně transparentńıch materiál̊u.
Daľśı možnost́ı je použ́ıt ultrakrátké laserové pulsy se špičkovou intenzitou
dostatečnou pro nástup nelineárńıch v́ıcefotonových absorpčńıch proces̊u.
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2.2 Mechanizmy ablace

2.2.1 Ablace kov̊u a polovodič̊u nanosekundovými pulsy

Předpokladem laserové ablace je účinná depozice energie zářeńı do tenké
vrstvy látky. V počátćıch, kdy byly nejrozš́ı̌reněǰśı nanosekundové lasery pra-
cuj́ıćı ve viditelném až infračerveném oboru, se výzkum soustředil předevš́ım
na dobře absorbuj́ıćı látky, předevš́ım kovy a polovodiče s úzkým zakázaným
pásem. Na př́ıkladu křemı́ku si nyńı ukažme typické rysy této ablace.

Při nižš́ıch fluenćıch u křemı́ku docháźı k povrchovému neexplozivńımu
vypařováńı [6], kdy se sice kráter prohlubuje s rostoućı fluenćı, ale skutečný
vypařený objem roste pomaleji, nebot’ se tavenina vrš́ı na okraji. Vnitřek
kráteru přitom z̊ustává poměrně hladký a jeho okoĺı je čisté, bez zatuhlých
vyvržených kapek. Pro vyšš́ı fluence se měńı charakter ablace. Vypařováńı
jako by náhle źıskalo charakter exploze. Kráter se rychle prohlubuje a jeho
vnitřńı povrch je velmi členitý. Většina objemu je vyvržena, z části ve formě
kapek, které opoušt́ı povrch několik µs po odezněńı pulzu a kondenzuj́ı na
okolńım povrchu. V citovaném článku je explozivńı režim spojován s tzv.
homogenńım vypařováńım, nastávaj́ıćım při dosažeńı teplot bĺızkých teplotě
kritické.

Podle jiných autor̊u [7, 8] se může podobnými př́ıznaky projevovat i tzv.
heterogenńı vypařováńı za podmı́nek, kdy je teplota kritickému bodu vzdá-
lena. Rozd́ıly mezi těmito druhy vypařováńı jsou diskutovány v práci [9].
Zat́ımco heterogenńı vypařováńı je podmı́něno př́ıtomnost́ı nukleačńıch cen-
ter, homogenńı vypařováńı představuje spontánńı přeměnu taveniny ve směs
kapek taveniny a bublin páry v celém objemu, kde se teplota přibĺıžila kri-
tické teplotě. V bĺızkosti kritického bodu se objevuj́ı fluktuace hustoty a po-
kud má taková fluktuace podobu bubliny větš́ı než jistý kritický poloměr,
začne spontánně r̊ust. Přehřátá tavenina se tak stává metastabilńı.

2.2.2 Ablace polymer̊u nanosekundovými pulsy

Se zavedeńım excimerových UV laser̊u v 80. letech nastal boom v ablaci po-
lymer̊u [10]. Ukázalo se, že UV zářeńım lze často vytvořit velmi čisté krátery
bez známek tepelného poškozeńı. To vedlo ke vzniku nové skupiny ablačńıch
model̊u, beroućıch v potaz fotochemické rozkladné procesy. Představa ablace
jako fotochemického leptáńı je dnes testována nejen u polymer̊u, ale také
u daľśıch pevných látek molekulárńıho typu (molecular solids) [11]. Jde o pev-
né látky složené z molekul pospojovaných navzájem slabými silami. Zástup-
ci této skupiny jsou ńızkoteplotńı (nebo Van der Waalsovské) kondenzáty
některých plyn̊u.
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Počátečńı v́ıru v čistě fotochemický obraz ablace polymer̊u časem narušily
poznatky svědč́ıćı o p̊usobeńı vysokých teplot a začaly se proto testovat foto-
termálńı [12] nebo fotomechanické [13] modely. Jak ukazuj́ı některé simulace
[14], pokud je délka pulzu (ns) mnohem kratš́ı než doba, za kterou se teplo š́ı̌ŕı
skrze absorpčńı zónu (thermal confinement), uplatňuje se v přehřáté látce již
popsaná fázová exploze. Naproti tomu, mechanické tlakem vyvolané procesy
jsou za destrukci materiálu zodpovědné tehdy, je-li délka pulzu (ps) mnohem
kratš́ı než doba, za kterou se skrze absorpčńı zónu dokáže š́ı̌rit zvuková vlna
(stress confinement).

2.2.3 Ablace femtosekundovými pulsy

Femtosekundová ablace se od nanosekundové ablace lǐśı v několika směrech.
Obecně pozorovaným efektem je sńıžeńı prahu ablace. Důvodem je předevš́ım
fakt, že depozice energie do povrchu prob́ıhá mnohem rychleji než je tato
energie vedena do objemu. T́ım se dosahuje vyšš́ı úrovně excitace materiálu
v lépe ohraničené oblasti. Důsledkem je i lepš́ı kvalita ablaovaného povrchu
a jeho okoĺı.

Pro popis součinnosti excitačńıch a ztrátových proces̊u ve femtosekun-
dové ablaci kov̊u se použ́ıvaj́ı modely uvažuj́ıćı odděleně teploty elektro-
nového plynu a atomové mř́ıže [15, 16]. Závislost hloubky kráteru na fluenci
se chová jako kombinace dvou člen̊u podobných rovnici (2.1). Pro ńızké flu-
ence dominuje člen δ.ln (Φ/Φδ

th), kde δ je optická penetračńı délka 1/α. Pro
vyšš́ı fluence dominuje člen τ .ln(Φ/Φτ

th), kde τ je tepelná penetračńı délka.
Předpokládá se termálńı poškozeńı.

Pro femtosekundovou ablaci polovodič̊u se také většinou za primárńı
d̊uvod poškozeńı považuj́ı termálńı efekty taveńı a vypařováńı. Ukazuje se
však, že na časové škále několika set femtosekund docháźı k destabilizaci
mř́ıže už jen t́ım, že je znatelná část vazebných elektron̊u excitována do ne-
vazebných stav̊u [17, 18]. Tento efekt se označuje jako netermálńı taveńı.

Při zvýšeńı intenzity zářeńı na úroveň, kdy zač́ınaj́ı p̊usobit nelineárńı ab-
sorpčńı efekty, např. v́ıcefotonová absorpce, lze ablaovat i materiály transpa-
rentńı v dané spektrálńı oblasti. Excitované elektrony se dostávaj́ı do vodi-
vostńıho pásu, stávaj́ı se volnými a dále zesiluj́ı absorpci zářeńı (free-electron
heating). Některé z elektron̊u źıskaj́ı tolik energie, že mohou opustit povrch
a ten se proto nab́ıj́ı a může se stát elektrostaticky nestabilńı. Rozpad povrchu
pod vlivem elektrostatických sil se nazývá Coulombická exploze a projevuje
se např. závislost́ı hybnosti vyletuj́ıćıch iont̊u na jejich náboji [19].
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2.3 Laserem indukované periodické struktury

(LIPSS)

Někdy lze uvnitř nebo v těsném okoĺı ablačńıch kráter̊u nalézt periodické
liniové struktury (Laser-Induced Periodic Surface Structures, zkr. LIPSS).
Detailńı popis vlastnost́ı LIPSS a přehled publikované literatury byl podán
v článku [A1]. V zásadě se LIPSS děĺı do dvou skupin:

2.3.1 LIPSS I. druhu

Jako LIPSS prvńıho druhu (LIPSS-I) nebo také koherentńı se označuj́ı ty
útvary, jejichž perioda a orientace jsou ř́ızeny vlnovou délkou, polarizaćı
a úhlem dopadu laserového svazku. S počtem akumulovaných laserových
pulz̊u se jejich kvalita zlepšuje. Tato pozorováńı vedla k hypotéze, že za
vznik LIPSS-I je odpovědná interference.

Nejjednodušš́ı, ale často postačuj́ıćı představa [20] je taková, že šikmo
dopadaj́ıćı TM-polarizovaná světelná vlna se rozptyluje na nehomogenitách
povrchu a na existuj́ıćıch LIPSS. Interferenćı s vlnou rozptýlenou podél po-
vrchu v dopředném resp. zpětném směru vznikaj́ı povrchové mř́ıžky s peri-
odami Λ dle rovnice 2.2, kde n, λ, θ jsou index lomu povrchu, vlnová délka
a úhel dopadu laseru. K vysvětleńı odchylek od těchto základńıch pozorováńı
bylo nutno použ́ıt složitěǰśı modely, např. rozptyl do všech povrchových
směr̊u př́ımo z elektromagnetické teorie [21] nebo rozptyl na dynamických
poruchách [22].

Naprosto zásadńı pro r̊ust LIPSS je, aby interference zp̊usobená rozpty-
lem na existuj́ıćı povrchové mř́ıžce či vlně podporovala dále jej́ı r̊ust - muśı
mı́t stejnou periodu a podobnou fázi. Muśı tedy existovat pozitivńı zpětná
vazba stejně jako např. u stimulovaných rozptyl̊u laseru na vlnách v plazmatu
(stimulovaný Raman̊uv a Brillouin̊uv rozptyl).

Λ =
λ

n.(1 ± sin(α))
(2.2)

Pro vznik LIPSS 1. druhu je d̊uležitá koherence laseru. T́ımto vlivem se
literatura běžně nezabývá, protože konvenčńı lasery maj́ı př́ıčnou i podélnou
složku koherence dostatečnou. U XUV laser̊u to obecně neplat́ı, nebot’ nemaj́ı
rezonátor a jejich pulzy se formuj́ı ze šumu.

Jak snadno nahlédneme v obrázku 2.1, pro rovnoměrné pokryt́ı nějaké
plochy těmito strukturami je žádoućı, aby charakteristické délky př́ıčné i po-
délné koherence dosahovaly alespoň rozměr̊u této plochy. Zářeńı E(x, t) se
rozptyluje, š́ı̌ŕı se podél povrchu po vzdálenosti dx a interferuje se zářeńım
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E(x,t)

E(x-dx,t-dx/c')

dX

rozptylinterference

Obrázek 2.1: Interferenčńı schéma vzniku LIPSS 1.druhu

E(x − dx, t − dx/c′), kde E symbolizuje elektrické pole, x polohu např́ıč
vzorkem, t čas, c′ rychlost světla v povrchové vrstvě materiálu. Interferenčńı
obrazec a tedy i modulace energie deponované do povrchu maj́ı velký kon-
trast, pokud jsou př́ıčná i podélná koherenčńı délka alespoň srovnatelné s dx.

2.3.2 LIPSS II. druhu

LIPSS druhého druhu (LIPSS-II) nebo také ”nekoherentńı” je označeńı pro
útvary, jež nelze zařadit do skupiny LIPSS-I, protože vykazuj́ı závislosti pe-
riody na jiných experimentálńıch parametrech, jako jsou délka laserového
pulzu, lokálńı intenzita nebo expozice povrchu, vnitřńım napět́ı uvnitř ma-
teriálu apod. V literatuře byly v této souvislosti diskutovány jevy jako za-
mrzlé akustické a kapilárńı vlny, termokapilárńı a Kelvin-Helmholtzova ne-
stabilita. Diskuse těchto jev̊u vycháźı zpravidla z odvozených disperzńıch
relaćı, např. ze vztahu 2.3 [23] pro kapilárńı vlny na povrchu nestlačitelné
a nev́ı̌rivé kapaliny. Úhlová frekvence kmit̊u ω zde záviśı na vlnovém č́ısle
k = 2/Λ, veličiny γ znač́ı povrchové napět́ı, ρ hustotu a h hloubku kapaliny.

ω2 =
γ

ρ
k3tanh(kh) (2.3)

Je-li úhlová frekvence vln závislá na efektivńı době interakce nebo délce
laserového pulzu, přenáš́ı se tento vliv podle 2.3 i do periody vln Λ.
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Kapitola 3

Ablace XUV zářeńım

V prvńı kapitole této práce byly ukázány r̊uzné podoby ablace indukované
dlouhovlnným (UV-VIS-IR) zářeńım. Jde o experimentálńı výsledky sesb́ırané
za několik deśıtek let tak, jak se postupně rozšǐrovaly možnosti laser̊u a dia-
gnostických metod.

V posledńıch letech se pozornost obraćı k ještě kratš́ım vlnovým délkám.
Předkládaná práce se zabývá oborem označovaným jako XUV, ve kterém
se proĺınaj́ı extrémńı ultrafialová (EUV) a měkká rentgenová oblast. Tato
spektrálńı oblast, rozkládaj́ıćı se zhruba mezi vlnovými délkami 1 a 100 nm,
je charakteristická velmi účinnou absorpćı/fotoionizaćı většiny látek.

prvek Ionizačńı práh Ionizace vnitřńıch 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
Si 8,2 eV ; 152,1 nm K 1839 eV ; 0,7 nm

L1 118 eV ; 10,5 nm
L2 100 eV ; 12,4 nm
L3 99 eV ; 12,5 nm

Tabulka 3.1: Ionizačńı energie elektron̊u valenčńıch (vlevo) a vnitřńıch
(vpravo) slupek neutrálńıch atomů vybraných prvk̊u.

V tabulce 3.1 jsou uvedeny energie ionizačńıch prah̊u [24] a ionizaćı
vnitřńıch slupek neutrálńıch atomů vybraných prvk̊u [25]. Energie XUV fo-
tonu typicky postačuje k ionizaci valenčńı vrstvy a při vyšš́ıch energíıch i nej-
svrchněǰśı nevalenčńı 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 maj́ı zpravi-
dla větš́ı účinné pr̊uřezy než jednofotonové optické přechody uvnitř elektro-
nového obalu v dlouhovlnné oblasti a fotoionizace zp̊usobené tvrdým rentge-
novým zářeńım. Praktickým d̊usledkem této vlastnosti je nutnost pracovat
s XUV zářeńım ve vakuu a obej́ıt se bez prvk̊u refraktivńı optiky.

Fotoionizaci a daľśı interakčńı procesy, které mohou v procesu XUV abla-
ce sehrát d̊uležitou roli, rozebereme v části 3.1. S principy XUV laser̊u se
seznámı́me v odd́ılu 3.2. V posledńı části 3.3 je podán přehled dosavadńıch
poznatk̊u o XUV ablaci, s výjimkou našich výsledk̊u prezentovaných později
v kapitole 6.

3.1 Interakčńı procesy

3.1.1 Fotoionizace

Fotoionizace je dominantńım absorpčńım procesem foton̊u s energíı 50 eV
- 30 keV, tj. v části XUV spektra s vlnovými délkami kratš́ımi než 25 nm.
Vliv meziatomárńıch vazeb se zde obvykle zanedbává a celkový účinný pr̊u-
řez absorpce molekuly nebo kondenzované látky se bere jako součet účinných
pr̊uřez̊u fotoionizace izolovaných atomů [26].

Některé teorie vycháźı z klasického popisu elektronového obalu jako sou-
stavy oscilátor̊u s vlastńımi rezonančńımi frekvencemi ωs, silami oscilátoru
gs a tlumeńım γ [27]. Interakce atomu a zářeńı s frekvenćı ω je popsána tzv.
atomovým rozptylovým faktorem, definovaným formuĺı (3.1). Z jeho imagi-
nárńı části lze vyč́ıslit účinný pr̊uřez fotoionizace pro daný atom dle vztahu
(3.2), kde re je klasický poloměr elektronu a λ je vlnová délka. Pro směs
atomů r̊uzných prvk̊u s koncentracemi n se nakonec účinné pr̊uřezy sč́ıtaj́ı
dle rovnice (3.3). Na základě velkého množstv́ı experimentálńıch dat byly
sestaveny Henkeho tabulky [26] atomových faktor̊u f 0.

f 0(ω) =
∑

s

gsω
2

ω2 − ω2
s + iγω

= f 0

1
(ω) − if 0

2
(ω) (3.1)

σabs = 2reλf 0

2
(ω) (3.2)

α =
∑

k

nkσk (3.3)

Pro vlnové délky deľśı než 25 nm muśıme optické konstanty určené z Hen-
keho tabulek [26] brát jako orientačńı, nebot’ mohou být silně ovlivněny
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vazbami př́ıslušného atomu. Platnost výše popsaného př́ıstupu byla potvr-
zena např. při měřeńı výtěžku fotoionizace fullerenu C60 [28], absorbance
polymerńıch fotoresist̊u [29] nebo transmise svazk̊u XUV laser̊u tenkými
hlińıkovými filtry [30].

3.1.2 Interakce XUV zářeńı s plazmatem

Při ablaci dlouhovlnným zářeńım hraj́ı interakce mezi volnými elektrony a la-
serovým polem d̊uležitou roli u kov̊u nebo pokud docháźı ke vzniku plazmatu.
Velké množstv́ı energie je deponováno v okoĺı tzv. kritické plochy, kde je elek-
tronová hustota plazmatu rovna kritické hustotě definované podle formule
(3.4), kde ω je úhlová frekvence zářeńı, ε0 je permitivita vakua, me a e jsou
hmotnost a náboj elektronu. V bĺızkosti kritické plochy dominuj́ı pro dlouho-
vlnné zářeńı procesy kolizńı (inverse bremsstrahlung) a rezonančńı absorpce.
Při vysokých intenzitách elektrického pole se přidávaj́ı daľśı nelineárńı jevy
jako Raman̊uv nebo Brillouin̊uv rozptyl. Nezanedbatelné množstv́ı laserového
zářeńı se od kritické plochy odráž́ı zpět.

nc =
ω2ε0me

e2
(3.4)

Pro XUV zářeńı se kritická plocha, pokud se v̊ubec vytvoř́ı, bude nalézat
bĺızko při povrchu nebo uvnitř ionizovaného terče. Pravděpodobně též do-
jde k oslabeńı všech absorpčńıch proces̊u typických pro dlouhovlnnou ob-
last [31] a dominantńım procesem se stane fotoionizace neutrálńıch atomů
i iont̊u. Jedńım z d̊uvod̊u je, že účinnost kolizńı absorpce a výše zmı́něných
nelineárńıch proces̊u roste se součinem intenzity zářeńı a druhé mocniny vl-
nové délky, viz [32].

Pokud dojde k tak výraznému potlačeńı absorpce zářeńı v elektronovém
plynu vznikaj́ıćıho plazmatu, může nastat zaj́ımavá situace. Energie zářeńı
bude účinně využita k ionizaci terče a k ohřevu plazmatu bude docházet
termalizaćı fotoelektron̊u. Výsledkem může být vysoce ionizované plazma
relativně ńızké teploty. Pokud se těmto vlastnostem přidá vysoká hustota
plazmatu (zvláště při p̊usobeńı ultrakrátkých XUV pulz̊u), ześıĺı vzájemné
elektrické p̊usobeńı nabitých částic na úroveň srovnatelnou s kinetickou ener-
gíı tepelného pohybu. Touto vlastnost́ı by se plazma vytvořené XUV lasery
řadilo mezi neideálńı silně korelovaná plazmata označovaná sourhně jako
Warm Dense Matter, vyplňuj́ıćı nitra chladných hvězd a plynných planet.

Při výzkumu interakce ultraintenzivńıho XUV zářeńı s clustery vzácných
plyn̊u byla prokázána v těchto clusterech velmi silná absorpce, kterou se
nepodařilo vysvětlit pomoćı klasických absorpčńıch model̊u [33, 34]. Bude
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zaj́ımavé zjistit, zda je tento nár̊ust absorpce ovlivněn rozměrem clusteru,
tj. zda se neuplatňuje také v objemové látce.

3.1.3 Sekundárńı elektrony, kaskády

V d̊usledku fotoionizace krátkovlnným zářeńım se může uvolnit elektron,
který má dost energie na to, aby látku dále ionizoval. V př́ıpadě, že je látka
ionizována tvrdým XUV nebo rentgenovým zářeńım, nemuśı j́ıt jen o foto-
elektron, ale také o Auger̊uv elektron. Výpočty ukazuj́ı, že elektrony s energíı
v řádech stovek eV iniciuj́ı v kondenzované látce kaskády č́ıtaj́ıćı až deśıtky
sekundárńıch elektron̊u [35, 36]. Kaskáda se vyv́ıj́ı po dobu deśıtek fs, po
kterou je energie distribuována ve stále větš́ı počet elektron̊u o snižuj́ıćı se
energii. Může se tak stát, že skutečný rozsah ionizace povrchu bude mnohem
vyšš́ı, než by vyplývalo z výpočt̊u části 3.1.1. Na druhou stranu, výpočty [35,
36] vycházej́ı z elektronické struktury neionizované látky, takže nelze automa-
ticky přej́ımat jejich výsledky do situace, kdy je povrch ionizován / ablaován
velmi intenzivńım XUV. Pomalé fotoelektrony generované měkkým XUV
zářeńım a finálńı elektrony kaskády látku neionizuj́ı, ale mohou zp̊usobovat
r̊uzné typy elektronických excitaćı, štěpit vazby apod. Pokud část elektron̊u
opust́ı oblast interakce, může mı́t na pr̊uběh ablace vliv vznikaj́ıćı elektrické
pole (field effects).

3.1.4 Radiačně-chemické reakce

Při ozářeńı molekulárńıch látek XUV fotony docháźı k iniciaci radiačně che-
mických změn. Technicky d̊uležitým př́ıpadem jsou organické polymery. Do-
cháźı u nich ke dvěma základńım typ̊um reakćı: k přerušováńı polymerńıch
řetězc̊u (chain scission) a naopak jejich ześıtěńı (cross-linking), kdy se p̊uvod-
ně nezávislé řetězce spojuj́ı kovalentńımi vazbami do trojrozměrné śıtě [37].

Prvńı z proces̊u vede k narušeńı materiálu a sńıžeńı jeho odolnosti v̊uči
daľśımu ozářeńı, druhý odolnost materiálu v̊uči zářeńı posiluje. Ukazuje se, že
poměr mezi oběma procesy je ř́ızen např. teplotou látky, intenzitou ozařováńı
a vlnovou délkou [38].

3.2 Principy XUV laser̊u

3.2.1 Lasery v horkém hustém plazmatu

Relativně nejpodobněǰśı konvenčńım laser̊um (lasery, v nichž je aktivńı mé-
dium atomárńı či molekulárńı povahy umı́stěno uvniťr optického rezonátoru)
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jsou XUV lasery využ́ıvaj́ıćı horké a husté plazma [27]. Vysoká teplota (deśıt-
ky, stovky eV) v kombinaci s vysokou hustotou elektronového plynu v tomto
typu plazmatu vede k vysoké, nebo úplné ionizaci. Při interakćıch volných
elektron̊u (bremsstrahlung, rekombinace) s ionty pak docháźı k emisi XUV
zářeńı se spojitým spektrem, naopak diskrétńı linie jsou d̊usledkem přechod̊u
mezi diskrétńımi stavy iont̊u.

Prvńı XUV lasery generované v horkém hustém plazmatu byly reali-
zovány již v roce 1984. Teoretické a experimentálńı výsledky źıskané od té
doby lze naj́ıt přehledových článćıch [39, 40, 41]. Mezi základńı podmı́nky
pro emisi koherentńıho XUV zářeńı z plazmatu patř́ı existence početné po-
pulace iont̊u s inverzńım obsazeńım elektronových hladin, vhodná dynamika
čerpáńı a geometrie plazmatu.

Horké husté plazma mı́vá vysoký stupeň ionizace a obsahuje ionty s r̊uz-
nými náboji. Vhodné jsou ionty s uzavřenými valenčńımi slupkami, které
jsou d́ıky své vyšš́ı ionizačńı energii odolněǰśı v̊uči daľśı ionizaci než jiné
typy iont̊u. Proto se vyskytuj́ı v plazmatu ve vyšš́ıch koncentraćıch [39].
Označuj́ı se podle počtu elektron̊u jako heliu-podobné (2e−), neonu-podobné
(10e−) atd. Vod́ıku-podobný iont (1e−) vzniká rekombinaćı atomového jádra
v úplně ionizovaném plazmatu. Schémata pro vytvořeńı a čerpáńı inverze
obsazeńı elektronových hladin těchto iont̊u jsou popsána v práci [39].

Při našich výzkumech jsme použili lasery čerpané v tzv. kolizńım sché-
matu s neonu-podobnými ionty (konkrétně ionty argonu a zinku). Jak je
obecně znázorněno na obrázku 3.1 vlevo, ionty těchto typ̊u jsou excitovány
ve srážkách s elektronovým plynem ze základńıho stavu 2p6 do stavu 2p5 3p,
přičemž optický přechod mezi těmito hladinami je zakázán výběrovými pra-
vidly. Inverze obsazeńı nastává mezi hladinou 2p5 3p a ńıže položenou hladi-
nou 2p5 3s, která je rychle vyprazdňována optickými přechody do základńıho
stavu 2p6.

Kinetická rovnici (3.5) popisuje absorpci/emisi foton̊u při přechodech
mezi dvěma energetickými hladinami. Veličiny A21, B21 a B12 jsou známé
Einsteinovy koeficienty pro spontánńı emisi, stimulovanou emisi a absorpci.
Veličiny n, N1 a N2 jsou hustota foton̊u a koncentrace částic v horńım (2)
a dolńım (1) stavu.

Z rovnice (3.6) je zřejmé, že pro XUV oblast se stává problémem extrémně
rychlá spontánńı emise. Stimulovaná emise se zač́ıná výrazněji uplatňovat
až při dostatečně vysokých hustotách XUV foton̊u, emitovaných spontánńı
emiśı.

dn

dt
= N2.A21 + n.N2.B21 − n.N1.B12 (3.5)
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Rychlý
optický
pøechod

Excitace
pøi srá�kách
s elektrony

Laserový
pøechod

ASE
SE

L

Obrázek 3.1: Vlevo) Kolizńı čerpaćı schéma s neonu-podobnými ionty,
převzato z [39]. Vpravo) Schéma procesu ASE.

A21 = B21.
8πh

λ3
(3.6)

Základńı geometrie plazmatu XUV laseru je lineárńı, viz obrázek (3.1)
vpravo. Spontánńı emise SE vyzařuje do všech směr̊u, avšak v podélném
směru plazmatu se z tohoto zářeńı formuje XUV pulz, zesilovaný stimulova-
nou emiśı. Tento proces se označuje jako ASE (Amplified Spontaneous Emis-
sion). Intenzita laserové čáry roste podle rovnice (3.7) s délkou plazmatického
sloupce L [41], dokud stimulovaná emise nezačne znatelně vyčerpávat popu-
laci iont̊u ve vzbuzeném stavu. Tento stav se označuje jako saturace zisku.
Veličina g je zisk malého signálu a E je konstanta úměrná úhrné spontánńı
emisi v podélném směru.

I = (E/g)(egL
− 1)3/2(gLegL)−1/2 (3.7)

Laboratorńı plazmatické útvary požadovaného typu rychle zanikaj́ı a pro
jejich př́ıpravu je nutno uvolnit do látky velké množstv́ı energie v krátkém
okamžiku. Prvńım zp̊usobem př́ıpravy je užit́ı výkonného pulzńıho laseru
(zpravidla IČ nebo Vis), soustředěného na terč astigmatickou fokusačńı sou-
stavou (s válcovou optikou). Kv̊uli rychlé spontánńı emisi procháźı XUV pulz
plazmatem pouze jednou nebo dvakrát při použit́ı zrcadla umı́stěného kolmo
na plazmatický sloupec [42]. Zisk aktivńıho média proto muśı být o dva až
tři řády vyšš́ı než u konvenčńıch laser̊u.

Pokud neńı lineárńı plazma válcově symetrické, jako např. při ionizaci
objemového terče, nastává problém s gradientem indexu lomu, který vyvád́ı
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vznikaj́ıćı XUV svazek ven z oblasti plazmatu o optimálńıch podmı́nkách.
Tento problém lze redukovat zakřiveńım terče nebo jinými metodami [41].

Čerpáńı XUV laseru jediným svazkem výkonného laseru je málo efektivńı
a drahé. Výhodné se ukázalo být použit́ı dvou čerpaćıch pulz̊u – jednoho
pro vytvořeńı a druhého pro čerpáńı plazmatu [42]. Jiná, ještě efektivněǰśı
schémata, využ́ıvaj́ı krátké pikosekundové čerpaćı pulzy [43]. T́ım se posu-
nuj́ı možnosti př́ıpravy XUV laser̊u na úroveň dostupněǰśıch, téměř stolńıch
laserových systémů.

Alternativou k čerpáńı laserem, poskytuj́ıćı levněǰśı a kompaktńı řešeńı,
jsou z-pinčové výboje v kapiláře [41]. Horké husté plazma vytvořené z plynu
naplňuj́ıćı kapiláru je stlačeno v radiálńım směru vlastńım magnetickým po-
lem (z-pinč). Aktivńım médiem může být také materiál odablaovaný výbojem
ze stěn kapiláry.

3.2.2 Lasery na volných elektronech

Produkce subpikosekundových XUV pulz̊u je doménou laser̊u na volných
elektronech (Free Electron Laser, zkr. FEL). Jejich základńım prvkem je tzv.
undulátor - periodická soustava statických magnet̊u s př́ıčnou orientaćı (viz
Obr. 3.2). Energii do undulátoru přináš́ı svazek relativistických elektron̊u a po
rokmitáńı v magnetickém poli část své energie předává elektromagnetickému
poli.

lU

q

lR

B

Obrázek 3.2: Kmitáńı relativistického elektronového svazku v periodickém
magnetickém poli undulátoru.

Na synchrotronech se undulátory využ́ıvaj́ı pro generaci nekoherentńıho,
avšak směrového a téměř monochromatického zářeńı, které je emitováno do
kuželu rozevřeného do úhlu θ a s vlnovou délkou λR, viz rovnice (3.8) a (3.9)
[27]. V obou rovnićıch vystupuj́ı známý relativistický faktor γ (poměr cel-
kové a klidové energie elektronu γ = E/moc

2) a undulátorový parametr
K, definovaný podle (3.10). Veličiny λu a B představuj́ı periodu a indukci
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magnetického pole, mo a c jsou hmotnost elektronu a rychlost světla. Z uve-
dených relaćı je zřejmé, že mezi výhody undulátoru jako zdroje zářeńı patř́ı
jeho proladitelnost prostřednictv́ım parametr̊u γ a K.

θ ∼=
K

γ
(3.8)

λR =
λu

2γ2
(1 +

K2

2
) (3.9)

K =
eBλu

2πmoc
(3.10)

V synchrotronu je emitováno nekoherentńı zářeńı s intenzitou úměrnou
počtu elektron̊u, nebot’ tyto jsou ve svazku rozprostřeny rovnoměrně nebo
v dlouhých pulzech. Pokud však dojde k seskupeńı elektron̊u do shluk̊u
o délce kratš́ı než je vlnová délka zářeńı, vyzařuj́ı koherentně a s intenzi-
tou úměrnou druhé mocnině počtu elektron̊u. Tento proces zvaný ”micro-
bunching” je kĺıčový pro funkci laseru na volných elektronech. Za vhodných
podmı́nek k němu docháźı p̊usobeńım zářeńı [44].

Představme si situaci, kdy je undulátor vložen do rezonátoru nebo j́ım
procháźı svazek jiného laseru. Je-li pr̊uměrná hodnota parametru γ elektron̊u
ve svazku mı́rně vyšš́ı, než by podle (3.9) odpov́ıdalo dominantńı vlnové délce,
docháźı k transferu energie do zářeńı a vzniku/prohlubováńı výše popsané
modulace elektronové hustoty (viz Obr.3.3). Jelikož je rychlost tohoto pro-
cesu úměrná počtu foton̊u, lze jej chápat jako druh stimulované emise.

Obrázek 3.3: Simulace změn v elektronovém svazku od fáze spontánńı emise
u vstupu undulátoru (vlevo), přes fázi exponenciálńıho ześıleńı (uprostřed)
po saturaci zisku u výstupu z undulátoru (vpravo). Převzato z [45].

Výše zmı́něný princip popisuje funkci FEL pracuj́ıćıch v infračervené až
ultrafialové oblasti. Při přechodu do XUV a rentgenové oblasti neńı ani re-
zonátor ani jiný vhodný XUV laser k dispozici. Řešeńım v této oblasti jsou
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Obrázek 3.4: (Vlevo) Spektrum vysokých harmonických frekvenćı genero-
vaných v neonu pulzy 50 fs, 800 nm. (Vpravo) Semiklasický model generace:
1) tunelová ionizace, 2) urychleńı elektronu v poli zářeńı, 3) zářivá rekombi-
nace s iontem. Převzato z [47].

jedno-pr̊uchodové undulátory s velmi vysokým ześıleńım (high-gain FEL).
Elektronové svazky v nich vykazuj́ı kolektivńı nestabilitu, vedoućı k ex-
ponenciálńımu ześıleńı p̊uvodně šumového zářeńı, spontánně emitovaného
v okoĺı rezonančńı vlnové délky (3.9). Tento proces je nazýván ”Self Am-
plified Stimulated Emission”, zkráceně SASE. Fakt, že vstupńım signálem
je spontánńı šum, se odráž́ı v mnoha vlastnostech svazku SASE FEL, např.
ńızké časové koherenci zářeńı. V́ıce se o procesu SASE a krátkovlnných FEL
lze dozvědět v práci [45] a odkazech tam uvedených.

3.2.3 Svazky vysokých harmonických frekvenćı

Konverze základńı frekvence výkonného laseru do celoč́ıselných násobk̊u, tzv.
harmonických frekvenćı, je proces známý od 60. let minulého stolet́ı. Je
zp̊usobena nelineárńı odezvou (polarizaćı) látky na elektrické pole prochá-
zej́ıćıho zářeńı [46].

Původně byla známa jen slabá forma tohoto procesu, kdy je nelineárńı
polarizace malou poruchou vzhledem k lineárńı polarizaci prostřed́ı. V tom
př́ıpadě účinnost konverze do n-té harmonické frekvence rychle klesá s ná-
sobkem n.

Od 80. let je známa silná forma, na kterou nelze nahĺıžet jako na poruchu.
Harmonické frekvence jsou při ńı generovány do vysokých lichých řád̊u. Jak
je patrné ze spektra na obrázku 3.4 vlevo, účinnost konverze se měńı pomalu
přes mnoho řád̊u a k jej́ımu poklesu docháźı náhle [47]. Pro tento proces se
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vžilo označeńı generace vysokých harmonických (High Harmonic Generation,
dále jen HHG). Praktická realizace spoč́ıvá v soustředěńı ultraintenzivńıho
femtosekundového laseru do prostřed́ı vzácného plynu [48]. Semiklasický mo-
del vysvětluje generaci HHG (viz Obr. 3.4 vpravo) jako d̊usledek zářivé re-
kombinace iontu s elektronem, který z něj byl předt́ım uvolněn tunelovou
ionizaćı a urychlen v laserovém poli.

Kromě faktu, že spektrum HHG může zasahovat hluboko do XUV oboru,
jsou z hlediska ablace neméně zaj́ımavé časové vlastnosti. V jedné periodě
čerpaćıho zářeńı (2,7 fs pro 800 nm zářeńı) jsou generovány dva záblesky
XUV zářeńı, jejichž délka a frekvenčńı složeńı záviśı na detailńım časovém
pr̊uběhu elektrického pole čerpaćıho zářeńı. Za vhodných podmı́nek může
délka těchto záblesk̊u klesnout až na úroveň stovek attosekund.

Svazek HHG vykazuje koherenčńı vlastnosti bĺızké vlastnostem čerpaćıho
laseru [48], protože jediným náhodným procesem při generaci HHG je tune-
lová ionizace. Výhodné je proto použ́ıt HHG jako vstupńı svazek zesilovače
s horkým hustým plazmatem [49] nebo FEL zesilovače [50].

3.3 XUV ablace pevných látek

Na tomto mı́stě uvád́ım přehled praćı o laserové XUV ablaci, které byly
doposud publikovány, s výjimkou našich vlastńıch publikaćı zmı́něných v ná-
sleduj́ıćıch kapitolách. Vzhledem k jejich relativně ńızkému počtu se cenným
doplňkem experiment̊u s fokusovanými laserovými svazky (viz tabulka 3.2)
stávaj́ı obdobné experimenty využ́ıvaj́ıćı nekoherentńı zdroje z horkého hus-
tého plazmatu (viz tabulka 3.3). V obou př́ıpadech jde často o prvotńı ex-
perimenty, maj́ıćı za ćıl otestovat vhodné experimentálńı postupy pro XUV
obor. Zmiňme několik praktických otázek, které byly řešeny.

Je prokazatelné, že byla ablace vyvolána XUV zářeńım? Tato otázka
je obzvláště d̊uležitá pro širokopásmové nekoherentńı zdroje z tabulky 3.3,
ale nelze j́ı pominout ani u zdroj̊u laserových, pokud využ́ıvaj́ı horké husté
plazma. K d̊ukazu se využ́ıvaj́ı filtry zeslabuj́ıćı bud’ XUV zářeńı nebo zbytek
spektra [58, A2, 60].

Jak nejlépe kontrolovat fluenci zářeńı? Nab́ızej́ı se dva zp̊usoby: a) použ́ıt
filtr, nejčastěji tenkou fólii, b) měnit vzdálenost vzorku od ohniska fokusačńı
soustavy laseru nebo od bodového zdroje [A2, 54]. Většinou se využ́ıvá po-
suv vzorku, nebot’ je tak možno dosáhnout menš́ıch a přesněǰśıch změn ve
fluenci než užit́ım zeslabuj́ıćıch filtr̊u. U fokusovaných laserových svazk̊u však
při tomto pohybu může doj́ıt ke značným změnám v rozložeńı intenzity na
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zdroj materiál pozorováńı
SASE laser na volných r̊uzné [51]
elektronech Si [52]
89 nm; 30 - 100 fs a-C [53]
laser v kapilárńım kovy [54]
výboji
46,9 nm ; 1,2 ns
SASE laser na volných PMMA [55]
elektronech Si, GaAs časově rozlǐsená mikroskopie [56]
32 nm ; 25 fs

Tabulka 3.2: Vybrané práce o ablaci zářeńım XUV laser̊u.

zdroj materiál pozorováńı
emise z Ta plazmatu SiO2 ablace přes kontaktńı masku
na pevném terči s µm [57] a 10 nm [58] rozlǐseńım
40 - 200 eV ; 7 ns
emise z Xe plazmatu PTFE ablace přes kontaktńı masku
plynového terče s µm rozlǐseńım, zvýšeńı účinnosti
10 nm; 3 ns ablace s rostoućı teplotou [59]
emise z Xe plazmatu PMMA, PI ablace přes kontaktńı masku
plynového terče a PTFE [A2]
1 - 8 nm; 0.5 ns PTFE [60]

Si a PMMA [61]

Tabulka 3.3: Vybrané práce o ablaci nekoherentńım XUV zářeńım.

pr̊uřezu svazku (difrakce, aberace) a ve výsledku ke změně tvaru kráteru [52].
Nicméně, posledńı generace laser̊u na volných elektronech již produkuje kva-
litńı Gaussovský výstupńı svazek [55] a disponuje plynovými attenuátory pro
regulaci energie v pulzu.

Jak č́ıselně určovat fluenci zářeńı? Tento problém je slabš́ım mı́stem ve
výzkumu laserové XUV ablace. V dnešńı době jsou sice dostupné vhodné
detektory XUV zářeńı (diody, bolometry), ale problémem z̊ustává rozdělit
svazek na část určenou pro aplikace a část určenou pro diagnostiku. Často je
nutné spoléhat se na stabilitu laseru a využ́ıvat hodnoty změřené v nezávislém
měřeńı. Zaj́ımavým řešeńım jsou plynové [62] nebo drátkové [63] detektory
energie svazku. Ve výhodě jsou nekoherentńı bodové XUV zdroje z tabulky
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3.2, kde se ablačńı a diagnostická měřeńı prováděj́ı současně.

Jak č́ıselně určovat hloubku ablačńıch kráter̊u? Zde je opět situace jed-
nodušš́ı u nekoherentńıch bodových zdroj̊u, nebot’ hloubka struktur vyabla-
ovaných za clońıćı maskou [57, 59, A2] je konstantńı. U laser̊u bývá tvar
kráteru v bĺızkosti ohniska nepravidelný [52] a tak se použ́ıvá, podobně jako
ve většině praćı o konvenčńı ablaci, největš́ı změřená hloubka kráteru.

Pro zmı́něné experimenty byly vybrány předevš́ım materiály dobře známé
a prozkoumané v dlouhovlnné oblasti, např. křemı́k, křemenné sklo SiO2

a organické polymery PMMA - poly(methyl-metakrylát), PTFE - poly(tetra-
fluorethylen), PI - polyimid.

Za zmı́nku stoj́ı pozorováńı, že při ablaci křemı́ku několika ultrakrátkými
pulsy vlnové délky 89 nm docháźı k řadě morfologických změn, svědč́ıćıch
o vysoké koncentraci deponované energie [52] (AFM analýzou těchto vzork̊u
jsem se později zabýval i já, viz kapitola 6). Výsledky prezentované v [56]
naopak svědč́ı o excitaci látky do větš́ı hloubky, než je typické při p̊usobeńı
ultrakrátkých puls̊u dlouhovlnného zářeńı. Byla také prokázána absence ne-
lineárńıch absorpčńıch proces̊u - multifotonové a lavinové ionizace.

Při zkoumáńı polymer̊u byly pozorovány některé nové vlastnosti XUV
ablace. V některých režimech ablace PMMA [61] vznikaj́ı v ozářeném povrchu
bubliny podobné účink̊um ionizuj́ıćıho zářeńı provázeného zahřát́ım látky.
Práce [52] popisuje zvýšeńı účinnosti ablace PTFE s rostoućı teplotou.

Daľśı práce se zabývaly zkoumáńım tenkých vrstev [51, 53], testovaných
jako kryt́ı zrcadel pro totálńı odraz svazk̊u laseru na volných elektronech.
Na tenké vrstvě amorfńıho uhĺıku a-C [53] byla nalezena struktura LIPSS
I. druhu s periodou 76 nm.
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Kapitola 4

Ćıle práce

Předkládaná disertačńı práce úzce navazuje na experimenty skupiny L. Juhy
z Fyzikálńıho Ústavu AV ČR, která se jako jedna z prvńıch začala systema-
ticky věnovat ablaci s nekoherentńımi [64] i laserovými [61, 53] zdroji XUV
zářeńı. Praćı v této skupině jsem źıskal výjimečnou možnost analyzovat velké
množstv́ı již ozářených vzork̊u a připravovat nové interakčńı experimenty.

Výzkum jsem prováděl předevš́ım s těmito ćıli:

• Srovnat ablaci vyvolanou zářeńım r̊uzných XUV laser̊u, s ohledem na
jejich vlnovou délku, fluenci a délku laserového pulsu.

• Identifikovat rozd́ıly (pokud existuj́ı) mezi ablaćı v XUV a oborech
deľśıch vlnových délek.

• Analyzovat kvalitu ablaovaných povrch̊u a hledat struktury LIPSS.
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Kapitola 5

Experimentálńı část

Přehled ablačńıch experiment̊u, na nichž jsem se pod́ılel, je zobrazen na
obrázku 5.1. Oválná pole šedé barvy označuj́ı experimenty, kterých jsem se
osobně účastnil. Obdélńıková pole šedé barvy ukazuj́ı experimenty, u nichž
jsem jen dodatečně analyzoval ozářené vzorky. Zapojil jsem se také do př́ıprav
experimentu s laserem na volných elektronech FLASH (Free-electron LASer
in Hamburg), vyznačeného b́ılým obdélńıkem. V této kapitole a ve zbytku
práce se věnuji pouze experiment̊um s XUV lasery nalézaj́ıćım se v levé části
schématu 5.1.

Obrázek 5.1: Zdroje zářeńı využité při výzkumu ablace v XUV oboru.
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5.1 Zdroje zářeńı využité při výzkumu ablace

v XUV oboru

5.1.1 Neonu-podobný zinkový laser

Srdcem laserové laboratoře PALS (Prague Asterix Laser System) je výkonový
jodový fotodisociačńı laser Asterix, viz obrázek 5.2 vlevo. Parametry svazku
jsou shrnuty v tabulce 5.1, daľśı informace lze nalézt v článku [65] nebo
na stránkách www.pals.cas.cz. Na obrázku 5.2 vpravo je zobrazen tandem
vakuových interakčńıch komor, osazených velkým množstv́ım port̊u pro za-
vedeńı laserových svazk̊u a diagnostiky.

Obrázek 5.2: Laserový řetězec a interakčńı komory laboratoře PALS.

typ laseru jódový fotodisociačńı plynový
vlnová délka 1315 nm (+ harmonické 658, 438 a 328 nm)
délka pulsu 300 ps
energie pulsu až 1 kJ na základńı vlnové délce
opakovaćı frekvence 1 puls za 25-30 min.

Tabulka 5.1: Parametry hlavńıho svazku výkonového laseru PALS.

Jednou z častých aplikaćı, vyžaduj́ıćıch plný výkon laseru PALS, je čer-
páńı rentgenového laseru. Detailńı informace o tomto zdroji (B. Rus a kol.)
lze naj́ıt v pracech [42, 66, 67]. Tabulka 5.2 shrnuje jeho hlavńı parametry
během ablačńıch experiment̊u v letech 2003 a 2004.

Poprvé jsme fokusovaný neonu-podobný zinkový laser testovali pro ablaci
v roce 2003 ve dvouzrcadlovém mimoosovém uspořádáńı, které se však kv̊uli
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vlnová délka 21,2 nm
délka pulsu 90 ps
energie pulsu ∼ 1 mJ
fluence maximálńı (s Al filtrem) ∼ 2 J/cm2 (1 J/cm2)

Tabulka 5.2: Parametry neonu-podobného zinkového laseru.
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Obrázek 5.3: Jednozrcadlové téměř-osové uspořádáńı fokusace svazku na la-
seru 21,2 nm a in-situ diagnostika ablačńıch proces̊u.

velkým ztrátám energie neosvědčilo. Jeho popis lze nalézt v práci [A3]. V nás-
leduj́ıćım experimentu jsme zvolili jednozrcadlové, téměř osové uspořádáńı
zobrazené na obrázku 5.3 a popsané v práci [A4].

Pomocný svazek a hlavńı svazek vstupuj́ı do sférické komory r̊uznými
porty a jsou fokusovány každý svou vlastńı astigmatickou optikou - kompozi-
tem válcové a sférické čočky. Předpuls v pomocném svazku o energii několik J
s předstihem několika ns vytvář́ı na zinkovém terči oblak plazmatu. Do něj
je zaostřen hlavńı puls s energíı několika stovek J. Vzniká tak lineárńı oblast
horkého a hustého plazmatu obsahuj́ıćı inverzńı populace neonu-podobných
zinkových iont̊u. V podélném směru se formuje a zesiluje v procesu ASE puls
zinkového laseru. Po odrazu od multivrstvého Si/Mo zrcadla procháźı tento
puls ještě jednou plazmatem a nakonec vstupuje do válcové komory.

Na vzorek je laser fokusován multivrstvým sférickým Si/Mo zrcadlem, viz
schéma a fotografie na obrázćıch 5.3 a 5.4 Dlouhovlnnou emisi plazmatu lze
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Obrázek 5.4: Fotografie aparatury uvnitř válcové komory. 1 - Al filtr, 2 - Au
drátek, 3 - fokusačńı zrcadlo, 4 - držák vzorku, 5 - CCD kamera, 6 - Fara-
dayova měrka, 7 - sběrná čočka, 8 - okno komory vedoućı ke spektroskopu.
Za fokusačńım zrcadlem pokračuje trasa do zobrazovaćıho luminiscenčńıho
detektoru. V pozad́ı jsou vidět součásti jiného experimentu.

odfiltrovat pomoćı Al filtru tloušt’ky 400 nm. Pro sledováńı energie svazku
byla testována metoda postavená na radiometrii zářeńı rozptýleného na ten-
kém zlatém drátku, který byl vložen do svazku. Povrch vzorku byl sledován
zepředu optickou CCD kamerou, Faradayovou měrkou a sběrnou optikou
odváděj́ıćı emitované zářeńı ven z komory do UV-VIS spektrografu. Při odsu-
nut́ı fokusačńıho zrcadla bylo možno změřit profil svazku na luminiscenčńım
st́ıńıtku.

V odd́ılech kapitoly 6 jsou komentovány výsledky experiment̊u s těmito
materiály: křemı́k (6.1), PMMA (6.2) a tenké vrstvy amorfńıho uhĺıku na
křemı́kovém substrátu (6.5).

5.1.2 Svazek vysokých harmonických frekvenćı

V roce 2005 jsme ve výzkumném centru CEA/Saclay (Francie) źıskali př́ıstup
ke svazku vysokých harmonických frekvenćı. Schéma experimentu je zobra-
zeno na obrázku 5.5. Svazek HHG byl generován v plynové kyvetě plněné
xenonem, v ohnisku výkonového laserového systému LUCA (Laser Ultra
Court Accordable). K jeho odděleńı od čerpaćıho infračerveného (IČ) svazku
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byla použita rovinná zrcadla, s antireflexńı vrstvou pro IČ, avšak splňuj́ıćı
podmı́nky totálńıho odrazu pro HHG. Po pr̊uchodu tenkým 100 nm Sn filtrem
z̊ustaly dominantńımi složkami 11., 13. a 15. harmonická frekvence. V oh-
nisku HHG svazku byl na manipulátoru umı́stěn vzorek, jehož povrch byl
sledován TOF hmotovým spektroskopem. Pro sledováńı energie HHG svazku
byl využ́ıván MCP detektor zamı́̌rený na plochu Sn filtru.

Fluence dostahovala ńızkých hodnot (viz tabulka 5.3), takže zp̊usobené
poškozeńı nemělo charakter ablace, ale desorpce [5]. Pro dosažeńı celkové
dávky srovnatelné s ostatńımi experimenty bylo ozařováńı prováděno po
dobu deśıtek minut.

V odd́ıle 6.5 jsou diskutovány výsledky tohoto experimentu s 46 nm
tlustými vrstvami a-C na Si substrátu

čerpáńı Ti:Saf́ırový systém LUCA
λ=800nm, τ=60fs, E=100mJ

aktivńı médium Xe
vlnová délka 72,7 nm (11ω), 64,5 nm (13ω), 53,3 nm (15ω)
délka pulsu 15 fs jako obálka série sub-fs puls̊u
opakovaćı frekvence 20 Hz
fluence ≤ 0,1 mJ/cm2

Tabulka 5.3: Parametry svazku vysokých harmonických frekvenćı
v CEA/Saclay.

Xe cela 2 rovinná zrcadla
pro XUV

parabolické
zrcadlo pro
XUV

manipulátor
vzorku

Sn filtr

èerpací svazek
Ti:safírového laseru
l

t

=800 nm
= 60 fs

E = 100 mJ

TOF

MCP
detektor

Obrázek 5.5: Uspořádáńı experimentu se svazkem vysokých harmonických
frekvenćı v CEA/Saclay
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5.1.3 Neonu-podobný argonový laser

Neonu-podobný argonový laser v kapilárńım výboji [68] ve Fort Collins (Prof.
Rocca, Colorado State University, USA) je mimořádně vhodný k aplikaćım
d́ıky své kompaktnosti, viz fotografie na obrázku 5.6. Tabulka 5.4 shrnuje
parametry, kterých dosahoval během ablačńıho experimentu v roce 2003.

Obrázek 5.6: Neonu-podobný argonový laser ve Fort Collins.

vlnová délka 46,9 nm
délka pulsu 1,2 ns
energie pulsu 130 µJ
š́ı̌rka nefokusovaného svazku ∼ mm
š́ı̌rka svazku na terči 20 – 160 µm
fluence 0,2 - 10 J/cm2

Tabulka 5.4: Parametry neonu-podobného argonového laseru.

Bylo zvoleno osové fokusačńı uspořádáńı, použité na tomto laseru již dř́ıve
[69, 54]. Vzorky 2 mm x 5 mm nalepené na tenkém nožovitém držáku š́ı̌rky
2mm byly postaveny do středu nefokusovaného svazku, viz obrázek 5.7 vlevo.
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Obrázek 5.7: Osové uspořádáńı fokusace neonu-podobného argonového laseru
(vlevo) a jeho d̊usledky pro tvar kráteru (vpravo). Mikrofotografie ukazuje
krátery vytvořené takto fokusovaným svazkem v polyimidu.

Svazek se zablokovanou centrálńı část́ı byl pak odražen zpět sférickým multi-
vrstvým Sc/Si zrcadlem o odrazivosti cca. 30%. Přibližováńım a vzdalováńım
vzorku od ohniska byla ř́ızena fluence, pohybem např́ıč byly pro r̊uzné fluence
vytvořeny série kráter̊u s 1, 2, 4, 8, 16 a 32 akumulovanými pulsy. V d̊usledku
osového uspořádáńı byla zast́ıněna centrálńı část kráter̊u, viz obrázek 5.7
vpravo.

Popsaným zp̊usobem byly ozářeny vzorky křemı́ku a trojice polymer̊u
PMMA, PI a PTFE. Výsledky zkoumáńı jsou uvedeny v částech 6.1 a 6.2.

5.1.4 Laser na volných elektronech

V letech 2001 a 2002 byl v laboratoř́ıch DESY v Hamburku uveden do pro-
vozu prvńı laser na volných elektronech pracuj́ıćı v XUV oblasti, označený
jako TTF1 (TESLA Test Facility 1). V režimu saturace zisku SASE byl pro-
vozován na vlnových délkách 80 nm – 120 nm. V́ıce o tomto laseru se lze
dozvědět v práci [70] a odkazech v ńı uvedených. Během ablačńıch experi-
ment̊u dosahoval laser parametr̊u uvedených v tabulce 5.5.

vlnová délka 98 a 86 nm
délka pulsu 30 - 50 fs
energie pulsu až 100 µJ
š́ı̌rka svazku na terči ∼ 10, 100 µm
fluence až jednotky J/cm2

Tabulka 5.5: Parametry laseru na volných elektronech TTF1.

Pro výzkum ablace na TTF1 byla vyvinuta komora FELIS (Free-Electron
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Laser Interaction with Solids). Jelikož byla navázána př́ımo na trasu lineárńı-
ho urychlovače, musela být na rozd́ıl od jiných experiment̊u popsaných v této
kapitole čerpána do ultravysokého vakua. Detaily komory a diagnostiky jsou
popsány v práci [71], zjednodušené schéma je znázorněno na obrázku 5.8
vlevo. Ještě před vstupem do komory byla monitorována energie svazku. Za
t́ımto účelem byl do svazku vložen 300 µm zlatý drátek, rozptyluj́ıćı část
energie do multikanálových destiček (MCP) [63]. Fokusaci obstaralo pozla-
cené elipsoidálńı zrcadlo pro totálńı odraz, fixované v̊uči svazku a spojené
s komorou pomoćı vlnovce. Změna fluence byla prováděna pohybem celé
komory. Difrakce na zlatém drátku a daľśı difrakčńı poruchy jsou zřetelně
obtisknuty v topografii ablačńıch kráter̊u, viz obrázek 5.8 vpravo.

vzorek

elipsoidní
zrcadlo

posun
komory

MCP
detektor

Au drátek
ve svazku

Obrázek 5.8: Fokusačńı schéma laseru na volných elektronech TTF1 a difrakćı
modifikovaný kráter v křemı́ku.

Ćılem provedených experiment̊u byl nejen základńı výzkum interakce ma-
teriál̊u a ultrakrátkých XUV puls̊u, ale také otestováńı technologíı a diagnos-
tik pro nastupuj́ıćı projekty. Velká pozornost byla věnována testováńı odol-
nosti (viz odd́ıl 6.5) vrstev amorfńıho uhĺıku na křemı́kovém substrátu, které
slouž́ı jako pokryt́ı zrcadel pro totálńı odraz využ́ıvaných na zař́ızeńı FLASH
a v budoucnu zřejmě i na evropském rentgenovém laseru XFEL.

5.2 Diagnostické metody

Při hledáńı nezřetelných ablačńıch nebo desorpčńıch kráter̊u se osvědčil op-
tický Nomarského mikroskop (f. Olympus), který využ́ıvá interference mezi
referenčńım svazkem a zářeńım odraženým od povrchu. Radikálně se t́ım
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Obrázek 5.9: Vlevo - AFM mikroskop Dimension 3100, vpravo - zaměřeńı
hrotu na kráter.

zvyšuje kontrast obrazu, umožňuj́ıćı nalézt útvary hluboké jen několik nm.
Dále tak lze pozorovat i úplně ploché a barevně neodlǐsené útvary, u nichž
došlo v d̊usledku chemických nebo fázových přeměn k modifikaci fázové
složky reflektivity povrchu.

Ke zjǐstěńı topografie ablaovaných povrch̊u jsem zpočátku použ́ıval 1D
profilometr Alpha Step 500 (f. Tencor) umožňuj́ıćı s rozlǐseńım několika nano-
metr̊u źıskat profil přes oblast dlouhou několik set mikrometr̊u. Jedńım z jeho
omezeńı je nepřesnost umı́stěńı hrotu ve zkoumané oblasti. Daľśı nevýhodou
profilometru je, že pracuje v kontaktńım módu, tj. jeho hrot je tažen po
povrchu. V př́ıpadě měkkých materiál̊u se hrot zarývá do povrchu. T́ım je
nejen poškozen povrch, ale také zhoršeno rozlǐseńı. Výsledky měřeńı s t́ımto
př́ıstrojem lze nalézt v odd́ılech 6.1 a 6.2.

Ke strukturálńı analýze změn na povrchu jsme použ́ıvali Raman̊uv spek-
trometr (f. Renishaw Ramascope) vybavený CCD kamerou a mikroskopem
DMLP (f. Leica). Excitaci zajǐst’oval mikrosvazek Ar+ laseru, o pr̊uměru 3-
5 µm. Kĺıčovou úlohu sehrála Ramanova spektroskopice při analýzách tenkých
vrstev amorfńıho uhĺıku (odd́ıl 6.5).

Hlavńım nástrojem při analýze ablačńıch kráter̊u (výsledky v částech 6.1,
6.2, 6.3 a 6.5) se stal AFM mikroskop NanoScope Dimension 3100 s ř́ıd́ıćı
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jednotkou NanoScope IV Control Station (Veeco), viz obrázek 5.9. Většinou
jsem ho využ́ıval v tzv. poklepovém (tapping) módu. Jak název napov́ıdá, v
tomto režimu se skenuj́ıćı hrot nedotýká povrchu stále, pouze na něj s vysokou
frekvenćı (∼ kHz) poklepává [72]. Snižuje se tak riziko poškozeńı měkkých
(např. polymerńıch) vzork̊u oproti standardńımu kontaktńımu módu, kdy je
hrot po povrchu tažen. Daľśı výhodou tohoto režimu je možnost proměřovat
větš́ı plochy (až 80µm x 80 µm) vyšš́ı rychlost́ı (až 30 µm/s). Vertikálńı roz-
sah čińı 5 µm. Integrovaný optický mikroskop umožňuje zběžné prohlédnut́ı
vzorku a umı́stěńı hrotu na kráter. Jedná se o AFM systém pracuj́ıćı ve vzdu-
chu, avšak izolovaný od rušivých akustických, elektrických a mechanických
vzruch̊u. Podélné rozlǐseńı na úrovni jednotek nebo deśıtek nanometr̊u je pro
naše účely postačuj́ıćı.

Jelikož software AFM kromě standardńıch analýz (profily, výpočet drs-
nosti) neumožňuje výpočet objemu povrchových struktur, vytvořil jsem pro
tento účel vlastńı proceduru v jazyce IDL. Ta umožňuje uživateli snadno
definovat hranice kráteru na 2D zobrazeńı AFM dat. V daľśıch kroćıch pro-
cedura rekonstruuje plochu p̊uvodńıho neozářeného povrchu a z rozd́ılu této
plochy a AFM dat vypoč́ıtá objem kráteru.

5.3 Vzorky

Hlavńı pozornost jsme věnovali těmto materiál̊um:
Poly(methyl metakrylát), zkr. PMMA. U nás je tento polymer známý

jako plexisklo. Jde o tepelně i radiačně středně odolný polymer. K ablaci se
použ́ıvaj́ı excimerové UV lasery s vlnovou délkou 248 nm a kratš́ı. Použ́ıvali
jsme objemové vzorky (f. Goodfellow), nařezané z 1 mm tlustých plát̊u
krytých ochrannou fólíı, po jej́ımž sejmut́ı již nebylo potřeba povrch leštit.
Dále byly použ́ıvány vrstvy tlouštky 500 nm PMMA na křemı́kovém sub-
strátu (f. Silson).

Polyimid, zkr. PI. Použ́ıvali jsme typ Kapton (f. Goodfellow), který se
d́ıky zastoupeńı aromatických skupin v polymerńım řetězci vyznačuje uni-
kátńı kombinaćı vlastnost́ı - vysokou pevnost́ı, tvrdost́ı, tepelnou stabilitou
a odolnost́ı v̊uči ionizuj́ıćımu zářeńı. Kapton je ve viditelném i UV spektru ne-
pr̊uhledný, při ablaci UV zářeńım karbonizuje. Vzorky byly nařezány z 1 mm
tlusté destičky a vyleštěny.

Poly(tetrafluorethylen), zkr. PTFE. Tento polymer, označovaný také jako
Teflon, se vyznačuje velmi vysokou tepelnou stabilitou. Je měkký a málo
odolný v̊uči ionizuj́ıćımu zářeńı. Vzorky byly nařezány z 1 mm široké fólie
(f. Goodfellow) a vyleštěny. Jelikož se, d́ıky měkkosti PTFE, leštěńım ne-
dosahovalo uspokojivé hladkosti povrchu, bylo testováno také vyhlazováńı
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vzork̊u tahem leštěné destičky zahřáté na několik 100 oC. PTFE je d́ıky
slabé absorpci i v UV oblasti obt́ıžně ablaován.

Monokrystalický křemı́k, zkr. Si. Vzorky byly nařezány ze standardńıch
leštěných wafer̊u s orientacemi povrchu (100) resp. (111).

Tenké vrstvy amorfńıho uhĺıku na Si substrátu, zkr. a-C. Amorfńı uhĺık
je látka, který se svou strukturou a vlastnostmi pohybuje mezi diamantem
a grafitem. Použ́ıvá se jako pokryt́ı zrcadel pro totálńı odraz svazk̊u XUV la-
ser̊u na volných elektronech. Jeho přednost́ı je schopnost současné technologie
pokrýt velké plochy homogenńımi vrstvami o ńızké drsnosti. Použ́ıvané 46 nm
vrstvy byly připraveny metodou magnetronového naprašováńı (f. GKSS For-
schungszentrum Geesthacht GmbH a f. Incoatec GmbH).
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Kapitola 6

Výsledky

V této kapitole jsou shrnuty hlavńı výsledky našeho výzkumu laserové XUV
ablace s odkazem na přiložené publikace [A1] - [A8]. Zat́ımco tyto publi-
kace často srovnávaj́ı chováńı r̊uzných materiál̊u při ozářeńı stejným zdrojem
zářeńı, v následuj́ıćım textu se věnujeme jednotlivým materiál̊um odděleně,
např. křemı́ku (6.1), organickým polymer̊um (6.2) nebo vrstvám amorfńıho
uhĺıku (6.5)). Výsledky publikované na r̊uzných mı́stech se zde proto proĺınaj́ı.

Alespoň stručně výjmenujme témata přiložených praćı [A1] - [A8]. Pře-
hledový článek [A1] pojednává o laserem indukovaných periodických struk-
turách LIPSS. Práce [A2] se věnuje ablaci nekoherentńım XUV zářeńım.
Ablaćı materiál̊u zářeńım 21,2 nanometrového laseru v zinkovém plazmatu
se zabývaj́ı práce [A3, A4]. Srovnáńı ablace organického polymeru PMMA
pulsy XUV zářeńı o r̊uzných délkách je věnována práce [A5]. Článek [A6]
referuje o ablaci křemı́ku a SiO2 ultrakrátkými pulsy XUV laseru na volných
elektronech. Ablaci r̊uzných organických polymer̊u zářeńım 46,9 nm laseru v
argonovém plazmatu se věnuje článek [A7]. Práce [A8] referuje o poškozeńı
tenkých vrstev amorfńıho uhĺıku XUV zářeńım.

Poznamenejme, že poznatky o ablaci křemı́ku nanosekundovým zářeńım
46,9 nm laseru z odd́ılu 6.1 ještě nebyly publikovány.

6.1 XUV ablace křemı́ku

Zjistili jsme, že ablace křemı́ku piko- a nanosekundovými XUV pulsy má
stejné vlastnosti jako ablace indukovaná dlouhovlnným zářeńım. Při obou
docháźı k výron̊um a výtrysk̊um tekutého křemı́ku do okoĺı kráteru. Byl
také pozorován podobný přechod mezi neexplozivńım a explozivńım režimem
ablace, jaký popisuji v části 2.2.1.

Nanosekundovými pulsy 46,9 nm laseru byl povrch ozářen na 6 fluenćıch
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Obrázek 6.1: Vlevo) Profily kráter̊u vytvořených v křemı́ku jediným pulsem
46,9-nm laseru v r̊uzných vzdálenostech od ohniska. Vpravo) Poměr ploch
profil̊u nad a pod úrovńı povrchu, určený pro krátery vytvořené 1, 2 a 4
pulsy.

volených pohybem vzorku v̊uči ohnisku. Jak je patrné ze série profil̊u na
obrázku 6.1 vlevo, pro ńızké fluence se hloubka kráteru př́ılǐs nelǐśı od výšky
výronu taveniny na okraj́ıch a povrch uvnitř kráteru je poměrně hladký. Pro
vyšš́ı fluence se kráter prohlubuje a jeho vnitřńı povrch je drsněǰśı, viz AFM
sńımky na obrázku 6.2. Tato pozorováńı jsou ve shodě s výsledky práce [6]
o nanosekundové ablaci křemı́ku ve viditelném a UV oboru, kde jsou dány
do spojitosti s nástupem explozivńıho (homogenńıho) vypařováńı.

V práci [6] byl ukázán prudký pokles poměru mezi objemem látky vyvrže-
né nad úroveň neozářeného povrchu a objemem kráteru pod touto úrovńı,
z hodnot bĺızkých 1 pro podprahové intenzity po hodnoty řádu 0,1 pro nad-
prahové intenzity. Při analýze kráter̊u ablaovaných 46,9 nm pulsy jsem nalezl
tento pokles u podobné veličiny - poměru mezi plochami profil̊u nad a pod
úrovńı povrchu, jak je patrné z obrázku 6.1 vpravo. Rozptyl této veličiny
vzr̊ustá s počtem akumulovaných puls̊u tak, jak se komplikuje topografie
kráteru, proto jsou vyneseny jen body určené z kráter̊u ablaovaných 1, 2 a 4
pulsy. Na základě výše uvedených pozorováńı odhaduji, že práh pro nástup
explozivńıho odpařováńı křemı́ku jako kĺıčového mechanismu ablace nano-
sekundovými pulsy 46,9-nm zářeńı se nalézá v oblasti 3 – 5 J/cm2.

Pro odhad prahu byl v [6] použit 1D model vedeńı tepla s povrchovým
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zdrojem. V našich podmı́nkách dává hodnotu 1,7 J/cm2. Předpoklady mo-
delu ovšem nejsou zcela splněny, nebot’ pro 1,2 ns pulsy 46,9 nm zářeńı neńı
absorpčńı délka (210 nm) mnohem kratš́ı než tepelná difusńı délka (150 nm).
Odhaduji, že š́ı̌rka teplotńıho profilu po odezněńı 1 ns pulsu je nadhodno-
cena s faktorem přibližně (210+150)/150 = 2,4. S podobnou chybou bude
nadhodnocena vypočtená teplota a podhodnocena prahová hodnota fluence.
Vzhledem k těmto úvahám se experimentálńı odhad prahu fázové exploze
3 – 5 J/cm2 jev́ı jako realistický.

Výrony a oscilace taveniny pozorujeme také na kráterech vytvořených
pulsy zinkového laseru, viz práce [A4] a obrázek 6.3. Ramanovou spektro-
skopíı nebyly zjǐstěny žádné př́ıznaky amorfizace křemı́ku na dně kráteru,
podobně jako při ablaci jinými XUV pulsy délky stovek ps [61].

Zcela odlǐsný charakter má ablace křemı́ku indukovaná femtosekundo-
vými XUV pulsy, viz [A6]. Podepisuje se na tom vysoká mı́ra lokalizace ener-
gie, daná kombinaćı krátké absorpčńı délky ∼ 10 nm zářeńı a ultrakrátkého
trváńı laserového pulsu 30 fs.

Pro velmi ńızké fluence, pohybuj́ıćı se mezi 0,005 a 0,04 J/cm2, neńı
ještě pozorována skutečná ablace, ale povrch je již strukturálně narušen.
V Nomarského mikroskopu jsou pozorovány stopy se změněným indexem
lomu a Ramanova spektroskopie odhaluje nastupuj́ıćı amorfizaci křemı́ku.

K ablaci docháźı při překročeńı prahu, pohybuj́ıćıho se bĺızko hodnoty
0,04 J/cm2. Jak je patrné z obrázku 6.4, kráter je zpočátku pouze několik
nm hluboký a jeho povrch je hladký.

S daľśım r̊ustem fluence se radikálně měńı charakter poškozeńı, viz obrá-
zek 6.5. Nejv́ıce exponovaná mı́sta jsou pokryta kobercem sloupc̊u, které maj́ı
š́ı̌rku řádově µm. Vyr̊ustaj́ı ze dna, lež́ıćıho až několik set nm pod povrchem
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Obrázek 6.2: AFM topografie ablačńıch kráter̊u křemı́ku: vlevo) část kráteru,
fluence 1,4 J/cm2; vpravo) celý kráter, fluence 5,2 J/cm2.
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a dosahuj́ı výšek v témže řádu. Směrem k okraji na tuto strukturu navazuje
oblast kráteru s hladkým povrchem, hluboká typicky několik nm. V této fázi
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Obrázek 6.3: AFM topografie ablačńıho kráteru vytvořeného 100 ps pulsem
21,2-nm zářeńı o fluenci kolem 2 J/cm2. Převzato z [A4].
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Obrázek 6.4: AFM topografie části ablačńıho kráteru v křemı́ku, vytvořeného
11 pulsy laseru TTF1 o fluenci bĺızké 0,04 J/cm2. Jde o otisk jedné z inter-
ferenčńıch struktur, maj́ıćı na středu velmi kontrastńı maxima.
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Obrázek 6.5: Vlevo) AFM topografie ablačńıho kráteru v křemı́ku, vy-
tvořeného 11 pulsy laseru TTF1 o fluenci cca 0.07 J/cm2. Vpravo) Detail
okraje kráteru.

docháźı také k emisi iont̊u Si s vysokým nábojem a energíı [A6].

V mělké části kráteru i poměrně daleko za jeho hranicemi lze nalézt ot-
vory - poz̊ustatky bublin, uniknuvš́ıch z povrchu. Otvory zachycené např. na
obrázku 6.5 vpravo maj́ı hloubku v řádu deśıtek nm, která je srovnatelná
s absorpčńı délkou (11 nm pro 98 nm zářeńı) a mnohem deľśı než tepelná
difusńı délka (0,75 nm pro 30 fs puls). Jde o d̊ukaz, že povrch křemı́ku byl in-
tenzivně excitován i mimo ablačńı krátery. V některých mı́stech zřejmě došlo
k tomu, že termálně nebo netermálně natavený křemı́k znovu neztuhnul, ale
mı́sto toho začal přecházet do plynného skupenstv́ı a vytvořil bublinu. Jako
nukleačńı jádra by této fázové přeměně mohly posloužit poruchy krystalické
mř́ıže.

V literatuře jsou sloupcovité struktury na křemı́ku (ale i jiných ma-
teriálech) hojně popsány, viz práce [73, 74] a odkazy v nich uvedené. Ob-
jevuj́ı se až při akumulaci větš́ıho počtu puls̊u, ve vakuu i v r̊uzných typech
atmosfér, pro femtosekundové i nanosekundové pulsy. Má se za to, že za
jejich r̊ust mohou změny v hustotě absorpce energie na nerovném povrchu
a redepozice par na vrcholćıch sloupc̊u. V našem př́ıpadě byl tento vývoj
pravděpodobně urychlen intenzivńı produkćı bublin.

6.2 XUV ablace organických polymer̊u

Trojice organických polymer̊u PMMA, PTFE a PI se při ablaci dlouhovlnným
i UV zářeńım chová velmi odlǐsně. Při experimentech s 46.9-nm laserem se
však ukázalo, že na této vlnové délce se jejich ablačńı rychlosti v podstatě
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Obrázek 6.6: Srovnáńı ablačńıch rychlost́ı 3 organických polymer̊u při ablaci
46,9-nm zářeńım. Závislosti pro 4 a 32 puls̊u již byly prezentovány v práci
[A7].

nelǐśı, viz obrázek 6.6 z práce [A7]. Domńıváme se, že jde o souhru dvou
faktor̊u: bĺızkých absorpčńıch délek PMMA a PI a kratš́ı absorpčńı délky
PTFE, která je ovšem kompenzována menš́ı odolnost́ı PTFE v̊uči radiačně-
indukovanému štěpeńı vazeb.

Z obrázku 6.6 je patrné, že rozptyl bod̊u v ose Y se snižuje s rostoućım
počtem akumulovaných puls̊u. Opakováńım se pravděpodobně pr̊uměruj́ı roz-
d́ıly mezi jednotlivými pulsy laseru. Kromě toho si můžeme všimnout, že
ablačńı rychlosti s počtem puls̊u mı́rně klesaj́ı. Je málo pravděpodobné,
že by se zároveň a podobným zp̊usobem u všech třech polymer̊u projevilo
ześıtěńı. Domńıvám se, že sṕı̌se jde o d̊usledek fluktuaćı směru š́ı̌reńı lase-
rových puls̊u. Stopa laserového svazku, jehož směr fluktuuje, se po vzorku
výstřel od výstřelu mı́rně pohybuje. Pokud je v rozložeńı intenzity nějaké ma-
ximum, nedopadne v́ıcekrát přesně na stejné mı́sto. Při akumulaci velkého
množstv́ı puls̊u se proto nejhlubš́ı část kráteru prohloub́ı pr̊uměrně pomaleji,
než při malém množstv́ı puls̊u, zato se rozš́ı̌ŕı.

Provedl jsem AFM měřeńı s ćılem určit rychlost úbytku objemu PMMA
v závislosti na počtu puls̊u. Ukazuje se (Obr. 6.7 vlevo), že tato rychlost
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Obrázek 6.7: Vlevo) Úbytek objemu PMMA ablaovaného 46,9 nm laserem
při fluenci 3,1 J/cm2. Objemy byly vypoč́ıtány z AFM dat. Vpravo) Detail
20x20 µm ablačńıho kráteru vytvořeného čtyřmi pulsy fluence 3,1 J/cm2.

zpočátku rychle naroste a pro v́ıce než 4 pulsy je saturována. Pak už pravdě-
podobně na dně kráteru z̊ustává narušená vrstva PMMA o stálé tloušt’ce. Na
detailńım sńımku vpravo vid́ıme, že i v této fázi z̊ustává dno kráteru hladké.
Nerovnost zp̊usobuj́ı pouze difrakčńı linie pocházej́ıćı od difrakce zářeńı na
držáku vzorku a schody vzniklé pravděpodobně výše zmı́něnými posuny stopy
svazku.

Ablace všech polymer̊u měla charakter leptáńı bez známek tepelného
poškozeńı. V př́ıpadě PMMA byl povrch vždy velmi hladký pro r̊uzné flu-
ence i počty puls̊u, s lokálńı drsnost́ı až na úrovni jednotek nm, viz Obr. 6.8

Obrázek 6.8: Vlevo) AFM 40x40 µm kráteru v PMMA, 8 puls̊u 46,9 nm
zářeńı fluence 8 J/cm2. Vpravo) AFM 40x40 µm kráteru v PTFE, 2 pulsy
46,9 nm zářeńı fluence 5,5 J/cm2.
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Obrázek 6.9: Sobě odpov́ıdaj́ıćı výřezy 50 µm x 40 µm AFM topografie dvou
kráter̊u, ablaovaných nezávisle na sobě za stejných podmı́nek (1 puls 21,2 nm
zářeńı o fluenci 1 J/cm2 ).

vlevo. Povrch PTFE má horš́ı výchoźı kvalitu a je měkký, na Obr. 6.8 vpravo
vid́ıme rýhu od hrotu 1D profilometru. Jeho lokálńı drsnost se však ablaćı
také nezhoršuje.

Poškozeńı ještě tvrdš́ım zářeńım 21,2 nm má také charakter leptáńı, jak
se můžeme přesvědčit na AFM sńımćıch v obrázku 6.9. Mikrometrové struk-
tury vznikaj́ı otiskem difrakce na záměrných kř́ıž́ıch optické trasy laseru a na
zlatém drátku vloženém do svazku, v́ıce viz [A4]. Zaj́ımavým výsledkem je
vysoká reprodukovatelnost difrakčńıch obrazc̊u a profilu kráteru. Na obrázku
6.10 jsou vyneseny dvojice profil̊u, změřené na sobě odpov́ıdaj́ıćıch pozićıch
kráter̊u z obrázku 6.9. Tato reprodukovatelnost je d̊uležitá z hlediska apli-
kaćı. Svědč́ı o dvou skutečnostech: 1) Potvrzuje se stabilita výstupńı energie
a tvaru svazku Zn laseru, o kterých již referovala práce [67]. 2) PMMA by
bylo možno použ́ıt pro dozimetrické (radiometrické) účely.

6.3 Laserem indukované periodické struktury

(LIPSS)

Při AFM měřeńı jsem se zaměřil také na pátráńı po strukturách známých jako
LIPSS, které jsou typickým pr̊uvodńım jevem ablace vyvolané konvenčńımi
lasery [A1].

Na vzorćıch ozářených 21,2 nm laserem a 46,9 nm laserem jsem nezazna-
menal žádné LIPSS 1. druhu, tj. periodické struktury vznikaj́ıćı v d̊usledku
interference laseru se zářeńım rozptýleným na povrchu. Negativńı byly i výs-
ledky hledáńı na velkém množstv́ı vzork̊u z TTF1 (Si, 100 nm Au /Si). Jsou
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Obrázek 6.10: Dvojice sobě odpov́ıdaj́ıćıch profil̊u (1- bĺızko u kraje kráteru,
3 - v jeho nejhlubš́ı nejhlubš́ı části), změřené v r̊uzných pozićıch AFM
záznamů z Obr. 6.9.

známa jen dvě ojedinělá pozorováńı, a to na vzorćıch a—C (TTF1 λ=86 nm,
[53]) a PMMA (TTF1 λ=98 nm, [A5]), viz Obr. 6.11 vpravo. Rozeberme
možné př́ıčiny tak ř́ıdkého výskytu:

• Absence polarizace zářeńı.

Z literatury mi neńı známo žádné pozorováńı, kdy by se LIPSS 1. druhu
vytvořily pod vlivem nepolarizovaného zářeńı. Jelikož byly lasery plaz-
mového typu (21,2 nm a 46,9 nm) fokusovány v osovém nebo téměř-
osovém uspořádáńı, nebyl v těchto svazćıch př́ıtomen žádný element,
který by definoval polarizaci. Naproti tomu svazek laseru na volných
elektronech TTF1 byl polarizovaný lineárně d́ıky symetrii undulátoru.

• Koherence zářeńı – př́ıčná (prostorová) a podélná (časová).

U všech zmı́něných XUV laser̊u byla demonstrována vysoká př́ıčná ko-
herence [75, 42, 41]. Samotné zdroje (elektronový svazek, plazmatický
sloupec) sice vyzařuj́ı s ńızkou př́ıčnou koherenćı, ta se však zvětšuje při
š́ı̌reńı svazku volným prostorem (Van Cittert-Zernik̊uv teorém). Časová
koherence je ńızká (u plazmových laser̊u v řádu 100 mikrometr̊u) nebot’

se pulsy formuj́ı ze šumu v procesech ASE a SASE. Časová koherenčńı
délka je nepř́ımo úměrná š́ı̌rce laserové čáry [39].

U femtosekundových laser̊u je daľśım omezuj́ıćım faktorem délka pulsu.
Za 30 fs uraźı zářeńı pouhých 9 mikron̊u. Délka pulsu a koherenčńı délka
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pravděpodobně ztráćı na d̊uležitosti, pokud je akumulováno v́ıce puls̊u
(na TTF1 to bylo 100 puls̊u na a-C a 22 puls̊u na PMMA). I v literatuře
jsou popsány př́ıpady, kdy LIPSS 1. druhu vznikaj́ı pod vlivem větš́ıho
počtu fs puls̊u.

• Rozptyl a š́ı̌reńı zářeńı podél povrchu

Intenzita rozptylu je závislá na detailńı topografii povrchu a permiti-
vitě materiálu. O vývoji těchto faktor̊u v pr̊uběhu interakce nemáme
v současnosti dostatek informaćı, abychom mohli diskutovat jejich vliv
na tvorbu LIPSS prvńıho druhu.

LIPSS 2. druhu, maj́ıćı p̊uvod v neinterferenčńıch procesech [A1], se při
XUV ablaci vyskytuj́ı častěji. Na strukturách ze vzork̊u PMMA poškozených
femtosekundovým zářeńım TTF1 (viz Obr. 6.11) se ukazuje, že s rostoućı
fluenćı se jejich perioda zvětšuje. Může j́ıt o kapilárńı vlny na tenké vrstvě
taveniny. Pokud by byla úhlová frekvence kapilárńıch kmit̊u ω dána dobou
trváńı laserového pulsu nebo interakce, vyplývala by z disperzńı relace (2.3)
rostoućı závislost periody vln Λ = 2π/k na hloubce taveniny h.

Obrázek 6.11: LIPSS na površ́ıch PMMA ablaovaného zářeńım laseru TTF1
(98 nm, 30 - 150 fs). Velikost skenu vlevo a uprostřed 10 x 10 mikron̊u, vpravo
4x4 mikrony. Periody LIPSS-II (267 nm – 413 nm, 600 nm – 700 nm, 500 nm
– 1000 nm) rostou s fluenćı zleva doprava. Vertikálńı linie na sńımku vpravo
jsou pravděpodobně LIPSS prvńıho druhu s periodou 69 nm.

6.4 Vliv délky pulsu na účinnost XUV ablace

Jeden z hlavńıch ćıl̊u našeho výzkumu XUV ablace byla snaha zjistit, jakou
roli při ńı hraje délka laserového pulsu. V oblasti dlouhých vlnových délek
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Obrázek 6.12: Schéma nepř́ımého srovnáńı XUV dat ze zdroj̊u o r̊uzných
délkách puls̊u, eliminuj́ıćı vliv vlnové délky. Převzato z [A5].

je tento vliv většinou d̊usledkem termálńıch efekt̊u a nástupem nelineárńı
absorpce.

Nejprve bylo nutné nalézt zp̊usob, jak při srovnáváńı experimentálńıch
dat z r̊uzných zdroj̊u odstranit vliv odlǐsné vlnové délky. Využili jsme nepř́ımé
srovnáńı (viz schéma 6.12), využ́ıvaj́ıćı jako styčný bod numerický model
[A5]. Vyšli jsme z kódu ABLATOR, který byl vytvořen [76] a je stále rozv́ıjen
[77] pro simulace poškozeńı stěn ICF reaktor̊u rentgenovou emiśı f̊uzńıho
plazmatu. V́ıt Létal tento kód převzal a modifikoval pro interakci v XUV
oboru [78].

Bylo potvrzeno [A5], že tento model je schopen poč́ıtat účinnosti PMMA
nejen pro 1 ns pulsy 46,9 nm zářeńı, ale i pro daľśı zdroje z XUV i rent-
genového oboru s pulsy deľśımi než 100 ps. Následovalo nepř́ımé srovnáńı
podle schématu 6.12, které však neodhalilo žádný vliv délky pulsu, který
by výrazně (s faktorem větš́ım než 2) měnil účinnost XUV ablace. Tento
závěr by mohl být daľśım d̊ukazem o potlačené úloze netermálńıch efekt̊u.
Nicméně, nedávno provedená a zat́ım nepublikovaná př́ımá srovnáńı mezi
ablaćı PMMA 21,2 nm neonu-podobným zinkovým laserem a 21,7 nm lase-
rem na volných elektronech FLASH naznačuj́ı přinejmenš́ım výrazné sńıžeńı
prahu XUV ablace PMMA při přechodu do sub-pikosekundové oblasti.

Model XUV-ABLATOR neńı schopen realisticky poč́ıtat XUV ablaci Si.
Jedńım z d̊uvod̊u selháńı je pravděpodobně fakt, že jde pouze o jedno-
rozměrný model. Jak jsme ukázali v části 6.1, ablace Si nanosekundovými
pulsy zahrnuje výrazné pohyby taveniny v horizontálńım směru.
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6.5 Poškozeńı vrstev amorfńıho uhĺıku XUV

zářeńım

Pro nastupuj́ıćı generaci rentgenových FEL jsou vyv́ıjena zrcadla pro totálńı
odraz (grazing incidence), pokrytá tenkými vrstvami amorfńıho uhĺıku (a-C)
na vysoce kvalitńım křemı́kovém substrátu. Soustředili jsme se na otázku, zda
a jaké formy poškozeńı mohou vrstvy a-C ohrozit během rutinńıho provozu
krátkovlnného FEL, kde budou vystaveny velmi intenzivńımu sub-pikosekun-
dovému XUV zářeńı, ale i na jejich odolnost v̊uči deľśım puls̊um.

Během experiment̊u s neonu-podobným zinkovým laserem jsme testo-
vali vrstvy a-C tloušt’ky 46 nm na Si substrátu, podobné těm, které byly
zkoumány již v rámci experiment̊u na systému TTF1 FEL [53]. V př́ılohách
A4 a A9 [A4, A8] je ukázáno, že při ozářeńı s fluenćı kolem 1 J/cm2 vrstva
grafitizuje a expanduje do výšky několika µm, viz obrázek 6.13 vlevo. Při
přibližně 2x vyšš́ı fluenci došlo k prasknut́ı výdutě a na odhaleném substrátu
byly nalezeny oblasti přetaveného křemı́ku.

Stejné vzorky byly následně ozářeny svazkem vysokých harmonických
v CEA/Saclay. Ćılem bylo ověřit, zda grafitizace pozorovaná za výše po-
psaných podmı́nek hroźı i při mnohokrát opakovaném ozářeńı svazky s ńızkou
fluenćı, tedy za podmı́nek, jakým maj́ı být vystavena pokryt́ı zrcadel pro
totálńı odraz na XUV/rentgenových laserech.

Ukázalo se, že při ozařováńı po dobu deśıtek minut povrch a-C expanduje
do výšky jednotek nanometr̊u, jak je ukázáno na obrázku 6.14 vlevo. Na Ra-
manových spektrech (viz obrázek 6.14 vpravo) však mı́sto charakteristického
rozštěpeńı Ramanovského pásu a-C pozorujeme vzestup luminiscence na po-
zad́ı. Ta je typická pro amorfńı uhĺık o nižš́ı tvrdosti, tj. s nižš́ım pod́ılem
sp3 vazeb. Pozorované změny by mohly být předstupněm grafitizace.
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Obrázek 6.13: Poškozeńı vrstvy a-C ozářené 100 ps pulsem 21,2 nm
zářeńı s fluenćı cca. 1 J/cm2. Vlevo) AFM 30 µm x 30 µm, výška boule
cca. 4 µm. Vpravo) Ramanovo spektrum ukazuj́ıćı, že boule je tvořena gra-
fitem. Převzato z praćı [A4, A8].
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Obrázek 6.14: Poškozeńı vrstvy a-C svazkem vysokých harmonických frek-
venćı s úhrnnou expozićı 2,4 J/cm2 (20 minut ozařováńı) až 7,2 J/cm2 (60
minut ozařováńı). Vlevo) Profily změřené v sobě odpov́ıdaj́ıćıch mı́stech.
Vpravo) Ramanova spektra. Převzato z práce [A8].
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Kapitola 7

Závěr

V experimentech, o nichž referuje předkládaná disertačńı práce, jsme se
soustředili na charakterizaci ablace (nebo desorpce při nižš́ıch fluenćıch) vy-
braných materiál̊u fokusovaným zářeńım XUV laser̊u, pracuj́ıćıch v oboru
vlnových délek od 21 nm do 98 nm, s délkami puls̊u mezi 30 fs a 1,2 ns.

Hlavńım ćılem byla identifikace rozd́ıl̊u mezi XUV a dlouhovlnnou (UV-
VIS-IR) ablaćı. Převážně schodné znaky jsme nalezli v př́ıpadě křemı́ku.
I v XUV oboru byly pozorovány termálńı projevy včetně přechodu k explo-
zivńımu vypařováńı pro nanosekundové laserové pulsy a sloupovitá morfolo-
gie povrch̊u ozářených femtosekundovými pulsy.

Naproti tomu technicky d̊uležité organické polymery PMMA, PI a PTFE,
které se v ultrafialovém oboru chovaj́ı velmi odlǐsně, jsou d́ıky podobným ab-
sorpčńım vlastnostem v XUV ablaovány s podobnou účinnost́ı. Na zvýšenou
roli netermálńıch radiačně-chemických proces̊u při ablaci těchto polymer̊u
ukazuje vysoká kvalita a čistota ablaovaného povrchu. Byla také ukázána
vysoká opakovatelnost ablace PMMA a jej́ı citlivost na lokálńı modulace flu-
ence.

Výše uvedené vlastnosti zvyšuj́ı potenciál XUV ablace pro strukturováńı
povrch̊u (alespoň v př́ıpadě polymer̊u) s rozlǐseńım pod 100 nm. Daľśı pozi-
tivńı vlastnost́ı může být relativně nižš́ı výskyt periodických struktur zná-
mých jako LIPSS, které jsou doprovodným jevem ablace dlouhovlnným zá-
řeńım. Jejich absenci dáváme do souvislosti s ńızkou polarizaćı nebo nedo-
statečnou časovou koherenćı použitého XUV zářeńı.

Praktickou d̊uležitost maj́ı také pozorováńı radiačńıch poškozeńı optic-
kých vrstev amorfńıho uhĺıku na křemı́ku, jimiž jsou pokryta zrcadla pro
totálńı odraz svazk̊u XUV laser̊u na volných elektronech.

Mezi ostatńımi publikovanými články naše práce vynikaj́ı t́ım, že shrnuj́ı
výsledky źıskané s větš́ım počtem r̊uzných zdroj̊u a dovoluj́ı nám vytvořit si
uceleněǰśı obraz o chováńı látek zat́ıžených intenzivńım XUV zářeńım. Rychlý
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vývoj XUV laser̊u i diagnostiky v posledńı době dává naději, že bude možno
v tomto př́ıstupu pokračovat a že se podař́ı překonat pot́ıže vyvstávaj́ıćı
z rozd́ıl̊u mezi XUV a dlouhovlnným oborem. Pokrok je patrný předevš́ım
v oblasti laser̊u na volných elektronech, jejichž vývoj směřuje do oblasti sub-
nanometrových vlnových délek (projekty XFEL v SRN, LCLS v USA).
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