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BEVEZETES

A 1ézerek kedvezd tulajdonsagainak koszonhetden az utobbi évtizedekben tobb 1ézeres
anyagmegmunkaldsi modszert dolgoztak ki, melyek koziil sokat mar alkalmaznak az ipar
¢s az orvostudomdny szamos teriiletén. Az impulzuslézeres anyagmegmunkalds egyik
jelentds, fejlodésben levd 4dga az impulzuslézeres vékonyréteg levalasztas (Pulsed Laser
Deposition, PLD). Egy nagyteljesitményti impulzuslézer nyaldbjat egy céltargyra
fokuszélva, a besugarzas hatasara a feliiletre merdlegesen plazmadllapotu anyagfelhd valik
ki (ablacid), amely felfoghaté egy, az utjdban elhelyezett szubsztraton. A folyamat
altalaban vdkuumban megy végbe, de a modszer alkalmas vékonyréteg épitésre reaktiv
gazok jelenlétében 1is. Ez sokoldalu felhasznaldsi lehetdséget biztosit ennek a
technologianak.

A moddszer elonye, hogy megfeleld kisérleti paraméterek mellett az anyag atlagos
sztochiometridja a folyamat sordn megmarad, az anyagfelhd részecskéinek nagy kinetikus
energidja kovetkeztében tomor vékonyréteg hozhatd 1étre, melynek vastagsadga igen nagy
finomsaggal hangolhat6 a 1ézerimpulzusok szamdnak valtoztatasaval. Hatrdnya viszont a
kitaguld anyagfelhd kis szérodasi szoge, melynek kovetkeztében csak kis feliileti
vékonyréteget lehet létrehozni, valamint a mikron méretli szilard tormelékek &s
olvadékcseppek megjelenése a vékonyrétegen, melyek lerontjdk a keletkezd rétegek
mindségét, homogenitasat, gatolva ezzel a mddszer alkalmazhatosagat. A vékonyrétegek
mindségének javitasara szamos, tobbé-kevésbé sikeres kisérletet tettek, azonban a mikron
méretli részecskék teljes kikiiszobolése mindmaig megoldatlan probléma maradt, ebben az
iranyban tovabbi kutatadsokra van sziikség.

A PLD alapjelensége az ablaci6. Munkdm soran nem készitettem vékonyrétegeket,
hanem kiil6nb6z6 anyagok ablacids mechanizmusat tanulmanyoztam, kiilonos tekintettel
az anyageltavozas folyamatéara, valamint megprobaltam moddot keresni a részecskék

kikiiszobolésére.



Dolgozatom els6 része tartalmaz egy rovid torténeti attekintét az impulzuslézeres
vékonyréteg ¢Epitésrol, bemutatja az ablacié folyamatdnak fontosabb szakaszait és a
mikrométeres méretli részecskék kikiiszobolésére tett fontosabb korabbi kisérleteket. A
disszertaci6 masodik felében Osszefoglalom a Teflon, a fémolvadékok (6n €s bizmut),
valamint a polietilén-glikol 1000 abléacidjaval kapcsolatos kisérleteimet ¢&s ezek

eredményeit. Az eredmények elsésorban kisérleti jellegliek, az ablacid folyamatit a

gyakorlati alkalmazas szempontjabol (PLD) vizsgalom.



TUDOMANYOS ELOZMENYEK

1. Az impulzuslézeres vékonyréteg levalasztas

Egy nagyteljesitményli impulzuslézer nyaldbjat a céltargyra fokuszéalva, a besugarzas
hatasara a feliiletre mer6legesen plazmaallapotii anyagfelhd 1ép ki (ablacid) (1.1. abra),
amely felfoghat6 egy, az Utjaba helyezett szubsztraton, ahol vékonyrétegként rakodik le. A
vékonyréteg ndvesztésének ezt a viszonylag egyszerli modjat impulzuslézeres vékonyréteg
levalasztasnak (Pulsed Laser Deposition, PLD) nevezik. Az ehhez sziikséges kisérleti
elrendezés elvi vazlatat az 1.2. abra mutatja be. A berendezés egy vakuumkamraban
elhelyezett céltargybdl €s szubsztratbdl all. A folyamat altalaban vakuumban megy végbe,
de a modszer alkalmas vékonyréteg épitésre reaktiv gazok jelenlétében is. Ez sokoldalu
felhasznalasi lehetdséget biztosit a technoldgianak, mivel nincs sziikség aktiv elektromos
alkatrészekre (pl. kisiilési elektrodak), ezért tobbféle reaktiv gaz alkalmazhato. Emellett az
ablacios anyagfelhd gerjesztett atomjai konnyen reakcioba I1épnek a gazkornyezet
molekulaival. A rendszer egyszerli felépitésével ellentétben a 1ézeres anyageltavolitas egy
meglehetdsen komplex folyamat, mely egyarant fiigg az alkalmazott 1ézer paramétereitol
(hullamhossz, energiastiriség, impulzushossz) és a céltargy optikai, termikus, morfoldgiai
tulajdonsagaitol. A lézersugarzas elnyelddik az anyagban, ennek soran a fotonok energiaja
alakul, kivaltva az ablacidt. Az ablacids anyagfelhd atomok, molekuldk, ionok, mikron
méretli szilard tormelékek €s olvadt cseppek egyvelege, mely a belsejében uralkodé magas
nyomds kovetkeztében nagy sebességgel terjed ki, erds, a feliiletre merdleges

irdnyitottsdgot mutatva.



LEZER IMPULZUS

ROBBANAS-
SZERUEN
ENERGIA = »
ELNYELODES KITAGULO
HEVITES/ ANYAGFELHO
GERJESZTES
‘/FOTOKEMIAII
TERMALIS BOMLAS

‘ ABSZORBEALO RETEG
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1.2. abra Az impulzuslézeres vékonyréteg levdlasztashoz alkalmazott
elrendezés elvi vdzlata.

A modszer elénye, hogy, amennyiben ez a cél, megfeleld levalasztasi paraméterek
mellett az anyag atlagos sztochiometriaja a folyamat soran megmarad, az anyagfelhd nagy
kinetikus energidja kovetkeztében tomor vékonyréteg hozhato 1étre, €s az egy impulzussal
épitett réteg vékonysdga miatt (az atlagos rétegvastagsag kisebb is lehet, mint egy atomi
réteg) jol meghatarozott vastagsagu film allithat6 el6. Elonyei mellett azonban hatranyai is
vannak, mint példaul a mikron méretli szilard tormelékek és cseppek megjelenése a
vékonyrétegen €s hogy a anyagfelhd kis szorési szoge miatt csak viszonylag kis feliiletli

homogén vékonyréteget lehet 1étrehozni.



1.1. Rovid torténeti attekintés

Az elsé nagyteljesitményli rubin-lézerek megépitése utan lehetdség nyilt kisérletileg €s
elméletileg is tanulmanyozni az intenziv 1ézer nyalab kolcsonhatéasat szilard testekkel [1,2]
¢s folyadékokkal [3]. Az els6 ablacids kisérletet Breech és Cross végezte 1962-ben, rubin
1ézert alkalmazva szilard test parologtatasara elem-analizis céljabol [4]. Mivel bizonyos
anyagok konnyen parologtak 1ézeres besugarzas hatasara, felmeriilt annak lehetdsége, hogy
a nagy intenzitasu lézeres besugarzas alkalmas lehet vékonyrétegek készitésére. A modszer
alkalmazhatdsagat néhany évvel késébb Smith és Turner bizonyitotta be [5] vékonyréteget
novesztve félvezetdkre, dielektrikumokra és fémorganikus anyagok feliiletére.
Kisérletikben a hagyomanyos gyorsparologtatds (flash evaporation) helyett 1ézer
impulzusokkal hoztak létre gyors termalis ciklusokat. Ezzel a mddszerrel csokkent a
rétegbe épiild szennyezddések mennyisége, viszont a kisérletek sordn alkalmazott 1ézer
impulzus relative alacsony csucsteljesitménye €s a nagy impulzushossz miatt a mddszer
még nem versenyezhetett a hagyomanyos vékonyréteg €pitési eljarasokkal. A nagyobb
ismétlési frekvencidju és teljesitményti CO, és Nd:iiveg 1ézerekkel mar jobb eredményeket
értek el [6-8]. Az elso attorést a 70-es évek kozepén kifejlesztett rovid impulzushosszu
(~10 ns) ¢és nagy csucsteljesitményli Q-kapcsolt 1ézerek hoztdk. A rovidebb
hullamhosszakon mukodd 1ézerek kifejlesztésével a modszer olyan anyagok esetén is
alkalmazhato lett, amelyek atlatszéak voltak a lathat6 és infravoros tartomanyon.

A reaktiv gdzkornyezetben torténd vékonyréteg Eépitést eldszor Gapanov valositotta
meg oxidok levalasztasdval oxidativ kornyezetben [9], nem sokkal ezutdn Oesterreicher
hidrid rétegeket novesztett hidrogén atmoszféraban [10].

Mindezek ellenére a 80-as évek végéig kevés publikacid jelent meg a PLD-vel
kapcsolatosan. Ekkor kovetkezett be a masodik, jelentdsebb attdrés a magas kritikus
hémérsékletli szupravezetok PLD-vel torténd eldallitasaval [11,12]. Ezen sikerek utan
egyre tobb csoport kapcsolodott be PLD-vel kapcsolatos kutatasokba és a témaval
foglalkoz6 publikaciok, szdma is robbandsszertien megndtt. Egy 1991-ben készitett
Osszesités 128 PLD-vel novesztett anyagrol szamol be [13]. 1994-re ezen anyagok szdma
mar meghaladta 180-at [14] €s azutan is tovabb novekedett. A levalasztott anyagok kozott
vannak fémek, oxidok, nitridek, polimerek, biokompatibilis anyagok, keramidk €s magas

kritikus hdmérsékletii szupravezetok.



1.2. Az impulzuslézeres vékonyréteg épités alapjelensége: az
ablacio

Mar roviddel a 1ézerek feltalalasa utdn gy talaltdk, hogy a lézer-anyag kolcsonhatas egy
meglehetosen komplex folyamat, és nagyon nehéz egy olyan modellt megalkotni, amely a
lézeres ablacio folyamatat teljes egészében leirja. A legegyszeriibb elmélet a termalis
effektuson alapult, és nagy pontossidggal le tudta irni a lézer-szilard test kolcsonhatast
alacsony teljesitménystiriség esetén. A modell feltételezte, hogy az elnyelt energia hdvé
alakul és hogy van egy idobeni késés a besugarzas kezdete €s parolgas megindulasa kozott
[15], amit az hatdroz meg, hogy mennyi id6 alatt éri el a besugarzott térfogat a
forraspontot. Az anyag elpdrologtatasahoz a 1ézer energidja meg kell, hogy haladjon egy
kiiszobértéket, amit a céltargy termodinamikai paraméterei hatdroznak meg. Ezt a modellt
elsddlegesen fémek Ilézeres besugarzasanak tanulmanyozasdhoz hasznaltdk. Azonban
amikor a szamitdsokban a teljesitménysiliriség értéke elérte a PLD soran altaldban
alkalmazott értéket (>10° W/cm?), a modell tulbecsiilte a feliilet hémérsékletét és nem
adott magyardzatot az elektron és ion emisszidra [16,17]. A késObbiekben a folyamatot
jobban leiré modellek sziilettek, amelyek az anyageltavozas dinamikéjaval is foglalkoztak,
de tovabbra is a termalis effektusokon alapultak [18-21].

A szerves polimerek excimer lézeres maratasat R. Srinivasan €s V. Mayne-Banton
fedezte fel 1982-ben [22]. Megfigyelték, hogy egy polimer mintat excimer lézerrel
megvilagitva, a besugarzott teriilet egy bizonyos, altaldban néhdny mikrométeres
mélységig kirobban. Elektronmikroszkdpos és atomi-erd mikroszkdpos vizsgalatok sordn

kimutattak, hogy az igy kapott maratasi godor tiszta, pereme éles (1.3. abra).
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1.3. dbra Polimetilmetakrildtba excimer lézerrel maratott godor
atomi-ero mikroszkopos képe.



Tovabbi kisérletek soran megfigyelték, hogy mas anyagokhoz hasonldan a polimer
ablacids folyamat is jellemezhetd egy F) kiiszob-energiastliriiséggel, amely alatt az ablacio
nem megy végbe az elsé impulzusra. Ez a kiiszob-energiasiiriiség legfoképpen a mintanak
az alkalmazott Iézer hullamhosszan mért abszorpcios egyiitthatojatol (o) fiigg [23].

A viszonylag alacsony abszorpcids tényezdvel rendelkezd polimereknél egy
specialis effektust figyeltek meg: az anyageltavozas a kiiszob-energiastiriiség alatt is
megindul egy jol meghatarozott impulzusszdm utan. Ez a szdm fligg a minta anyagi
jellemzo6itdl és az alkalmazott 1ézer impulzus paramétereitdl. Ezt a jelenséget inkubacionak

nevezik [24,25].

[ EV4

ablacios maratasi sebesség (/=maratasi mélység/impulzusok szama) a kovetkezé empirikus

/= lln(F}
a \F

ahol F' az alkalmazott energiasiiriség. Azonban tovabbi kisérletek soran kideriilt, hogy

Osszefliggéssel adhatd meg:

nagyobb energiasiiriiségek (néhany J/cm?) esetén a fenti osszefliggés nem egyezik meg a
kisérleti eredményekkel. Sok esetben a maratdsi sebesség energiasiiriség-fliggése
linearissa valik, azaz [lc(F-Fy), ahol F) egy jellemzd érték, mely a legtobb esetben
kulonbozik Fi-tél. Néhany anyag esetén pedig elég magas energiastriiség értékekre a
maratasi sebesség allanddva valik [26].

A 1ézerfény abszorpcidjanak folyamata egyarant fligg az anyag tulajdonségaitol és a
lézer paramétereitél. Fémekben tulnyomoérészt a szabad elektronok abszorbealnak,
dielektrikumokban nincsenek szabad toltéshordozok, itt a vegyértéksav elektronjai nyelik
el a fotonokat. Félvezetokben Osszetett az abszorpcid, mig szerves polimereknél a
kromofor csoportok abszorbedlnak.

A polimerek maratdsat tobb, néha egymésnak ellentmondé elmélettel magyaraztak.
Az els6 jelentésebb ezek koziil a fotokémiai modell volt, mely szerint a beeso
nagyenergiaju UV fotont a minta molekuléi elnyelik, megnovelve a kotésekben résztvevo
elektronok energidjat és/vagy az atomok (atomcsoportok) vibracids energidjat.
Amennyiben a foton energidja elég nagy, kémiai kotések szakadnak fel, a fennmarado

energia a mar szétszakitott molekula-toredékek mozgasi energiajat noveli meg, ami a

e

crer
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sebesség — energiasiirliség viszonyra kapott logaritmikus 6sszefliggést.

Azonban mas vizsgélatok kimutattak, hogy a maratds megvaldsithatd l1athato €s infravoros
tartomdnyban miikodod 1ézerekkel is [27], amire nem ad magyarazatot a fenti modell. Ezért
Cain és munkatarsai kidolgoztak egy tjabb elméletet, a fototermalis modellt [28].
Feltételezték, hogy kiilondsen nagyobb hulldamhosszak esetén, a foton abszorpcidja nem
eredményezi kozvetlenil kémiai kotések felszakitdsat, hanem a besugarzott
anyagmennyiség hirtelen felmelegedését okozza, melynek kovetkeztében az anyag
robbandsszeriien elparolog. A modell alapjan kapott eredmény megegyezik a maratasi
sebességre kapott empirikus Osszefliggéssel, azzal a kiilonbséggel, hogy — adott polimer és
hullamhossz esetén — az Fy ebben az esetben nem egy allanddé mennyiség, hanem
forditottan aranyos a-val. A kis abszorpcios tényezovel rendelkez6 anyagok esetén a 1ézer
impulzus termikusan kotéseket szakithat fel anélkiil, hogy anyageltdvozds menne végbe.
Ennek kovetkeztében o megndvekedhet, ami a kiiszob-energiasiiriiség csokkenéséhez
vezet. Tobb impulzus utdn az F az alkalmazott energiastiriiség értéke ala csokkenhet €s az
ablacié végbemegy. Nagyobb hulldmhosszak esetén a modell jo kozelitéssel leirja az
ablacio folyamatat. Altalanosabb é&s pontosabb leirast ad a fent emlitett két elmélet
kombinacioja, mivel a valdsagban mindkét folyamat egyszerre jatszhat szerepet az
ablacidban, anyagoktol, hullamhossztol €s energiasiirliségtol fiiggden kiillonb6zo ardnyban.
A vizsgélatok kimutattak, hogy a besugarzas soran torténd energia elnyelés kovetkeztében
a minta homérséklete megemelkedik. A maximalis homérsékletvaltozas F) alatt ardnyos az
energiastriiséggel, F felett lassabban n6 [29].

Az ablaciés modellek a teljes folyamatnak csak a kezdeti szakaszat irjak le. A
sugarzas elnyelése és hové alakuldsa utdn indul meg az anyageltavozas. A kilovellési
sebesség meghatarozasara tobb modszert is alkalmaztak: nagysebességli kameraval torténd
torténd megvaltoztatdsan alapuld mérést [31], emisszids repiilési id6 mérést [32], 1ézeres
gyorsfényképezést [33], stb. A vizsgalatok azt mutattdk, hogy az atomi €s molekularis
méretli részecskék eltdvozasi sebessége a céltargy anyagatdl és az alkalmazott 1ézer
energiastiriiségétél fiiggben akar a 10°-10° m/s-ot is elérheti. Az igy eltavozo
anyagmennyiség irany szerinti eloszldsa erds, a feliiletre merdleges iranyitottsagot mutat.
Az irény szerinti eloszlds, mely meghatarozhato a PLD-vel készitett vékonyrétegek
vastagsaganak mérésével, cos”(0) fiiggvénnyel irhato le, ahol 0 a feliilet normalisaval
bezart sz6g, n pedig az anyagfelhd gaz-dinamikai tulajdonsagaitol fliggd paraméter [34]. A
késdbbiekben az eldbbiektdl 1-2 nagysdgrenddel kisebb sebességgel tavoznak a nagyobb
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méretli cseppek, tormelékek. Amennyiben az ablacidé nem vakuumban megy végbe, a
hirtelen kitagulé anyagfelhd 16késhulldmot hoz 1étre [33,35]. Az eltavozd plazma
arnyékolo és szord hatasa gyengitheti a feliiletre beesd 1€ézerintenzitést, lerontva ezzel az
ablacio hatasfokat [36].

Az ablacido a mintdban akusztikus impulzust kelt, melynek intenzitdsa Fj felett
drasztikusan megnd, erdssége pedig fiigg az alkalmazott hullamhossztol is: novelve a

hullamhosszat az intenzitas csokken [37].

1.3. A vékonyréteg épités soran megjeleno részecskék

Az ablacio soran kialakulo és a vékonyrétegekbe beépiild részecskék, attol fliggden, hogy
milyen halmazallapotban hagyjdk el az ablalt felszint, harom csoportba oszthatok.
Lehetnek szilard tormelékek, olvadékcseppek és tultelitett gdzokbdl kicsapddott cseppek.
Az utébbiak mérete altaldban a nanométeres tartomanyba, mig a masik két tipusé a
szubmikronos ¢és mikronos tartomanyban esik. Ezek, beépiilve a vékonyrétegekbe,
lerontjak azok mindségét.

A kiilonbozd alkalmazasi teriiletek mas-mas feliileti mindségli vékonyrétegek
eldallitasat igénylik. Példaul tobbrétegli rontgen tiikor vékonyrétegek feliileti érdessége
nem haladhatja meg a néhany nanométert, mig bizonyos elektronikai alkalmazasok
szdmara készitett vékonyrétegek tartalmazhatnak mikron méretli szemcséket is,
amennyiben a részecskestriiség (adott feliileten levd részecskék szama) nem halad meg
egy bizonyos értéket.

Ebben a fejezetben bemutatom az olvadékcseppek é€s szilard tormelékek
kialakuldsédnak 1ényegesebb folyamatait és az ezeket legjobban befolyasold paramétereket,

valamint a vékonyrétegek mindségének javitasara végzett fontosabb kisérleteket.

1.3.1. A részecskék eredete
1.3.1.1. Olvadékcseppek kialakulasa a felszin alatti réteg felforrasa kovetkeztében
Ez a jelenség akkor kovetkezik be, amikor a lézer energidjanak hoévé alakulasahoz

sziikséges 1d6 kisebb, mint egy skin mélység felének megfeleld vastagsagu réteg

elparolgasahoz sziikséges 1do. Ilyen esetben a feliilet alatti réteg tGlheviil még miel6tt a
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felszini réteg elparologna, ami mikron méretli olvadékcseppek kifroccsenéséhez vezet. Ez
altaldban alacsony olvadas- és forrdspontu anyagoknal kovetkezik be, €s a kifroccsenés
mértéke nd a lézer energidjanak novelésével. Schwartz és Tourtellotte megbecsiilt egy
maximalis intenzitast, amely alatt a folyamat szilard céltargy esetén nem jatszodik le [7]:

-1
l...=0a pH, /2t

ahol a az abszorpcids egyiitthaté a 1ézer hullamhosszan, p a céltargy strlisége, H, a
parolgashd, ¢, a feliileti réteg forro elektronjainak relaxacids ideje. Fémek esetén ennek
értéke néhanyszor 10° W/em?. Ez nanoszekundumos impulzushosszi 1ézer esetén néhany
J/em?® energiastirliségnek felel meg, mely a PLD soran altaldban alkalmazott tartoméanyba

esik.

1.3.1.2. Részecskeképzodés a feliileti folyadékréteg mozgasa kivetkeztében

Az elpéarolgd anyagmennyiség visszahatdsa a folyékony halmazallapota céltargyak
felszinére szintén mikron méretii cseppek kialakuldsdhoz vezet. Szilard céltargyaknal
akkor kovetkezik be, ha a feliileten ki tud alakulni egy megfeleld vastagsagli folyékony
halmazallapotu, olvadt réteg még miel6tt az intenziv elparolgas megindul.

A cseppképzodés ebben az esetben a legegyszeriibben a kovetkezoképpen
magyarazhato. Az elparolgd anyag visszahatd ereje (1.4.a,b abra) deformalja a folyékony
felszint, egy kraterszeri képzédményt 1étrehozva (1.4.c abra), amely a feliileti fesziiltség
kovetkeztében 1étrejovd 0sszeomlaskor cseppeket dob ki, hasonléan, mint amikor vizbe
kavicsot ejtiink (1.4.d ébra).

Természetesen ennél sokkal komplexebb folyamatok is hozzéjarulhatnak
részecskék kialakulasdhoz. A folyadék-g6z hatarrétegen fellépd instabilitasok 20-30 um
periddusu feliileti strukturdkat hozhatnak 1étre. Ezek szintén cseppek €s szilard térmelékek
kialakulasat okozhatjak. Brailovsky €s munkatarsai felvazoltak harom ilyen instabilitasi
folyamatot [38]. Az olvadék cseppek feliilettél vald elszakaddsara energia kritériumot
alkalmaztak, mely szerint a cseppeket 1étrehozd anyagmennyiség mozgasi energidjanak
nagyobbnak kell lennie, mint a mar kialakult cseppek feliileti energidja. Az egyik ilyen
mechanizmus a kapillaris hullam instabilitds. Egy sik folyadék parolgd felszinén fellépd
instabilitdsok a feliilethez kozeli gézrétegben a nyomads térbeli modulacidjat okozzak,
melynek kovetkeztében felszini egyenetlenségek alakulnak ki. A homoru feliileten az

elparolgd anyag fokuszaldsa, mig a domboru feliileten a defokuszélasa megy végbe, és az



13

LEZER NYALAB

ARRN

A A oA
AELPAROLGASA

1.4. abra Cseppek keletkezése az elpdrolgo folyadék visszahatdsdanak
kovetkeztében.

igy létrejové nyomaskiilonbség miatt a mélyedésekbdl anyag aramlik a csucsok felé. Ez
egy ongerjesztd folyamat, amely novekvd amplituddju kapillaris hullamok kialakulasahoz
vezet. Amennyiben a novekedés sebessége elég nagy, cseppek szakadnak ki a hullamok
csucsaibdl (1.5. 4bra). Ha a céltargy szilard halmazéllapotu és a lézerimpulzus altal
megolvasztott réteg feliiletén a cseppek leszakadasanak energia kritériuma nem teljestil, a
feliilet megszilardulhat a hulldmok elsimulésa el6tt. A feliiletnek a besugarzasok hatasara
bekovetkezo tobbszori megolvadasa €s az olvadéknak a kiemelkedések csucsai felé torténd
aramlasa feliileti struktirdk novekedéséhez vezet. Amikor a megolvadt réteg a dombort
feliileten aramlik, a rdhatd centrifugélis erd Rayleigh-Taylor instabilitdst (1.6. abra)
okozhat a folyadék-géz hatarrétegen. Ez szintén cseppek keletkezését eredményezheti a
felszin domboru teriiletein (1.7. abra). Bizonyos esetekben az ablacid soran fliggdleges
oszlopszerl képzédmények alakulnak ki a besugarzott feliileten. Az oszlopok fala mentén
a goz felfelé aramlasi sebessége sokkal nagyobb, mint az olvadéké, emiatt Kelvin-
Helmholtz instabilitds (1.8. abra) johet létre a folyadék-géz hatarrétegen, melynek
kovetkeztében cseppek hagyhatjak el a felszint (1.9. dbra).
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1.5. dbra Olvadékcseppek elszakaddsa a felszintol a kapilldris instabilitds
kovetkeztében.

i GRAVITACIO

1.6. dbra Gravitdcios térben eltéro siriiségii dallo kozegek hatdrdn
létrejovo Rayleigh-Taylor instabilitds [39]. A piros szinnel jelzett kizeg a
nagyobb siiriiségii, az instabilitdst ebben az esetben a gravitdcio okozza.

* LEZER IMPULZUS

o & OPAROLGAS® R

1.7. abra Cseppek kialakuldsa a felszin domboru teriiletein a Rayleigh-
Taylor instabilitdas kiovetkeztében.
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1.8. dbra Egymdson elcsuszo kozegek hatdrfeliiletén bekovetkezo Kelvin-
Helmholtz instabilitds [39]. A kékkel jelzett kozeg a nyil irdnydban
daramlik, mig a pirossal jelzett kozeg dllonak tekintheto.

* LEZER IMPULZUS

PAROLGAS

1.9. abra Cseppek kialakuldsa az oszlopszerii strukturdk oldalfaldn a
Kelvin-Helmholtz instabilitdas kiovetkeztében

Amennyiben az ablacié soran nem kovetkezik be intenziv elparolgas, a fenti folyamatok
nem mehetnek végbe. Azonban a hotiguldas még mindig hozzdjarulhat cseppek
kialakulasdhoz, ha az alkalmazott energiasiiriség elég nagy a felszin megolvasztasahoz.
Kelly és Rothenberg hotagulasi modelljében [40] feltételezte, hogy a szilard céltargy
felszinén valamilyen modon struktirak jonnek létre. A 1ézer impulzus hatasara
bekovetkez6 hotagulas, valamint a halmazallapot valtozasbdl adddd térfogatndvekedes
kovetkeztében (1.10. abra) a cseppekké olvadt strukturak tavolodnak az olvadt felszintdl.

Ehhez az sziikséges, hogy a cseppek alatti olvadt réteg megkozelitoleg egyenletes
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vastagsagu legyen (jo hovezetd képesség), €s igy a cseppeknek a feliilethez képest van egy
jarulékos hoétagulasa. Mivel a visszaszildrdulds az olvadt réteg aljan indul meg, ez szintén
elosegiti a cseppek leszakadasat. Az olvadas és a visszaszilardulds olyan rovid id6 alatt

megy végbe, hogy a megolvadt strukturdknak nincs ideje belesimulni a felszinbe.

1\
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1.10. abra Olvadékcseppek kialakuldsa az abldlt feliileten a hotdagulds
kovetkeztében.

-

1.3.1.3. Részecskeképzodés a feliilet repedezésének kovetkeztében

Az eldzoekben leirt folyamatoktol eltéréen ebben az esetben a feliiletrdl szilard
halmazallapotu és szabalytalan alaka részecskék szakadnak le. Ezeknek szama €s mérete
egyarant fligg a lézer paramétereitdl és az ablalt feliilet mindségétdl. Az anyagok
tobbségénél a 1ézeres besugarzas struktirakat hoz 1étre. Ennek okai lehetnek példaul, hogy
a feltileten mar 1étezd egyenetlenségeket a lézer tovabb mélyiti, vagy a feliileten levd
mikroszennyezddések, melyek ellenallobbak a 1ézeres besugarzassal szemben, arnyékoljak
a felszint, amelyen a beesd 1ézernyalab irdnyaba mutatd kapszerii képzédmények jonnek
1étre. Ezeket a 1ézer altal indukalt hdsokk leszakithatja a felszinrdl, a hirtelen kitdgulo

plazmafelh6 pedig magaval ragadhatja.

1.3.2. A részecskék Kikiiszobolésére tett Kisérletek

A vékonyrétegek mindségének javitasa érdekében szamos kisérletet tettek a mikron méretti
cseppek és a szilard tormelékek kikiiszobolésére. Ezek kozil roviden bemutatom a

legjelentdsebbeket.
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Egy egyszeri modszer lehet az ablalo 1ézer energiasliriségének olyan szintlire
csokkentése, ahol az olvadt rétegbdl torténd kifroccsenés mar nem megy végbe. Blank és
munkatérsai a kovetkezd Osszefliggést figyelték meg az épiild réteg vastagsaga (d), a
besugarzott folt mérete (4) és az alkalmazott energiasiirtiség (F) kozott: docd’F [41]. Mivel
a rétegvastagsag aranyos a foltmérettel, amikor a lézer energidja — AF — allando, a
foltméret novelése lehet a legésszerlibb modja a cseppszam csokkentésének. Az
energiastriiség csokkenésével a céltargy feliiletének durvulasa is csokken, azonban az
anyagfelh6 részecskéinek a mozgasi energidja is kisebb lesz, amivel a PLD egyik eldnyos
tulajdonsaga veszik el. A foltméret novelésével a plazmafelhd széttartasa is csokken,

kisebb feliileten képzddik a réteg.

1.3.2.1. Mechanikus részecskesziirok

A kifroccsenésbdl szarmazd cseppek kikiiszobolésére tett elsd kisérlet egy mechanikus
sebességszlird volt, melyet nem a PLD sordn, hanem parologtatdsos vékonyréteg
novesztéskor alkalmaztak. Az volt a szerepe, hogy a magas hdmérsékletli parologtatérol,
kibocsatott, részben olvadt szemcséket kiszlirjék [42]. Ez egy tobbagu, 3000 ford/perc
fordulatszamu rotor volt, melyet az elparolgd anyag utjaba helyezve megakadalyozta, hogy
az 1000 cm/s-nal kisebb sebességli részecskék elérjék a szubsztratot. Kihasznalva, hogy
PLD kozben keletkez6 a mikron méreti részecskék sebessége legalabb egy nagysagrenddel
kisebb, mint a molekularis és nanométeres méretli részecskéké, a sebességsziird
tovabbfejlesztett valtozatat ezen eljaras sordn is alkalmaztak [43-46]. Az elrendezés vazlata
az 1.11. abran lathato. A sziird csak azokat a részecskéket engedi at, amelyeknek sebessége
(V) nagyobb, mint a V.=nlf kritikus sebesség, ahol »n a rotor againak szama, / a rotor
magassaga, [ pedig a forgasi frekvencidja. Az ennél kisebb sebességli részecskék
fennakadnak a szlirén, a nagyobb sebességliek is csak akkor jutnak &t, ha a kiilonbség a
kozott az iddpillanat kozott, amikor a rotor egyik 4ga athalad a részecskék belépésének
helyén és amikor a részecskék belépnek a sziirébe, nem nagyobb, mint (I/V.-I/V) [43]. Ez
alapjan a V sebességli, a szlirOn atjutni képes részecskék aranya /-(V./V). Példaul egy 18
agbol allo sebességsziironek, melynek hossza 2 cm, fordulatszama 3300 ford/perc, a
kritikus sebessége ~2x10° cm/s. Ezekkel a paraméterekkel a mikrométeres részecskék

szamat a vékonyrétegen egy nagysagrenddel tudtak csokkenteni [45].
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Lubben és munkatarsai [47] egy elektroméagneses kaput alkalmaztak, melyet a 1ézer
impulzusahoz szinkronizaltak egy késleltetd rendszeren keresztiil. Valtoztatva a
késleltetést, ki lehetett sziirni szokat a részecskéket, melyeknek sebessége kisebb, mint d/z,
ahol d a céltargy ¢és a kapu kozotti tavolsag. A ¢ csokkentésével az atlagos
részecskesliriség ¢€s a maximalis részecskeméret jelentdésen lecsokkent. d=3 cm és
=0,2 ms esetén a kritikus sebesség z1,5><104 cm/s volt, €s a részecskestliriiség hatod

részére, mig a maximalis részecskeméret koriilbeliil 6tod részére csokkent.

SZUBSZTRAT

]
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I

SEBESSEGSZURO

E g (n db. forgdlapat)
v

1.11. abra Részecskék kikiiszobolésére alkalmazott rotoros sebességsziird
elvi vazlata.

1.3.2.2. Az anyagfelhé geometridjanak megvaltoztatasan alapulé modszerek

Tobb kisérletet tettek a vékonyrétegek mindségének javitdsara a besugarzds soran
keletkezé anyagfelhd geometridjanak a megvaltoztatasan alapuld mddszerekkel. Az elsd
ilyen kisérlet két szinkronizalt 1ézerimpulzus altal, egymassal szoget bezaro két céltargybol
keltett anyagfelhd keresztezésén alapult (1.12. é&bra) [48]. Az ablécios anyagfelhd
belsejében az atomi és molekularis méretli részecskék nagy koncentracidja miatt az atlagos
szabad uthossz kicsi, a kozottik 1étrejovo litkozések valdszinlisége pedig nagy. Az
Osszemérhetd tomegiik miatt az energia- €s impulzus-megmaradas torvénye értelmében az
itk6z6 részecskék egy Uj irdnyba szorddnak. Ennek kovetkeztében az atomi és molekularis

méretli komponensek nagy része megkozelitleg a kezdeti irdnyok kozotti szogfelezd
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iranyaba haladnak tovabb. A joval kisebb részecskestirliségnek koszonhetden a mikron
méretli részecskék kozotti titkozések valdszinlisége elhanyagolhatd. A mikron méreti €s az
atomi méretli fragmentumok kozotti iitkozés valdszinlisége nagy, de a nagy
tomegkiilonbség miatt ez nem valtoztatja meg a nehéz szemcsék mozgasiranyat. A kicsi
részecskék a szorddas utan felfoghatok egy apertura mogott elhelyezett szubsztraton.
Ebben az iranyban tovabbi kutatdsokat nem folytattak, valosziniileg a szinkronizalas
nehézsége miatt. Szintén Gaponov és munkatarsai forrd szitat helyeztek az anyagfelhd
utjaba, amelyrél az atomok és molekuldk az Ujraparologtatds miatt visszaverddtek, mig a
nagyobb darabok atjutottak a szitdn [49]. Hatranya a modszernek, hogy a szita

szennyezOdéseket juttathat a rendszerbe.
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1.12. dbra Vékonyréteg minoségének javitisa egymdssal szoget bezdro
céltargyakbol kiindulo anyagfelhok keresztezésével.

Koren €s munkatarsai egy Nd:YAG lézer altal keltett anyagfelhot kereszteztek UV
excimer lézer nyaldbbal, hogy a részecskéket tovabb apritsak [50]. Az igy készitett
vékonyrétegeken csokkent a szennyezd szemcsék szama €s mérete.

Cheung 1988-ban nagy szogsebességli, korong alaka céltargyat alkalmazott,
amelynek a kiilsd részére fokuszalta a lézernyalabot [51]. A nagyobb méreti lassubb
részecskéket a centrifugalis erd eltériti normalis palyajardl. Egy 100 Hz frekvenciaval
forgatott 25 mm atmér6jii korongot alkalmazva 50%-kal sikeriilt csokkenteni a mikron

nagysagu részecskék szamat.
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Kennedy egy 0j geometriai felépitésii PLD kamrat készitett részecskementes
vékonyrétegek eloallitaisahoz [52]. Az elrendezés vézlata az 1.13. 4bran lathatd. A
szubsztrat ebben az esetben nem szemben helyezkedik el a céltarggyal, hanem 180 fokkal
elforditva és oldaliranyban eltolva. Az anyagfelhd konnyl részecskéi (tobbnyire ionok)
szorodnak az egymassal €s a gazkdrnyezet molekuléaival torténd iitkozések kovetkeztében,
mig a nagyobb méretli szemcsék tovabb haladnak az eredeti mozgasiranyban. A pozitiv
elektroda koriil 1étrejovo kisiilés ionizalja a molekuldkat, megndvelve a reakcioképességet
az ablatum ¢és a reaktiv gazkornyezet kozott. A szennyezddésmentes rétegek mellett a
mobdszer egy masik elénye, hogy szabdlytalan alaki szubsztratra is noveszthetd
vékonyréteg. Hatrany viszont, hogy a rétegnovekedési sebess€ég a harmadara csokkent a
hagyomanyos PLD elrendezéshez képest €s csak reaktiv vékonyréteg novesztés esetén
biztositott a megfeleldé kornyezeti nyomds az ionok megfeleld szérddasahoz és
diffizidjdhoz. Emellett a kezdetben nagy mozgasi energiaji, hipertermalis atomi és

molekularis fragmentumok a szubsztratra rakodas elott termalizalodnak.
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1.13. abra Részecskék kikiiszobolése a céltargytol elforditott szubsztrdt
alkalmazdsdval, kihaszndlva az atomi és molekuldris méretii részek
szoroddsdt a gazkornyezetben.

Lubben és munkatarsai a szubsztritot a céltargyhoz képest -150 V potencidlon
tartva jelentdsen csokkenteni tudtak a részecskestirliséget Ge vékonyrétegek novesztésekor
[47]. Az eredményeket azzal magyaraztak, hogy a nagyobb méretii részecskék negativan
toltddtek, és a szubsztrat negativ toltottsége eltaszitja oket.

Egy masik megoldds az anyagfelh6t alkotd részecskéknek a méreteiktdl fliggd

szogeloszlasat hasznalja fel [S51]. A mikron méretii részecskék jelentds része
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megkozelitdleg a feliiletre merdlegesen, kis térszogben hagyja el a feliiletet, mig az atomi
¢s molekularis méretli részekbdl 4ll6 anyagfelhd a benne uralkodé nagy nyomas miatt
nagyobb térszogben szorddik. A feliiletre merdleges irdnytdl elég nagy szogben mar kevés
a nagy részek szama, de itt az atomi és molekularis méretli részecskék koncentracidja is
lecsokken és az eloszlas nagyon irdnyfliggdvé valik.

Murakami egy, a lézer impulzusahoz szinkronizalt nagysebességli gazsugarral

keresztezte az anyagfelh6t, hogy a mikron méretli részecskéket eltéritse palyédjukrol [53].

1.3.2.3. A céltargy feliileti mindségének javitasa

A mikron méretli olvadék-cseppek ¢és szilard tormelékek mennyiségének minimalizalasa
érdekében sima, tomor feliletl céltargyra van sziikség. Ez megoldhato a céltargy tobbszori
Ujrapolirozasaval, ami kétségteleniil hatékony, de iddigényes munka. Cheung és Sankur
olvadt germaniumot alkalmazott céltdrgynak, hdmérsékletét kevéssel az olvadaspont felett
tartva [51]. Olvadt céltargy alkalmazasaval allanddan sima a felszin, nem megy végbe
olvadas és megszilardulés, az instabilitasok egy része kikiiszobolddik.

Tovabbi kisérletek azonban kimutattak, hogy olvadt allapota céltargy alkalmazasa

sem vezet mindig részecskementes vékonyrétegek kialakulasahoz [54].
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CELKITUZES

Az eddigiekben lathattuk, hogy a vékonyrétegek mindségének javitasdra tett szamos
kisérlet ellenére a mikron méretli részecskék teljes kikiiszobolése mindmdig megoldatlan
maradt. Az anyageltdvozas folyamatainak részletesebb megismerése hozzéjarulhat a jobb
mindségl, részecskementes vékonyrétegek eldallitdsahoz. Ezért célkitlizéseim a kovetkezd

pontokban foglalhatok ossze:

e Meg kivantam vizsgélni, hogy politetrafluoroetilén excimer lézeres ablacidja soran
a céltargy feluletének érdessége hogyan befolydsolja az eltdvozd, mikronos
mérettartomanyba es részecskék szamat és méretét.

o A céltargyak megolvasztasaval (amennyiben erre van lehetdség) a feliilet elsimul,
viszont az olvadékecseppek kifroccsenése jelentdssé valik. Ezért tanulméanyozni
kivantam az abléacié folyamatat két, nagy mértékben eltérd hdtani és mechanikai
tulajdonsagokkal rendelkezd fém (6n és bizmut) olvadékai esetén.

o Feltételezések szerint folyékony halmazallapotii céltargyak esetén a folyadék
mozgasdra gyakorolt hatdsa miatt a viszkozitds befolyasolja a cseppképzddést.
Célul tliztem ki annak a vizsgalatat, hogy a céltargy viszkozitasa hogyan és milyen
mértékben befolyasolja az ablacio soran a cseppek keletkezését.

e A vékonyréteg ¢Epités szempontjabdl fontos atomi €és molekularis részecskék
sebessége nagyobb, mint a szennyezd mikrométeres részeké, ezért meg kivantam
vizsgélni, hogy forgathatdo céltargy alkalmazasdval a keriileti sebesség
fiiggvényében milyen mértékben kiilonithetok el egymastdl térben a kiillonbozo

mérettartomanyba eso részecskek.
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KISERLETI EREDMENYEK ES ERTEKELESUK

2. Teflon ablacidja soran végbemenoé anyageltavozas
fiiggése a céltargy feliiletének minoségétol

Meg kivantam vizsgalni, hogyan és milyen mértékben befolyasolja a céltargy feliiletének
morfologidja a Teflon folia excimer lézeres ablacidja soran a részecskék keletkezését.
Ehhez két kisérletsorozatot végeztem. Az els6ben a kiilonbozd feliileti érdességli Teflon
folidk ablacidja soran eltdvozo részecskéket felfogtam egy, a céltargy felett elhelyezett
kvarclapon és meghataroztam ezek szdmat és az altaluk lefedett teriiletet. A masodik
kisérletben 1€zeres gyorsfényképezéssel vizsgaltam az anyageltavozas folyamatat.

A politetrafluoroetilén (Teflon, PTFE) szdmos olyan kivald fizikai és kémiai
tulajdonsaggal rendelkezik — mint alacsony surlddasi egyiitthatd, kis dielektromos allandd,
alacsony adhézio, kémiai és termalis stabilitds — amelyek nélkiilozhetetlenné teszik sok,
mar jelenleg is elterjedt eljarasban, illetve lehetové teszik alkalmazasi lehetdségeinek
jovobeli bovitését. Egyik legfontosabb felhasznaldja az elektronikai ipar, mivel fajlagos
ellendllasa 150 °C-ig alig fiigg a hémérséklettdl, feliileti ellenallasa még 100% relativ
nedvességtartalom mellett sem csokken 10'? Ohm alé, relativ dielektromos allanddja 50-
10" Hz kodzotti tartomanyban kozel allando és 250 °C-ig a hémérséklettd] is csak igen kis
mértékben fiigg. A PTFE a legmagasabb josagi osztadlyba sorolhatdé mind a kaszddram,
mind pedig az ivfényallosag szempontjabol.

Sokféle kémiai alkalmazasat nagyfoku vegyszerallosaga teszi lehetové. A Teflon
ellendll az agressziv anyagok, mint példdul a sosav, folysav, fiistolgd kénsav &s
salétromsav, forré natriumhidroxid oldatok, klorgaz, hidrazin vagy natriumoxid

behatdsainak, mint ahogy nem reagél az alkoholok, észterek, ketonok vagy sav-kloridok



24

hat4saira sem. Mindezidaig nem talaltak olyan anyagot, amely a PTFE-t 300 °C alatt oldja.
Ezen tulajdonsdgokért a szén-fluor kotés erdssége €s a szénldncnak a fluor atomok altal
torténd fedése a felelds. A polimer lanc relative hossza és linedris. Ellentétben a linedris
hidrokarbonok sikbeli cikk-cakk szerkezetével, ebben az esetben a relative nagy fluor
atomok spiralisan helyezkednek el, ezzel téve a makromolekulat tomorré és merevveé (2.1.
abra). Ennek kovetkeztében ezek a molekuldk konnyen képesek kristalyosodni. A gyenge
molekulak kozotti erék meghatarozzak a PTFE mechanikai tulajdonsagait. Viszonylag erds

anyag, nyulasi szilardsaga a 7-28 MPa tartomanyba esik a gyartasi modszertdl fliggden.

N/ o
\ / polimerizacio
c=C —» +Cc—Cc+

/ N\ "

F F F F
tetrafluoro- politetra-
etilén fluoroetilén

2.1. abra A PTFE lanc kémiai szerkezete és térbeli modellje.

Az orvostudomanyban is szdmos teriileten alkalmaznak politetrafluoroetilént,
foként implantatumok készitésére, mivel egészségiigyileg teljesen veszélytelen. Nem okoz
borgyulladést, az allatokkal végzett etetési kisérletek soran honapokon keresztiill sem
mutatott semmiféle karos hatast. Teflon protézisek az €16 szervezetbe beliltetve (ez mar a
sebészetben rutin feladat) nem okoznak panaszt.

Néhany technikai alkalmazés a Teflon alacsony strlodasi tényezdjét (0,04 acélon)
hasznalja ki. A napelem technologidban magas termalis stabilitdsa és nagyfoku idojaras-

allosaga miatt kedvelt anyag.
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A Teflon legkozismertebb tulajdonsdga az adhézids viselkedése. Mivel igen
alacsony feliileti energidval rendelkezik, ezért nem nedvesithetd szinte semmilyen
folyadékkal (kivéve néhany perfluorozott hidrokarbont) és nem is ragaszthatd. Mindez azt
jelenti, hogy a PTFE hidrofob és oleofob egyszerre. A széleskori alkalmazas ellenére ezek
a tulajdonsagok komoly problémat is jelentenek a feliiletkezelés és rogzités (galvanizalas,
ragasztas) soran. Ezek a problémdk kikiiszobolhetok a feliilet kémiai és morfologiai
szerkezetének megvaltoztatasaval. Az adhézid megnovelhetd egy reakcidkozegben
lejatszddé 1ézerindukalt fotokémiai mddositassal [55-57]. A feliilet morfoldgiaja és ennek
kovetkeztében tapaddsa megvaltoztathatd nagyobb energiasiiriiségli (ablacios kiiszob

feletti) excimer lézeres besugarzassal, ablacidval [58-61].

A hagyomédnyos modon eldallitott Teflon alkalmazasa az elektronikai iparban
korlatozott nagy kristalyossagi foka €s alacsony adhézidja miatt. Amorf szerkezetli PTFE
vékonyréteg eloallitasara tobb mddszer is ismeretes, mint példaul a vakuum-parologtatas,
nagyfrekvencids porlasztas vagy fluorokarbon monomer gazok plazma-polimerizacioja,
azonban kimutattdk, hogy az ezen moddszerekkel késziilt PTFE filmek fluor-hidnyosak,
konnyebben oxidalodnak, kémiailag nem tokéletesek [62].

Az évek folyaman szamos kisérlet iranyult Teflon vékonyrétegek impulzuslézeres
vékonyréteg €pitéssel torténd eldallitasara ultraibolya 1ézerek alkalmazasaval [63-65]. UV
abszorpcid hatdsara a szerves molekuldk magasabb elektrongerjesztési allapotba keriilnek,
ami vagy kozvetlen kotésfelszakadast okoz, vagy az elektronok gerjesztési energidja rovid
id6 alatt atalakul vibracids energiavd, ami egylitt jar a céltargy nagymértékii
felmelegedésével, ¢€s kelld intenzitds esetén az abszorbedldé molekuldk termalis
disszociacijaval. A depolimerizdcid sordn monomerek keletkeznek, melyek
robbandsszertien kilokddnek a céltargy felszinérol, és a szubsztratra lerakodva megfeleld
kisérleti koriilmények esetén tjrapolimerizalédnak [63,66]. Mivel nagyenergidju
lézernyalab hatasara a molekulaszerkezet meglehetosen ellendrizhetetlen médon bomlik
fel, a szerves anyagok UV fotoablacidja altalaban alkalmasabb anyageltavolitasra, mint
vékonyréteg épitésre. Mindazonaltal megfeleld paraméterek, kisérleti koriilmények kozott
az UV lézeres ablacid is alkalmas eszkoz lehet jol kontrollalhato, a kivanalmaknak
megfeleld mindségli szerves vékonyrétegek levalasztasara. Spektroszkopiai vizsgalatok is
bebizonyitottadk, hogy az ily mddon, PLD technoldgiaval készitett Teflon vékonyréteg
sztochiometrikus [63,66] (2.2. abra).
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2.2. dbra Politetrafluoroetilén tomb (a) és PLD-vel készitett Teflon
vékonyréteg (b) infravoros transzmisszios spektruma.

Kimutattdk, hogy a levalasztott PTFE film szerkezete az eljaras soran alkalmazott
szubsztrat-hémérséklettsl is fiigg [64]: 200 °C alatt a levalasztott film amorf, magasabb
hémérsékletek esetén mind amorf, mind kristdlyos 0Osszetevoket tartalmaz. A
transzmisszios IR spektrum vizsgdlata alapjan az amorf és a fél-kristalyos valtozatok
kémiailag azonosnak bizonyultak.

A PLD {0 hatranya a szubsztraton, azaz a levalasztott vékonyrétegen megjelend
részecskékbol szarmazik, sok alkalmazasban van viszont sziikség nano- és mikrométeres
méretli részecskék eldallitasara is, példaul mikroelektronikai bevonatok részére. A korabbi
kisérletek azt mutattdk, hogy az impulzuslézeres ablacido soran kibocsatott részecskék
lehetnek megszilardult olvadékcseppek — melyek szarmazhatnak gazok lecsapddéasabol
és/vagy kifroccsenésekbdl —, a céltargy feliiletén a hirtelen felmelegedés hatdsara fellépd
mechanikai fesziiltségek kovetkeztében letoredezd szilard szemcsék és nagy
molekulastulyu fragmentumok. A részecskék tobbsége nem semleges, hanem elektromos
toltéssel rendelkezik, ami hatassal van ezek Osszekapcsolodasara és ezaltal a vékonyréteg
képzddésre is. 6-9 um atmérdji szemcsékbol préselt €s hokezelt Teflon céltargy 1 atm
nyomason torténd ablacidja soran a részecskék négy tipusat kiilonboztették meg:
(1) nagyon kicsi (10-200 nm) részecskék, (2) 0,5-10 um méretii elagazo szerkezetli lancok
— melyek mikrométernél kisebb méretli részecskékbdl tapadnak 0Ossze, ezek toltése
ismeretlen —, (3) kortilbeliil 1 um atmérdjii kompakt szerkezetli €s viszonylag szimmetrikus
részecskék, valamint (4) 4-10 pm méretl szemcsék, melyek toltése tobbnyire negativ. Az

atmasolt anyag foleg (3) és (4) tipusu szemcsékbol all [67] (2.3. abra).
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2.3. dbra Abldcio sordn keletkezett, Si hordozora lerakodott PTFE szemcsék
pasztdzo elektronmikroszkopos képei [67]. Az a abrdn ldthatoak (1) tipusu,
10-80 nm méretii részecskék, ill. egy, a beloliik képzodott (2) tipusu eldgazo

lanc. A b dbrdn egy (3) tipusu részecske figyelheto meg, melyhez egy (2)
tipusu kapcsolodik. A c dbrdn egy (4) tipusu részecske ldathato.

2.1. Kisérleti elrendezések

Az anyageltavozas céltdargy morfologidjdtol valo fiiggésének vizsgalatahoz egy Lambda
Physik EMG 201 tipust ArF excimer 1ézert (A=193 nm, FWHM=20 ns) alkalmaztam a
minta besugarzasara. A 1ézer kimend energidjanak adott atlagértékre vald beallitasakor az
egyes impulzusok energidjanak szorasa koriilbeliill 12%-os volt. A nyaldbot egy
kvarclencsével (=20 cm) fokuszaltam a Teflon foliara (Goodfellow, vastagsag: 0,05 mm),
a besugarzott feliilet nagysaga 0,31 mm® volt. Az eltdvozé anyagot egy, a minta felett
1 mm-rel, azzal parhuzamosan elhelyezett kvarclapon fogtam fel (2.4.a abra), melyet
minden lézerimpulzus utan kicseréltem. A lerakodott részecskékrdl egy mikroszkop-
videokamera rendszerrel felvételeket készitettem, a képeket szamitdgéppel digitalizaltam.
A vizsgalt teriilet 0,14 mm? volt a szemesék altal boritott rész kdzepén. A megfigyeld
rendszer térbeli feloldoképessége 1 um koriili volt, amit a videokamera CCD chipjének
felbontasa hatarozott meg. A lerakodott részecskék szamat €s méretét a Scion Image nevil

szamitogépes program segitségével hataroztam meg. A felvételeken a lerakoddott
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részecskék sotét foltként jelentek meg. A sziirkearnyalati képeket fekete-fehér
bittérképekké alakitottam egy bizonyos sziirkeségi kiiszobérték megadasaval. Mivel a
kiiszobérték meghatarozasa elkeriilhetetleniil kissé szubjektiv volt, a mérésekben ez
bizonyos hibat okozott. Tapasztalataim szerint ez a hiba 5% kortili volt a részecskeszdm és
kortlbeliil 10% a befedett teriilet meghatarozasanal. A program minden fekete foltot egy
kilonalld részecskének tekintett, fliggetleniil annak méretétdl és alakjatol. Meg kell
jegyeznem, hogy a program altal kapott részecskeszdm nem egyezik meg teljesen a valddi
értékekkel, mert a program nem tudta elhatdrolni egymastdl az Osszeérd, Osszetapado
mikroszkdppal és egy Hitachi 82400 pasztazé elektronmikroszkoppal vizsgaltam.

A besugdrzas hatasara lezajlé folyamatok idobeli megfigyeléséhez Osszeillitott
elrendezés a 2.4.b abran lathatd. Az excimer lézer altal ablalt feliilet nagysaga ebben az
esetben 1,26 mm?% az alkalmazott energiasiirliség pedig 2,1+0,25 J/em® volt. A minta
megvilagitasat Coumarin 153 festéklézer biztositotta, mely 453 nm hullamhosszasagu z6ld
fényt bocsat ki és az impulzushossza kozel 1ns. A festéklézer pumpdldsira egy
MPN: 1000 tipusi N, lézert alkalmaztam, melynek az impulzushossza 1 ns, maximalis
energigja 1,2 mJ és 337,1 nm-en sugaroz. Ahhoz, hogy a folyamatokat kiilonb6z6
idopillanatban tudjam megtfigyelni, a N, 1ézer impulzuséat idoben késleltettem az excimer
Iézer impulzusahoz képest. Késésen a két lézer impulzusanak maximuma kozotti 1d6t
értem. Ezt Ggy valdsitottam meg, hogy az excimer lézert indité impulzusgenerator utan egy
ujabb, szabalyozhato késleltetésii impulzusgeneratort kapcsoltam, amely a N, Ilézert
inditotta. Az excimer ¢s a festéklézer nyaldbjainak egy részét egy-egy kvarclemezzel
kicsatoltam és egy oszcilloszkdphoz kapcsolt fotodidddra irdnyitottam, Az oszcilloszkdprol
leolvashato volt a két impulzus kozotti késleltetés, melyet 0 ns - 10 ms tartomanyon tudtam
valtoztatni. A késleltetés meghatarozasanal figyelembe vettem a két nyalab altal megtett
kiilonboz6 optikai utat.

A céltargy feliiletének mikroszkdppal kinagyitott konturjat videokameraval figyeltem meg,
melyhez monitort és videomagnot kapcsoltam. A plazma sajat fényének kisziiréséhez és a
festéklézer fényének gyengitéséhez a mikroszkdép elé szirdt helyeztem. A

megfigyeldrendszer térbeli feloldoképessége 2 um volt.
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2.4. abra Az abldcio sordn lerakodo szemcsék vizsgdlatahoz (a) és az
abldcio folyamatdnak idobeli feltérképezéséhez alkalmazott
gyorsfényképezo rendszer (b) vizlata.

2.2. Kisérleti eredmények

2.2.1. A részecskék szamanak és az altaluk lefedett teriiletnek
energiasuruség-fiiggése

Elsdé kisérletemben tanulményoztam, hogyan fligg az alkalmazott energiasiirliségtdl a
Teflon érintetlen felszinérdl egy excimer impulzus hatdsira a kvarclapra atmdasolddott
részecskék szama és az altaluk lefedett teriilet. Ennek megallapitasa azért fontos, mert az
excimer lézer energidjdnak szoérasa korilbeliil 12% és lehetnek olyan jelenségek,
melyeknek lefolyasara mar ekkora energiasiirliség ingadozas is nagy hatdssal van.

A vizsgalt energiasiirliség-tartomany 3,5-9,75 J/em® volt, a lézer energiajat minden
impulzus esetén kiillon mértem. A vizsgdlatok soran azt tapasztaltam, hogy az
energiasliriiség novelésével a részecskék altal lefedett teriilet ndvekszik, ~7,5 J/em?
értéknél eléri maximumat, majd lecsokken (2.5.a dbra). A grafikonokon a fedettség a
szemcsek daltal boritott teriiletnek és a teljes vizsgalt teriiletnek szdzalékban kifejezett
aranyat jelenti. Mivel azonban az energiasiiriiség novekedésével a részecskék szama az
egész vizsgalt energiasiiriség-tartomanyon nd (2.5.b 4bra), feltételezhetd hogy a

2 r . o o , I r rr . . r /r
~7,5 J/em™-nél nagyobb energiaslirliségli besugarzas roncsold hatdsara mind kisebb méretli

szemcsek toredeznek le a felszinrdl, s jelentds lehet azoknak a részecskéknek is a szdma,
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amelyeknek mérete a megfigyelorendszer feloldoképessége ald esik. A megfigyelt
részecskék mérete 1 és 25 um kozotti, az atlagos méretiik pedig 5 pm volt.

Lathato, hogy a 6,5J/cm® energiasiirliség érték alatt mért mennyiségek
energiasiiriség-fliggése még nem tal nagy, ezért a tovabbi kisérleteimet ezen a

tartomanyon végeztem.
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2.5. dbra A vizsgalt teriilet fedettségének (a) és a részecskesiiriiségnek (b)
energiasiiriség-fiiggése.

2.2.2. A részecskék szamanak és az altaluk lefedett teriiletnek fiiggése a
feliiletet ért impulzusok szamatol

A kovetkezo6 kisérletsorozatban a Teflon minta ugyanazon feliiletét ablaltam tobb egymast
kovetd impulzussal ugy, hogy az elsé impulzus érintetlen feliiletre essen. Minden impulzus
utdn a kvarclapot kicseréltem. A méréseket két energiastiriiség-érték (3,8+0,40 ¢&s
5,8+0,75 J/em®) esetén végeztem el. A 2.6. dbrakon lathat6, hogy az elsé impulzus hatasara
eltaivozo részecskék szama és az altaluk lefedett teriilet sokkal kisebb, mint a kovetkezd
impulzusok esetén. Alacsony energiastiriség esetén a kvarclap vizsgalt teriiletén a
részecskestlirliség (részecskék szama/vizsgalt teriilet) szigortan monoton novekszik az
impulzusok sorszamanak novekedésével (2.6.a dbra). Magasabb energiaslirliség esetén a
részecskestiriiséget csak az elsé harom impulzus esetén abrazoltam (2.6.c 4bra), mivel a
lerakodott részecskék szama olyan mértékben megnétt, hogy a szemcsék elég nagy
hanyada Osszeért, illetve fedte at részben egymast és ezeket a szdmitogépes program

képtelen volt elkiiloniteni egymastdl, ami megtévesztd eredményre vezetett volna.
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2.6. dbra A részecskesiiriiség (a, c) és a fedettség (b, d) fiiggése az
impulzus sorszdmadtol 3,8 Jen’ (a, b) és 5,8 J/em? (c, d) energiasiiriiségek
eseten.

A fedettségre kapott eredmények érdekessége, hogy mindkét energiastirliség esetén a
harmadik impulzusra egy lokalis minimumot kaptam, amire még nem taldltam
magyarazatot. Az ablalt feliileteket pasztazd elektronmikroszkdppal vizsgaltam meg. A
2.7. abran lathat6, hogy az ablalé impulzusok szdmanak novekedésével a feliilet egyre
érdesebb, szivacsszer(i struktiraltsagti lesz, hasonléan a 248 nm hulldmhosszisagu
excimer lézeres kezelésnél korabban megfigyeltekhez [58]. A képek nem mutatnak
olvadasra utalo jeleket, eszerint 5,8 J/cm” energiastirliség alatt a mikron méretli részecskék
szilard halmazéllapotban hagyjdk el a felszint. A megfigyelt, lerakddott részecskék
eltdvozasat a gyengén kotott PTFE szemesék kiszakaddsa okozza, ez eredményezi a

szivacsszerl strukturaltsagot. Ezen strukturdk letoredezhetnek a besugarzas okozta hosokk

és a nagy sebességgel kitdguld plazmafelhd hatasdnak kovetkeztében. Mivel az olvadt
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Teflonnak viszonylag nagy a viszkozitdsa, ezért szamottevd aramlas feltehetéen nagy
energiasliriségek esetén sem mehet végbe, igy az elparolgd anyagmennyiség olvadt

feltiletre vald visszahatasa nem jatszhat jelentds szerepet a részecskék eltdvozéasaban.

F=3,8 J/cm>

F=5,8 J/cm>

2.7. dbra Excimer lézerrel abldlt Teflon felszinének

elektronmikroszkopos képe. Baloldalon az abldlo energiasiiriiség van
feltiintetve, a képek felett pedig az abldlo impulzusok szama.

A PTFE abszorpcids tényezdje 193 nm-en transzmissziés méréseim alapjan
143,5 cm™ (alacsony energiji spektrometrias mérés). Elhanyagolva a hévezetést (a Teflon
J6 hoszigeteld és nagy a 1ézerfény behatoldsi mélysége) és figyelembe véve az olvadashot
(82 kJ/Kg [68]), szamitasaim szerint legalabb 6 J/cm® energiasiiriiség sziikséges a feliilet
megolvadasdhoz. Olvadaskor a Teflon térfogat-novekedése 29%-0s, ezért ez a
nagymértéki és hirtelen kitdgulas okozhatja a feliileti réteg roncsolodasat. Ez
megmagyarazhatja az anyageltivozas energiasiiriség-fiiggését: ~7,5 J/em*nél a gyors
térfogat novekedés elérhet egy kritikus értéket, amikoris a minta feliiletén levo strukturak

konnyedén leszakadhatnak. A jelenség rovid leirdsa megtalalhat6 az 1.3.1.2. fejezetben.

2.2.3. A részecskék altal lefedett teriilet fiiggése a céltargy feliiletének
érdességétol

Megvizsgaltam, milyen mértékben befolyasolja a részecskék keletkezését a céltargy
feliiletének érdessége. Az ablacidhoz alkalmazott energiasiirtiség 4,91+0,59 J/cm? volt és
ebben az esetben is egyimpulzusos kisérleteket végeztem. A mérések eldtt a Teflon

feliiletét kis energiasiiriiségli (<1 J/em?) excimer lézer impulzusokkal a megfeleld
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mértékben megérdesitettem ¢&s az igy kezelt feliileteket atomi-eré mikroszkdppal
letapogattam (2.8. 4bra). A feliilet érdességének kvantitativ leirdsara az R, ugynevezett
érdességi paramétert hasznaltam, amely a leképezett feliilet atlagos €s helyi vertikalis

eltéréseire jellemzo érték:

1L
R, = Zéﬂf(xldx,
ahol L az un. érdességi gorbe hossza €s f(x) az érdességi gorbe ¢és a feliilet kozépvonalanak
viszonyat jelzd fliggvény [69]. Adott minta érdességét tobb helyen megmérve az
eredmények szdrasa koriilbeliil 13%-o0s volt. Mivel a kezeletlen Teflon folia érdességi
paraméterének értéke 200 nm volt €s 700 nm feletti értékkel rendelkezd feliiletet az atomi-
erd mikroszkdppal mar nem tudtunk szkennelni, a tanulmédnyozott R, tartomany koriilbeliil
200-700 nm volt. A 2.9. dbran lathato, hogy az érdesség novekedésével a részecskék altal

lefedett teriilet is no.

0 prm 80 pm 100 prn

0 pm 50 pm 100 pm

R,=552 nm R,=696 nm

2.8. abra Kiilonbozo érdességii Teflon felszinek atomi-ero mikroszkopos
képei.
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2.9. dbra A szemcsék dltal lefedett teriilet fiiggése a Teflon folia érdességi
paraméterétol.

2.2.4. A részecske-eltavozas folyamatanak vizsgalata

Az anyageltdvozds folyamatat gyorsfényképezd elrendezéssel tanulmanyoztam.
Vialtoztatva a festéklézer nyaldbjdnak késleltetését az ablalé impulzushoz képest, az
ablacio folyamatdnak kiilonb6zé iddpillanatokbeli allapotait figyelhettem meg. A
2.10. abra elsé képkockajan, 200 ns késleltetésnél megfigyelhetd a taguld plazma és az
altala létrehozott 16késhullam. Lathatdo volt, hogy a mikrométeres méretli részecskék
kilovellése 0,5 pus koriil kezdédik egy slrli anyagfelhd formajaban, mely a feliiletet
merdlegesen hagyja el, és nagyjabol 15 ps-ig tart. Hasonld formaji anyageltavozast
figyeltek meg Huber €és munkatarsai, amikor 25 ns-os impulzushosszi KrF excimer
1ézerrel ablaltak porbol préselt Teflont [70].

Masodik 1épésként a késleltetést allandd 10 ps értéken tartva tobb impulzussal ablaltam a
Teflon felszinét. A 2.11. &bran lathatdé az anyageltdvozds hat egymast kovetd lézer
impulzus utan. Jol latszik, hogy az anyagfelhd részecsketartalmanak minimuma van a
harmadik impulzus esetén, ami megerdsiti a 2.6.b,d dbrakon lathato, a részecskék altal

lefedett teriiletre kapott eredményeket.
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2.11. abra Ugyanazon Teflon feliilet tobbszori abldacidja sordn eltdvozo
anyagfelho az impulzusok sorszamdnak fiiggvényében. A késleltetés
minden kép esetén 10 us.
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2.3. Kovetkeztetések

Kisérleteimben kimutattam, hogy a mikrométeres méretii részecskék eltdvozasa nagy
mértékben fiigg a céltargy feliiletének morfologiajatol. Minél érdesebb a feliilet, a hdsokk
anndl nagyobb valdszinliséggel szakithat le struktirdkat a feliiletr6l, ami nagyobb
részecskeszdmot eredményez. Ugyanazon feliilet tobbszori abldldsa kovetkeztében a
Teflon céltargy feliilete egyre érdesebb lesz, és szivacsszert strukturak alakulnak ki,
melyek konnyedén letoredezhetnek a felszinrdl. Teflon ablécidja sordn a leginkabb
meghataroz6 szerepe a feliilet mikroszkopikus érdességének van (néhany mikrométer
méretli struktirdk), ellentétben a Jacquot és munkatdrsai daltal bizmut ablacidjakor
megfigyeltekkel [71], mely szerint a szemcsék kialakulasiban a f6 szerepe a
makroszkopikus érdességnek van (néhanyszor tiz mikronos méretii vagy annal nagyobb
feliileti struktarak). Azonban 0k is megjegyezték, hogy a bizmut ablacidjanak folyamata
nagymértékben eltérhet a legtobb anyagétol.

Kisérleteim arra mutatnak, hogy ablacid soran a vékonyréteg €pités szempontjabdl karos,
nem kivant mikron méretli részecskék kialakulasa nagymértékben csokkenthetd sima
feliiletli céltargyak alkalmazédsival. Eredményeim ujabb adatokat szolgaltattak a szilard
részecskék kialakulasarol, melyek problémat jelentenek a PLD alkalmazhatdsaga

szempontjabol.
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3. Olvadt allapotu on és bizmut ablaciojanak
idofelbontasos vizsgalata

Szilard halmazallapoti helyett olvadt céltargyak alkalmazéasaval jelentdsen csokkentheto a
PLD soran a vékonyrétegekbe épiild szennyezd részecskék mennyisége. Ezért az
alabbiakban célul tliztem ki fémek olvadékai esetén a vakuumban torténd ablécio
folyamatéanak feltérképezését késleltetett 1ézeres fényképezesi eljaras segitségével.

Kedvezd tulajdonsdgaik miatt az on kiilonbozd vegyiileteibdl és a bizmutbdl
készitett j6 mindségli vékonyrétegek eldallitisa fontos az elektronikai ipar szdmara. A
litium vékonyréteg mikro-akkumulatorok anddanyagara egyik alternativa lehet az SnO, és
SnNy. Az indium-6n-oxidot atlatszosaga €s kis elektromos ellenallasa miatt alkalmazzak
kiilonboz6 tipusu folyadékkristalyos kijelzékben (pl. TFT LCD monitorok) elektromos
vezetOként. Az 6n korr6zidallo, azonban az erds savaknak nem tud ellenallni. Séi szintén
atlatszdak és jo elektromos vezetok.

A bizmut a nehézfémek koziil a legnehezebb, az egyetlen nem mérgezo, s az 6sszes
elem koziil a masodik (a higany utdn) legkisebb hdvezetéssel rendelkezik. Rendkiviili
elektromos tulajdonsagai vannak, melyekért a Fermi szint erds anizotrdpidja (romboéderes
kristalyszerkezet), az alacsony toltéshordozd-koncentracid és a toltéshordozok kis effektiv
tomege a felelds. Az alacsony toltéshordozo-koncentracié miatt nagy az elektromos
ellenallasa, a toltéshordozok kis effektiv tomege €s a nagy szabad uthossz kovetkeztében a
fémek kozott a bizmut esetén a legerésebb a Hall effektus €s nagy a mégneses ellenallasa.
Emiatt a bizmut vékonyréteg forméjaban alkalmas lehet magneses tér érzékelésére,
azonban ehhez j6 mindségli egykristalyos rétegeket kell eldallitani. Elektron-nyalabos
levélasztassal mar sikeriilt ilyen vékonyrétegeket késziteni [72]. Amennyiben sikeriilhet
kikiiszobdlni a PLD soran a rétegre rakddd mikron méretli részecskéket, ez a modszer is

egy alternativa lehet magneses teret érzékeld vékonyrétegek eldallitasara.
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3.1. Kisérleti elrendezés

A Kkisérleteimhez a mintat (6n (Sn), olvadaspontja 239,1 °C, forrdspontja 2270 °C; bizmut
(Bi), olvadaspontja 271,3 °C, forraspontja 1560 °C) fiitheté allvanyra helyeztem, amelybe
egy termoelem volt beépitve. A megfelel6 homérsékletet egy automata
homérsékletszabalyozd biztositotta, a leolvasds pontossaga +1 °C volt. A mintatarto
allvany vakuumkamraban volt elhelyezve. A nyomas 10" mbar volt, amit egyméssal sorba
kotott rotacios €s difftizids szivattyu biztositott.

Az ablalashoz most is a mar korabban emlitett ArF excimer lézert alkalmaztam. A nyaldb
fokuszalasara egy /=22 cm fokusztavolsagi kvarc lencsét hasznaltam, egy kvarc ablakon
keresztiil vezettem a vakuumkamraba €s egy tikor segitségével a mintara (céltargy)
irdnyitottam. A besugarzas hatdsara kialakulo folyamatok idébeli megfigyeléséhez az el6z6

fejezetben mar ismertetett gyorsfényképezd elrendezést alkalmaztam.

3.2. Kisérleti eredmények

3.2.1. On

A megolvasztott (300 °C) 6nt 5,5 J/em?® energiasiirtiségli 1ézerimpulzusokkal ablaltam. A
nyalab alakja a minta felszinén megkdzelitéleg téglalap alaka volt, teriilete 1,6x0,5 mm®.

Az iddfelbontasos felvételek alapjan az anyageltavozas folyamatat idoben két
részre oszthatjuk: ns-os id6tartomanyban a plazma megjelenése, pis-os tartomanyban pedig
a feliileti hulldmok kialakulasa és a cseppek megjelenése volt megfigyelhetd.

A nanoszekundumos iddtartomanyban a jelenségekrdl késziilt felvételeket a
3.1. &bra mutatja be. A lézerimpulzus maximuma utdn koriilbeliil 5 ns-mal mar jol
megfigyelhetd a minta feliiletén megjelend plazma. A plazma magassaganak valtozésat,
kiterjedését az ido fuiggvényében a 3.2. dbra mutatja be, melynek alapjan a plazma
expanzios sebességének maximalis értéke 6 km/s (feltételezve, hogy a kezdeti szakaszban
a plazma allando sebességgel terjed). A grafikon alapjan az illesztett egyenes az
idotengelyt —4,5 ns értéknél metszi, ami arra enged kovetkeztetni, hogy a plazma
kialakuldsa mar az excimer lézer impulzusanak maximuma eldtt bekovetkezik. 20-25 ns-ig
a plazma jol kivehetd, majd a kontir elmosddik. 50 ns késleltetésnél a plazma siirlisége

annyira lecsokken, hogy a felvételeken mar nem észlelhetd.
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3.1. abra Impulzuslézeres besugdrzdst kovetoen olvadt on feliiletérol,
ns-os késleltetésekkel készitett felvételek. A képek szélessége 0,55 mm-nek
felel meg.
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3.2. abra A plazma magassdgdnak valtozdsa az ido fiiggvényében olvadt
on abldcidja esetén. A hibahatdr a képekrol torténd mérés
pontatlansdgdbol adodott.

A mikroszekundumos iddtartomanyban késziilt felvételeket a 3.3. dbra mutatja be.
A plazma szétoszlasat kovetden a céltargy felszine 1 ps-ig nyugodt marad, majd az ablalt
teriilet kozepén (kozéppont) egy kiemelkedés jelenik meg. A kiemelkedés magassaga
idében n6, maximalis értékét (~70 wm) 30-40 ps utan éri el, majd visszasimul a felszinbe.
A kozponti kiemelkedés feliiletén hullamok figyelhetok meg, melyeknek térbeli periodusa
~20 um. Ezen hullamok valdszintlileg a kozéppont felé terjednek és interferenciajukbol
magasabb csucsok alakulnak ki. Ezekbdl a csucsokbol olykor 10-30 um atmérdjli cseppek
szakadnak ki. Az ablalt teriilet sz€1€bdl egy, a kozépponttdl tavolodd, feliileti hulldm indul
ki. A hulldmfront k6zépponttdl mért tavolsaganak idébeni fiiggését a 3.4. abra mutatja. A

grafikon alapjan a hullam terjedési sebességére kapott érték 1,6 m/s.
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3.3. abra Impulzuslézeres besugdrzdst kovetoen olvadt on feliiletérol, us-
os késleltetésekkel készitett felvételek. A képek szélessége 0,77 mm-nek
felel meg.
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3.4. dbra On feliiletén impulzuslézeres besugdrzds hatdsdra megjelené
hullam helyzetének viltozdsa az ido fiiggvényében.

A hullamfront amplitiddjanak idébeni valtozasa a 3.5. dbran lathatd. Maximalis értéke

75-80 um, melyet koriilbeliil 200 ps-os késleltetés kornyékén ér el.
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3.5. dbra A hullam amplitudéjdnak idobeni viltozdsa.

3.2.2. Bizmut

Olvadt bizmutot (300 °C) hasznalva céltargynak, a korabbi energiastirliségnél (5,5 J/cm?) a
plazmakeltés az el6bbi esethez hasonldan megy végbe. A 3.6. abran lathato, hogy a plazma
alakja kicsit kiilonbozik, de a sebességére kapott érték (6 km/s) ugyanaz, mint 6n esetén
(3.7. abra). A grafikon szerint a plazmaképzodés ~5,5 ns-mal az excimer Iézer

impulzusanak maximuma eldtt megkezdodik.

8 ns 15 ns 20 ns

-

3.6. dbra Impulzuslézeres besugdrzdst kovetoen olvadt bizmut feliiletérol,
ns-os késleltetésekkel készitett felvételek. A képek szélessége 0,55 mm-nek
felel meg.
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3.7. abra A plazma magassdgdanak idobeni vdltozdsa bizmut esetében.

A feliilet ebben az esetben is sima maradt koriilbeliil 0,8 ps-ig. A mikroszekundumos
idétartomanyban késziilt felvételek a 3.8. abran lathatok. Az ablalt feliiletrol a
vizszinteshez viszonyitva ~55-65°-0s szdgben folyadéknytlvanyok emelkednek ki, melyek
hosszanak véltozdsa az id6 fliggvényében a 3.9. dbran lathat6. A nyllvanyok szdma
altaldban 4-5, melyeknek maximalis sebessége 57 m/s. 10 us kornyékén a nydlvanyok
10-70 um atmérdji cseppekre bomlanak, melyek szdma minden esetben 20 és 70 kozott
valtozott.

A tovédbbiakban az ablacié mechanizmusanak energiasiirliség-fliggését vizsgéltam
kétféleképpen valtoztatva az energiasiiriséget: a) az excimer Iézer energidjat
csokkentettem szlirdkkel; b) a fokuszalo lencse tavolsagat valtoztattam a minta felszinéhez
képest, novelve ezéltal a lézernyalab altal megvilagitott teriiletet. Mindkét moédszer
megkdzelitdleg ugyanazt az eredményt adta. Az energiasiiriiséget 4,1 J/cm®-re csokkentve
a nyulvanyok kiemelkedésének sebessége ~15 m/s-ra csokkent. 2,5 J/em? energiasiiriiség
alatt a nyulvanyok nem tudtak cseppekre bomlani, hanem feliileti hullamokka alakultak at.
Ez természetesen nem azt jelenti, hogy megsziint a cseppképzddés. A lejatszodo feliileti
jelenségek, beleértve a cseppképz6dést is, bizmutnal 2,3 J/em® energiastirliség mellett
gyakorlatilag ugyanolyanok voltak, mint 6n esetén 5,5 J/em? energiastirtiségnél.

Megvizsgaltam az anyageltavozas homérséklettdl valo fiiggését is. A homérséklet
csokkentésével az olvadék kifroccsenése kis mértékben csokkent, de teljesen csak a

céltargy megszilardulasakor szlint meg.
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3.8. dbra Olvadt bizmut feliiletérol késziilt felvételek az impulzuslézeres
besugdrzdst kioveto mikroszekundumos idotartomdnyban. A képek
szélessége 0,8 mm-nek felel meg.
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3.9. dbra A bizmut feliiletébél 5,5 J/cm’ energiasiiriiségii impulzuslézeres
besugdrzds hatdsdra kiemelkedo nyulvdanyok hosszdanak idobeni viltozdsa.
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3.3. Kovetkeztetések

Mivel a felvételek transzmisszios elrendezéssel késziiltek, térbeli informacidt csak
korlatozott mennyiségben tartalmaznak, ezt a kiértékeléskor figyelembe kellett venni.

A plazmaképzddés targyalasdhoz hdmérsékleti szamitdsokat végeztem numerikusan
a véges differencidk modszerével, figyelembe véve a felhaszndlt fizikai mennyiségek
ismert homérsékletfiiggését. A hdmérséklet-eloszlas kiszdmitasdhoz elég volt az
egydimenzios hdvezetés egyenletét felirni, mivel a felhevitett anyagrész kiterjedése tobb,
mint két nagysagrenddel nagyobb volt, mint a vastagsaga (500 pm és ~2 pm).

A szamitasok alapjan intenziv anyagelparolgds megy végbe, de a kapott érték csak
becslés, mivel a fémgodzokre vonatkozd adatok hidnyaban a fizikai mennyiségeknek az
olvadt allapotra megadott értékeivel szdmoltam, valamint a parolgashd és a forraspont
értékei 1 atm nyomadsra érvényesek. Egy masik tényezd, amit nem tudtam figyelembe
venni a szamitdsok elvégzésénél az, hogy a kialakulé plazma arnyékolja a beesd
lézernyalabot, illetve a plazma strliségének csokkenése miatt csokken a hdvezetd
képessége, igy a feliiletnek torténd hoatadas is, valamint nagy lesz a sugarzo hoveszteség.
A szamitdsok tllbecsiilik a mintdk hdomérsékletét, azonban a két anyag ablécids
folyamatanak Osszehasonlitdsara megfeleloek, és az eltdvozd anyagmennyiség is
megbecsiilhetd segitségiikkel.

A szamitasokat elvégeztem mind 6n, mind pedig bizmut esetére 5.5 J/cm’
energiasliriiséggel szamolva. A kisérleti eredmények szerint a plazma megjelenése on és
bizmut esetén ~4,5 (Sn) illetve ~5,5 ns-mal (Bi) a 1ézer impulzusdnak maximuma eléttre
tehetd. A szamitasok ezekre az iddpillanatokra 0,32 (Sn) illetve 0,37 um (Bi) vastagsagu
réteg elparolgasat josoljak (3.10. abra). A 3.11. abran lathaté a kapott parolgasi sebesség,
az elparolgott réteg vastagsaga, valamint a lézer normalt intenzitasa az id6 fliggvényében.
A grafikonok szerint a bizmut esetében hamarabb indul meg a parolgéds, azonban a
parolgasi sebesség on esetén éri el a nagyobb értéket, mintegy ellenstlyozva azt. A modell
a lézer impulzus lecsengése utan is jelentds parolgast josol, amely az elforrt anyag
hévezetésébdl adodik, mivel a modell nem veszi figyelembe, hogy az elparolgott
anyagmennyiség nanoszekundumos idéskalan elhagyja a felszint. A 1ézer impulzus utan az
elparolgott Gssztomeg 1,6x0,5 mm® besugarzott feliilet esetén 5,5x10° kg (Sn) és
7,5%x10” kg (Bi) (mindkét anyag esetén koriilbeliil 1 pm vastag réteg elparolgasat adjak a
szamitasok). A kisérleti eredmények alapjan szamolt sebességnek megfeleléen

(Vmax=6 km/s, ezért atlagsebességnek 3 km/s-ot vettem) az elpéarolgott anyagmennyiség
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az ido fiiggvényében. A c grafikon a lézer impulzus alakjdat mutatia. A 0
idopillanat a lézerimpulzus maximumdnak felel meg.
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altal szallitott impulzus ~1,65x10™ (Sn) és ~2,25x10” kgm/s (Bi). Az elparolgas utan a
felszinen kialakult mélyedést az eltdvozd anyag visszahatdsa tovabb mélyiti. Mivel az
elparolgd anyag a bizmut esetén nagyobb impulzussal rendelkezik, az erdsebb visszahatés
intenzivebb anyagkilovelléshez vezet. Ezt igazolték a kisérletek soran készitett felvételek.
A 3.12. abran egy folyadékba csapddo csepp altal okozott kifroccsenésrol készitett
képsorozat lathatod [73]. Ezt Osszehasonlitva az 6n és bizmut esetében megfigyeltekkel,

segitséget nyujthat a két fém esetén lejatszodott folyamatok értelmezésében.

3.12. dbra Folyadékba csapodott csepp dltal okozott kifroccsenésrol
készitett képsorozat [73].

A 3.12.a,b abrakon lathat6 kifroccsenés, amely annak a hatasara jon létre, hogy a feliiletbe
csapodd csepp vizszintes irdnyban is nyomast gyakorol a folyadékra, igen hasonlit a
bizmut ablacidjakor 5,5 Jem®  esetén megfigyeltekre (3.8. dbra). Ebbdl arra
kovetkeztethetiink, hogy bizmut esetén nem a kialakult kraterszerli képzddmény
Osszeomlasakor indul meg a cseppkibocsatas, hanem a kifroccsenés és a krater kialakulasa
egyiddben megy végbe. On esetében viszont az elparolgott anyagmennyiség visszahatasa a
felszinre nem olyan erds, hogy elébbihez hasonlé kifroccsenést okozzon. Osszehasonlitva
a 3.12.e,f abrdkat az 6n ablacidjarol késziilt 3.3. képsorozattal, arra kovetkeztethetiink,
hogy ebben az esetben valoszinilleg a krater feltoltddésekor a felfele mozgd folyadék
tehetetlensége kovetkeztében cseppek dobodnak ki a folyadékbol és kialakulnak a feliileti
hullamok.

Kisérleteim célja a cseppek eredetének meghatarozasa volt. A felvételeken két,
idében jol elhatarolhatd jelenséget figyelhettem meg. Plazmaképzddéskor (nanométeres

idoskalan) nagyobb cseppeket nem tapasztaltam, azonban a megfigyeld berendezes



47

korlatozott feloldoképessége (2 um) miatt nem jelenthetem ki teljes bizonyossaggal, hogy
mikron-szubmikron méretli cseppek kialakuldsa és transzportja nem megy végbe.
Mikroszekundumos id6tartomanyban nagyobb méretli cseppek keletkezését figyeltem meg.
Ezek mérete és szama az alkalmazott energiasiirliségnek €s a minta tulajdonsagainak a
fliggvénye. A kisérletek kimutattak, hogy az on ablacidja 5,5 J/em® energiasiiriiségnél
megkozelitéleg ugyanigy jatszédik le, mint a bizmut ablacidja 2,3 J/em>-nél. Ezért
feltételezhetjiik, hogy nagyobb energiastiriiség mellett, 6n mintat alkalmazva, reprodukalni
lehet ugyanazt, amit bizmut esetén figyelhettem meg 5,5 J/cm® energiastirliségnél. Ez azt
jelenti, hogy a bizmut sokkal érzékenyebben reagdl, mint az 6n, amit az aldbbiaknak
tulajdonithatunk: a) mivel megkdozelitdleg ugyanolyan vastagsagu réteg forr el mindkét
anyag esetén és a bizmutnak nagyobb a stirlisége, mint az énnak (Bi: ~10450 kg/m’,
Sn: ~6940 kg/m® 300 °C-on), a bizmut plazma nagyobb impulzust szallit, mint az 6né;
b) az olvadt bizmutnak alacsonyabb a viszkozitdsa, mint az énnak (Bi: 1,47 mPa-s,
Sn: 1,58 mPa-s 300 °C-on); valamint ¢) kiilonbozd a két anyag feliileti fesziiltsége

(Bi: 378 mN/m, Sn: 560 mN/m kevéssel az olvadaspont felett).
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4. Polietilén-glikol 1000 ablaciojanak vizsgalata

Az elozo fejezetben bemutatott eredmények alapjan feltételezni lehetett, hogy az ablacio
folyamatat a céltargy viszkozitasa is befolyasolja. Ennek részletes vizsgélatira a tovabbi
kisérleteim targyaul olyan anyagot valasztottam, melynek a viszkozitasa lehetbleg kis
hémérséklettartomanyon nagymértékben valtozik. Ilyen anyag a polietilén-glikol 1000
(PEG 1000) (4.1. abra), melynek atlagos molekulatomege 950 és 1050 kozott van,
olvadaspontja megkozelitdleg 37 °C és olvadaspont felett a viszkozitdsa erdsen
homérsékletfliggd. Pontos olvaddspontréol nem beszélhetiink, mivel a szilard
halmazallapotbdl folyékonyba torténd atmenet fokozatos és nem ugrasszerli ennél a

polimernél.

H H H H
I I o I I
HO—~C— € ~0OH polimerizacid B =0 € =€ —IOH
I I I I
H H H H
n

etilén-glikol polietilén-glikol

4.1. abra A polietilén-glikol molekula szerkezete.

A polietilén-glikolnak jelentds orvosbioldgiai alkalmazasi lehetdségei vannak, mint
példaul sejtszovet tervezés (tissue engineering) [74], gyogyszerhordozd bevonat készités
[75,76], melyek soran sziikség van egyenletes, jol tapadé PEG vékonyrétegek eldallitasara.
El6 szervezetbe beiiltetendd szilicium alapi mikrokésziilékek PEG vékonyréteggel
bevonva biokompatibilissa tehetdk [77]. Bizonyos esetekben megfelelnek a kémiailag
modositott PEG rétegek [78,79], azonban a gydgyszerhordozd bevonat készitéshez és in
vivo alkalmazasokhoz sziikséges, hogy a vékonyrétegek kémiailag ne kiilonbozzenek a

PEG tombtdl. Rezonans, infravorés PLD-vel, melynek soran az ablald Iézerfény
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frekvencidja rezonalt a céltargy valamelyik kémiai kotésének rezgési mddusaval, sikertilt
sztochiometrikus PEG vékonyréteget eldallitani [80].

Meg kivantam vizsgalni, hogyan fiigg az ablaci6 folyamata a minta
hémérsékletétol, ezen keresztiil halmazallapotatol és viszkozitasatdl. Két kisérletsorozatot
végeztem el: az elsdben a lejatsz6dd folyamatokat figyeltem meg iddéfelbontasos
fényképezéssel, a masodikban a keletkezd cseppeket egy kvarclapon felfogva, ezek

szamanak és méretének homérsékletfiiggését vizsgaltam.

4.1. Az ablacios folyamat vizsgalata idofelbontasos
fényképezéssel

4.1.1. Kisérleti elrendezés

A kisérleti elrendezés ugyanaz volt, mint a 2.1 fejezetben leirt gyorsfényképezd rendszer.
A lézerrel besugarzott feliilet nagysaga 0,6x1,2 mm? az energiasiiriség pedig 1,95 J/em®
volt. A normal atmoszféran levdé minta homérsékletét 21 és 80 °C kozott valtoztatva az
anyageltavozast megfigyelhettem szilard és olvadt allapoti céltargy esetén is. A

homérséklet leolvasasanak pontossaga +1 °C volt.

4.1.2. Kisérleti eredmények

A minta felszine felett mar a besugarzas ideje alatt plazma jelent meg, mely 16késhullamot
hozott 1étre. Az anyagfelhd kezdeti tdgulasi sebessége koriilbeliil 8,7 km/s volt, amely
hozzéavetdleg masfélszerese az on és bizmut esetében mért értékeknek (lasd 3.2. fejezet),
annak ellenére, hogy ebben az esetben atmoszférikus nyomason végeztem a kisérletet. A
1égellenallas kovetkeztében a plazmafelhd lemarad a 16késhullamtol, 1étrehozva az Gn.
kontakt frontot (4.2. abra). Kiilonb6zé homérsékleteken Osszehasonlitva a hullamfront
helyzetét (a minta felszine és a l6késhullam teteje kozotti tavolsag), ugy taldltam, hogy
ezek nem fliggnek a minta homérsékletétdl a vizsgalt 21-80 °C homérséklettartomanyon
(4.3. abra). A mérési pontokra illesztett exponencialis gorbe alapjan a hullamfront helyzete
aranyos a késleltetés 0,5-ik hatvanyaval. A kitevo jelzi, hogy a hullamfront tipusa szférikus

(2/5) és sikhullam (2/3) kozott van [81]. A 4.4. dbran lathatd a lokéshullam (folytonos
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vonal) és a kontakt front (szaggatott vonal) mérésekbdl szamitott sebessége a késleltetés
fiiggvényében. A pontozott vonal az Un. kidramlasi modell alapjan szdmolt kontakt front
sebességet mutatja. Ez a modell a 1ézeres besugarzés hatésara 1étrej6vo plazma kitdgulésat
ugy tekinti, mint egy zart, nagy nyomasu gazzal teli tartaly oldalfalanak eltavolitasakor
fellépd gyors kiaramlast [82]. A kiaramlasi modell normal nyomast kornyezet esetén a

kontakt front sebességét a kovetkezd dsszefiiggéssel adja meg:

Al
¥ y+1 uy, ’

ahol ura kontakt front, u;, a 16késhullam, a a hang sebessége, ypedig az allandé nyomason

¢s allando térfogaton vett fajhok hanyadosa (c,/c,) levegore.

T=42°C 10ns mﬁ 20 ns
| W
-

LOKESHULLAM L

| PLAZMAFELHO

=

KONTAKT
40 ns  FRONT 60 ns

4.2. abra A plazma és a lokéshullam terjedése a 42 C-os abldlt
PEG 1000 felszine felett kiilonbozo késleltetéseknél. Az utolso képen a
folytonos vonal a kontakt front helyzetét jeloli. A képek szélessége
1 mm-nek felel meg.
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4.3. abra A lokéshullam helyzete a késleltetés fiiggvényében kiilonbozo

minta homérsékleteken.
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4.4. abra A lokéshullam és a kontakt front mérések alapjdn
meghatdrozott sebessége, valamint a kidaramldsi modell alapjdan szamolt

kontakt front sebesség.

mig a kiaramlasi modell kvazi egydimenziés anyagtranszporttal szamol.

Lathatd, hogy a mérések alapjan meghatarozott kontakt front sebesség némileg kisebb,
mint a kidramldsi modell alapjan szamitott érték. Ennek oka az, hogy a feliiletet elhagyd

anyagmennyiség viszonylag nagy térszogben szorddik €s igy a siirisége hamar lecsokken,

200 ns felett a késleltetést novelve 1 us-ig, a feliileten nem tortént észrevehetd

valtozas. 1 ps utdn a minta halmazallapotatdl fiiggetleniil kiemelkedés jelenik meg a
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besugarzas helyén. 21 és 26 °C-os minta esetén (szilird PEG) a kiemelkedés siir(i
anyagfelhdvé fejlodik, melyet 30 ps-ig tudtam nyomon kévetni (4.5. abra). 35 °C felett
(amikor a minta mar teljesen olvadt allapotban volt) a kiemelkedések széleibdl
folyadéknyulvanyok indultak ki, melyek cstcsaibol anyagkilovellés volt megfigyelhetd.
Néhany szaz mikroszekundum utan a folyadéknyulvanyok cseppekre bomlottak. A
folyadék felszinén keltett zavar néhany tiz milliszekundum utan elsimult.

A folyamatrol készitett felvételek alapjan megallapithatd, hogy szilard PEG esetén
az anyageltavozas gozszerli és mikron méretli részecskékbol allo anyagfelhd formajaban
megy végbe. A leggyorsabb részecskék megkozelitdleg 30 m/s sebességgel hagyjak el a
felszint. Olvadt PEG esetén az anyageltdvozds Osszetettebb: egyrészt a
folyadéknyulvanyok végeibdl 0-10 pm atmérdjli cseppek indulnak ki, majd késébb a
nyulvanyok 10-100 pm atmérdjii cseppekre bomlanak. A felvételek azt mutattak, hogy a
cseppek mérete és szama nagymértékben homérsékletfiiggd. Ismerve a nyulvanyok
hosszanak 1dofliggését, kiszamitottam az anyagkilovellés sebességét kiillonb6zo

homérsékleteken (4.6. abra).

Szilard fazisu ablacio
-

6 ps 10us | 30 ps

4.5. abra Az anyagkilovellés folyamata kiilonbozo homérsékleteknél és
késleltetéseknél. A képek szélessége 1 mm-nek felel meg.
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4.6. abra A folyadéknyulvdanyok kilovellési sebessége a homérséklet
fiiggvényében.

A folyadéknytlvanyok mozgasat leginkabb a viszkozitds és a feliileti fesziiltség
befolyasolhatja. PEG 1000 esetén a feliileti fesziiltség valtozasa kevésbé szamottevd az
altalunk vizsgalt 35-80 °C tartomanyon, mint a viszkozitds valtozasa, ami mar jelentds
(4.7. ébra). Ugyanezen a homérséklet tartomanyon a hétagulasbdl adddo stirliségvaltozas is

csak mintegy 3,5 %, ami nem lehet jelentds hatassal a lejatszodd folyamatokra.

NORMALT VISZKOZITAS
F
o
®
[ |

n 031 = VISZKOZITAS
‘w 1 4 FELULETIFESZULTSEG .

30 ' 40 50 60 70 80
HOMERSEKLET (°C)

4.7. abra A 37 °C hémérsékleten mért értékekre (0,146 Pa-s, 0,044 Nm)
normalt viszkozitds és feliileti fesziiltség homérsékletfiiggése.
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Az ablacio folyamatdban a valtozas esetemben foként a viszkozitas valtozasanak
tulajdonithatd, ezért abrazoltam a nyulvanyok sebességét a PEG viszkozitdsanak
fuggvényében (4.8. abra). Jol lathatd, hogy a viszkozitds novekedésével a nyulvanyok

sebessége linedrisan csokken.

12

111

10+

0,I04 ' O,I06 ' 0,I08 ' O,I10 ' 0,I12 ' O,I14
VISZKOZITAS (Pas)

FOLYADEKNYULVANY SEBESSEGE (m/s)
[o0]

4.8. abra A folyadéknyulvanyok kilovellési sebessége a viszkozitds
fiiggvényében.

Megfigyelheté volt, hogy a 80 °C hémérsékletii PEG 1000 1,95 J/cm® energiastiriiségii
ablacidja soran a kifrdccsenés hasonloan jatszodik le, mint a 300 °C-os bizmutnal 5,5 J/em?
esetén, mig 2,5 J/em? alatt a bizmutnal nem figyelhetd meg az oldaliranyt kifroccsenés
(lasd 3.2. fejezet). Ez azt jelenti, hogy a fent emlitett homérsékleteken adott
energiasiirliségli 1ézerimpulzusra a PEG érzékenyebben reagédl, mint a bizmut, annak
ellenére, hogy a PEG viszkozitasa kortilbeliil 30-szorosa a bizmut viszkozitdsanak. Ezért
nyilvanvalo, hogy a kiilonb6z6 anyagok ablacids viselkedését nem lehet 6sszehasonlitani

pusztan a viszkozitasuk alapjan, még ha a viszkozitasnak oly nagy is a hatasa a folyamatra.
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4.2. Az ablacio soran keletkezo cseppek szamanak és méretének
homérsékletfiiggése

4.2.1. Kisérleti elrendezés

A kisérlethez a 4.9. dbran lathato elrendezést allitottam 6ssze. A PEG 1000 mintat fiithetd
tartalyba helyeztem. 2 mm-rel a minta f6lé egy kvarclemezt helyeztem, mely atengedi az
excimer lézer nyalabjat ¢s felfogja az ablacio folyamén keletkezo cseppeket. Az ablalashoz
ismét egy ArF excimer lézert alkalmaztam, melynek nyaldbjat a PEG felszinére
fokuszaltam. A besugarzott feliilet ellipszis alakd, teriilete 0,15 mm?’, az energiasiiriiség
pedig 2,3 J/em® volt. A minta hémérsékletét 23 és 80 °C kozott valtoztattam. Egy HeNe
1ézert alkalmaztam célzélézerként, hogy a mindig a kvarclap megfeleld részét tudjam az
ablalando¢ teriilet folé helyezni, igy nem volt sziikség a kvarclap cseréjére minden impulzus
utan, hanem elég volt oldalirdnyban eltolni. A kvarclapra rakddott részecskékrdl egy
mikroszkdop-kamera rendszerrel felvételeket készitettem, melyeket digitalizaltam és
kinyomtattam. A képalkotd rendszer térbeli feloldoképessége 3 um volt. A cseppek
szdmanak és méretének meghatdrozdsit manualisan végeztem, a térfogat
meghatarozasahoz félgomb alaku cseppformat feltételeztem. A kvarclapon a részecskék
minden esetben egy koriilbeliil 4 mm atmérdji koron beliil voltak €s a mérések soran az

Osszes lathato részecskét megszamoltam.

H’e-Ne
KVARCLENCSE L0 7S

=20 cm
- i ArF EXCIMER
PRIZMA i < LS
/ T‘ -‘b D /7 A=193 nm
m KVARCLAP FWHM=20 ns
11/
1l
1l
Il
|Ii
| KVARCLAP
MINTA (PEG 1000)
HOSZIGETELES
TERMOELEM HOMERSEKLET
SZABALYOZO
FUTOSZAL
Al TARTALY

4.9. dbra Az abldcio sordn lerakodo részecskék vizsgdalatahoz haszndlt
kisérleti elrendezés.
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4.2.2. Kisérleti eredmények

A keletkez6 cseppek szamat eloszor szilard PEG esetén vizsgaltam. Amint a 4.10.
abran lathatd, 23 °C hOmérsékleten a kvarclapot siirlin boritottdk be néhanyszor tiz
mikrométer atmérdjli olvadékcseppek €s szilard tormelékek, melyek egymast is atfedték,

ezért ezek szamat és méretét nem lehetett meghatarozni.

rakodott cseppek és szildrd tormelékek mikroszkopos képe. A kép
szélessége 1 mm-nek felel meg.

Amint a 4.11.a abran lathat6, a homérsékletet novelve, kevéssel az olvadaspont
felett a cseppek szama jelentdsen lecsokkent, 40 °C-nél elérve a minimumértékét (2 csepp).
Tovabb novelve a hdmérsékletet 80 °C-ig, a cseppek szama elérte a 45-6t, de joval alatta
maradt a 35 °C-on szamolt 300-as értéknek. Ennek ellenére a cseppek Ossztérfogata
80 °C-os PEG esetén kevéssel meghaladta a 35°C-on mért értéket (4.11.b &bra).
Figyelemre mélto eredmény, hogy a hémérsékletnek 40 °C-rél 80 °C-ra torténd emelésével
a cseppek formdjaban a kvarclapra rakodd anyagmennyiség megkozelitdleg harom
nagysagrenddel nétt. A 4.11.c. abran a cseppek szaméanak méret szerinti szazalékos
eloszlasa lathaté kiilonbozd homérsékleteken. 35 °C-os mintahdmérsékletnél a részecskék
mérete 40 pum alatt volt, az eloszlds maximuma 10 és 20 pm koz€ esett. 40 °C esetén a
cseppek a 10-20 um mérettartomanyba estek. A céltargy homérsékletének tovabbi
emelésével nagyobb méretli cseppek is megjelentek a kvarclapon, 80 °C-on 185 pum

atmérdjlt is megfigyeltem.
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A homérséklet értékeket megfeleltetve az olvadt PEG 1000 viszkozitasédnak, a
cseppek szamat és teljes térfogatat abrazoltam a viszkozitas fliggvényében (4.12.a,b dbra).

Jol lathatd, hogy a viszkozitas novekedése ezek jelentds csokkenéséhez vezet.
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4.11. abra Az abldacio sordn keletkezo cseppek és szilard tormelékek
szdma (a) teljes térfogata (b) és dtlagos mérete (c) a minta
homérsékletének fiiggvényében. A hiba a cseppek méret-
meghatdrozdsdnak pontatlansdgabdl adodott.
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4.12. abra Az abldcio sordn keletkezo cseppek szdma (a) és teljes
térfogata (b) a minta viszkozitasanak fiiggvényében.

4.3. Kovetkeztetések

A kisérleteim kimutattdk, hogy ablacid soran az anyageltdvozas két kiilonbozd
iddtartomanyban torténik: 0-50 ns kozott a plazma kialakuldsa és eltdvozasa (elsddleges
anyageltavozas) kovetkezik be; a masodlagos anyageltdvozas 1 és 100 us kozott megy
végbe. Kimutattam, hogy a plazmafelhd és a lokéshullam kialakuldsa fliggetlen a
PEG 1000 homérsékletétol és halmazallapotatdl. Ez a kovetkezOképpen magyarazhato. A
besugarzas kovetkeztében fellépd maximalis homérsékletvaltozas: AT=aF/pc~2400 K,
ahol o a PEG 1000 abszorpcidés tényezdje 193 nm-en (sajat, alacsony energidju
spektrométeres mérés alapjan 5000 1/cm), p a siirlisége (1200 kg/m’), ¢ a fajhéje
(3346 J/molK) és F az alkalmazott energias(iriség. Ehhez képest a 21 és 80 °C kozotti
homérsékletkiilonbség elhanyagolhatdo. A minta halmazallapota nem befolyasolta a
plazmaképzddést €s a 16késhullam terjedését, mivel ez rovidebb 1d6 alatt jatszodik le, mint
ahogy a céltargy felszine (legyen ez szilard, vagy olvadt) reagalni tudna a hatasara.

Amint a 4.13. abran lathaté atomi-erd mikroszkopos kép mutatja, a szilard minta
felszinét szabalytalan alak(l struktirdk boritjdk. A nagyintenzitasi lézeres besugarzas
kovetkeztében kialakuld hosokk leszakithatja ezen struktirdk kevésbé kotott részeit. A
keletkezd olvadt cseppek jelentds része az elparolgd anyagnak a megolvadt felszinre vald
visszahatasa kovetkeztében jon létre. A feliilet szabalytalansdga kovetkeztében a lokalis
energiastiriiség helyrdl helyre valtozik, igy az elparolgds utan visszamaradt olvadt réteg
vastagsaga is helyfiiggd (4.14. abra). Figyelembe véve, hogy a felileti strukturadk

magassaga Osszemérhetd6 a megolvadt réteg vastagsagaval (az 1/a behatolasi mélység
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2 um), a feliiletet mikron méretii, olvadt anyaggal telt medencék borithatjak, melyek kiilon-

kiilon cseppforrasként viselkedhetnek.

4710 i 150 pm [

0 pm 75 um 180 pm

4.13. abra Szildard PEG 1000 feliiletének atomi-erdé mikroszkopos képe.

OLVADEK

4.14. abra A feliilet szabdlytalansdga miatt a megolvadt réteg
vastagsdga helyrol helyre viltozik, olvadék-medencéket létrehozva,
melyek kiilondllo cseppforrasként viselkedhetnek.

A minta teljes megolvasztasa kovetkeztében a feliilet elsimul, kovetkezésképpen az
energiasliriség gyakorlatilag allandéva valik a teljes besugarzott feliileten. Mint mar
kordbban leirtam, a cseppképzddést az elparolgd anyag feliiletre vald visszahatasa is
okozhatja. Mivel a folyadék viszkozitdsa akadalyozza a kriter kialakuldsat, majd az
Osszeomlésat, a nagyobb viszkozitds gatolja a folyadéknyulvanyok kialakuldsat és ezen
keresztiil a cseppképzodést. A PEG 1000 esetében a vizsgalt hdmérséklettartomanyon a
viszkozitds homérsékletfligg6, ami megmagyardzza a masodlagos anyageltdvozas
homérsékletfliggését is.

Kisérleteim célja volt megvizsgalni, hogy milyen modon befolyasolja a
hémérséklet, és ezen keresztiil a viszkozitds valtozasa a anyageltdvozast az 1000-es
tomegszamu polietilén-glikol ablacidja soran. Kimutattam, hogy az olvadt PEG
viszkozitasanak 0,04 Pa-s-rol 0,14 Pa-s-ra vald ndvelésével a felszinrdl kifréeesend
cseppek szama koriilbeliil a tized részére, a cseppek Ossztérfogata pedig majdnem harom
nagysagrendet csokkent. A vizsgalt tartomanyon a cseppek szama és Ossztérfogata is

exponencialis csokkenést mutatott. Megallapitottam, hogy a cseppek keletkezése a
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legkevésbé szamottevd az olvadaspont kozelében volt, ott, ahol a viszkozitas jelentdsen
gatolta a folyadék mozgasat, €s ezen keresztiil a cseppek kialakuldsat.

Habar a polietilén-glikol 1000 szdmunkra egy modellanyag volt, a viszkozitas
valésziniileg hasonld mértékben befolydsolja mas folyékony halmazallapoti anyagok
ablacios viselkedését is. Az eredmények fontosak az impulzuslézeres vékonyréteg épités
szempontjabol: az eljaras soran folyékony halmazéllapota (olvadék) céltargyat alkalmazva,
viszkozitdsat a lehetd legnagyobb értéken tartva (kevéssel az olvadaspont felett)
nagymértékben csokkenthetd a vékonyrétegeket szennyezd olvadékcseppek szama.

A moddszer természetesen nem minden esetben alkalmazhat6. Viszonylag alacsony
olvadasponti fémek esetén konnyen megoldhato a megolvasztas, viszont magas
olvadasponti fémek ¢és kiilonosen a kerdmidk esetén mar technikailag nehezen
kivitelezhetd. Bizonyos esetekben a reaktiv atmoszférak jelenléte szintén bonyolithatja a
helyzetet: néhany mbar nyomdasu oxigén kornyezetben bizonyos fémek olvadékai (példaul

bizmut) gyorsan oxidalodnak hartyaszert feliileti réteget képezve.
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5. Az ablacio soran keletkezo anyagfelho
komponenseinek sebesség szerinti szétvalasztasa

Az ablacid sordn eltavozd anyag kiilonbdzd méretli komponenseinek az elézd fejezetben
meghatarozott nagy sebességkiilonbsége (8700 — 30 m/s, lasd 4.1. fejezet) kovetkeztében
lehetévé valik a mikrométernél nagyobb méretti (lassuibb) részecskék térbeli elkiilonitése a
szubmikrométeres méretli (gyors) részecskéktol, amennyiben olyan forgathatd céltargyat
alkalmazunk, amelynek keriileti sebessége az ablacid helyén Osszemérheté a nagyobb
részecskék sebességével. Amikor a céltargyat ablacid kozben forgatjuk, a kilovelld
anyagnak a céltargy sikjaval parhuzamos sebességkomponense is lesz, amely a
nagysebességli, a vékonyréteg épitésben kiemelt fontossagli részecskéknél csak kis
iranyvaltoztatadst okoz az eredeti mozgasirdnyhoz képest, azonban a lassubb, szennyezd
részecskéknél a forgds iranyaban valo eltériilés jelentdssé valik.

Meg kivantam vizsgalni, hogy polietilén-glikol 1000 abléacidja soran, forgathato
céltargy alkalmazasaval a kertileti sebesség fliggvényében milyen mértékben kiilonithetok

el egymastol a kiilonbdzd mérettartomanyba eso részecskék.

5.1. Kisérleti elrendezés

A kisérleti elrendezes vazlata az 5.1. abran lathat6. Az excimer l1ézer nyalabjat egy kvarc
hengerlencse segitségével vonalla fokuszéaltam a szilard (szobahdmérsékletli) PEG 1000
céltargy felszinén. A mintat egy 5 cm atmérdjt forgathato allvanyra rogzitettem, melynek
fordulatszama folytonosan valtoztathatdo volt. Az allvany tengelyére a tengellyel
parhuzamosan egy tiikrot helyeztem, amely minden fordulatnal egyszer egy HeNe 1ézer
fényét egy fotodiodara tikrozte, igy a kisérlet iddtartama alatt folyamatosan

meghatarozhattam a fordulatszamot.
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Az ablaciohoz alkalmazott energiasiiriiség 0,44 J/cm® volt. Az eltavozé anyagot egy, a
minta felett 1 mm-rel, azzal parhuzamosan elhelyezett kvarclapon fogtam fel. A lerakodott
cseppekrdl egy mikroszkdp-videokamera rendszerrel felvételeket készitettem, a képeket
szamitogéppel digitalizaltam. A megfigyeld rendszer térbeli feloldoképessége 3 pum koriili
volt, amit a videokamera CCD chipjének felbontasa hatdrozott meg. A lerakddott
részecskék szamat és méretét a Scion Image nevll szamitdgépes program segitségével

hataroztam meg a 2.1. fejezettben leirt modszerrel.

EXCIMER LEZER
NYALAB
HENGER- /|
LENCSE/ .
OSZCILLOSZKOP

7 S - AW

[z
KVARCLAP

L
HeNe LEZER
NYALAB ~__
FORGATHATO

MINTATARTO FOTODIODA

5.1. abra Az abldcio sordn eltdvozo részecskék sebesség szerinti
szétvdlasztdsdt megvalosito elrendezés.

5.2. Kisérleti eredmények

A 5.2. abrén lathatoak a kvarclaprol késziilt képek 0 és 36,4 m/s keriileti sebesség esetén.
A szaggatott vonal megfelel a fokuszalt 1ézer nyaldb helyzetének, ezt valasztottam
vonatkoztatasi tengelynek. Az eltériilés szoge értelemszeriien a vonatkoztatasi tengelyhez

viszonyitott eltériilést jellemzi:

e vonatkoztatasi tengelyhez viszonyitott eltérés
eltériilés szoge = arctg - — - -
szubsztrat — céltargy tavolsdg
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All6 céltargy esetében a lerakodott részecskék zommel a +0,5-0,6 mm-es tartomanyban
rakodtak le, ami megkozelitbleg +30°-os eltériilési szognek felel meg, a legnagyobb
részecske slirliség 0 mm-nél volt. Bizonyos szamu nagyobb méretii részecske talalhato volt
még az ablalt tartomanytdl £2 mm-re (~+65° eltériilési szog). Az 5.2.b abran lathatd, hogy
36,4 m/s kertileti sebességnél a cseppek és tormelékek gyakorlatilag csak az egyik térfélen
talalhatdak, részecskék nem lathatdak fentebb, mint -0,2 mm (~ -10° eltériilési szog). A
részecskementes feliileten egy vékony attetszd polimer réteg rakddott le, amely a képen

nem lathato.
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5.2. abra Kvarclapra rakodott részecskék 0 (a) és 36,4 m/s (b) keriileti
sebességgel forgatott céltargyak esetén.

A teljes mért feliiletet egyenld nagysagi (0,5 mm széles) zdénakra osztottam a
vonatkoztatasi tengellyel parhuzamosan ¢&s zdénanként megszamoltam a lerakddott
részecskéket. A cseppek altal boritott teljes feliiletet 100%-nak tekintve kiszadmoltam, hogy
a cseppek altal boritott feliilet mekkora része esik minden egyes zonara. Az eredmények az
5.3. ébran vannak feltintetve. A grafikon vizszintes tengelye a zonak kozépvonalanak
megfeleld helyzetet jeloli. JOl lathatd, hogy a negativ eltériilési irdnynak megfeleld
terliletek fokozatosan kiiiriilnek és a részecskékkel beboritott teriilet egyre inkabb a

forgatasi iranyba tolddik el.
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5.3. dbra A kvarclapra rakodott részecskék dltal lefedett teriiletek
szdzalékos eloszldsa a vonatkoztatdsi tengelytol viszonyitott tdavolsag

fiiggvényében.

Ahhoz, hogy a részecskék eltériilését valamilyen szdmadattal jellemezni tudjam,

kiszdmoltam a lefedett teriilet geometriai kozéppontjat a kovetkez6 formulaval:
>7x
= ZT,. ,

ahol x; a részecskék kozéppontjanak helyzete a vonatkoztatési tengelyhez viszonyitva és 7;

X

a részecskék teriilete. Amig nyugalomban levo céltargy esetén a mértani 0-hoz kozel van,
addig a kertileti sebesség novelésével ez fokozatosan eltolodik a forgatds iranyaba (5.4.
abra).

Feltételezve, hogy a mintatarté nyugalmi allapotaban a részecskék mozgésiranya
merOleges a céltargy felszinére és a mintatartét az &ltalam alkalmazott legnagyobb
szogsebességgel forgatjuk (36 m/s), a nagyobb méretli €s lassubb részecskék (30 m/s) az
eredeti mozgasirdnyhoz képest megkozelitdleg 50 fokos eltériilést kellene, hogy
szenvedjenek, mig a nagysebességli (8700 m/s) szubmikrométeres részecskék csak 0,24
fokosat. 1 mm-es céltargy-kvarclap tavolsagnal a nagyobb méretl cseppek €s tormelékek
lerakddasanak kozponti része 1,2 mm-rel kell, hogy eltolédjon, ha a mintatartot a
maximalis sebességgel forgatjuk. Ez valamelyest tulbecsiili a részecskék altal lefedett
terlilet mértani koézéppontjanak eltolodasara kapott értéket. Ennek tobb oka is lehet. A

kiilonbség egyrészt adddhat a részecskesebesség meghatirozasanak pontatlansagabol,
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masrészt pedig a céltargy-kvarclap tavolsagnak 0,1 mm eltérése, melyet okozhatjdk a
céltargy feliiletének egyenetlenségei, mar 10%-os hibat jelent. Mivel a kisérletet normal
atmoszféran végeztem, az ablacid helyén a forgd céltarggyal érintkezd levegoréteg
sebessége megegyezik a céltargy keriileti sebességgel, a szubsztrattal érintkez6é pedig
nulla. A kis céltargy-szubsztrat tavolsag miatt, az esetleges turbulencidktol eltekintve,
kozottiik linearis sebességprofilt feltételezhetiink. Ezért forgd céltargy esetén, mikdzben az
eltdvozo részecskék kozelednek a szubsztrathoz, a légellenallasnak a forgassal ellentétes
iranyu komponense megnovekedik, ami a részecskék eltéritésének hatasfokat rontja. Ennek
ellendrzésére szamitasokat végeztem, mely szerint 36 m/s keriileti sebesség, a céltargy
feltiletére merdlegesen 30 m/s sebességgel torténd eltavozas és 20 pm-es cseppatmérd
esetén az eltériilés mértéke a subsztrat magassdgaban (Imm) csak ~6 um-rel kevesebb,
mintha a folyamat vakuumban menne végbe. Ez azt jelenti, hogy esetemben a légellenallas

hatasa elhanyagolhato.
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5.4. abra A lefedett teriilet geometriai kézéppontjdnak tavolsaga a
lézerfolt kizepétol. A grafikon pontjai tobb mérés dtlagoldsdabol
adodnak.

5.3. Kovetkeztetések

Annak ellenére, hogy a kisérleteimben csak egy anyagot tanulmanyoztam, a leirt
modszer feltehetéen alkalmazhaté mas anyagokbdl készitett vékonyrétegek esetén is.

Megfeleld kertileti sebességli céltargyat alkalmazva a szennyezd, nagy méretli részecskék
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elkiilonithetdk az anyagfelhd tobbi részEétdl, lehetdové téve homogénebb vékonyrétegek
létrehozasat. Ahhoz, hogy a céltargy ugyanazon helyének hosszu ideig tarté ablalasat
elkeriiljék, a legegyszerlibb esetben kis keriileti sebességgel forgathatd céltargyat
alkalmaznak. Amennyiben megfeleld értékiire novelik a sebességet, a forgod céltargy kettos
szerepet tolthet be.

A mddszerrel nagyobb hatékonysagot lehet elérni abban az esetben, amikoris az
anyageltavozas a feliilet normalisahoz képest kis térszogben torténik. Az én esetemben az
anyageltavozas a merdlegeshez képest elég nagy szogben ment végbe, ez okozta a
részecskék szétvalasztasdnak alacsonyabb hatasfokat, vagyis az épuld vékonyréteg
feliletének gyakorlatilag csak a forgatassal ellentétes iranyba esd fele volt
részecskementes. Ilyen esetekben az egyik megoldas arnyékololemez alkalmazasa lehet,
mely kisziirné a mar eltéritett részecskéket, ami sajnos az épiilé vékonyréteg teriiletének
csokkenéséhez vezet. A teriilet viszont megnovelhetd a mar gyakorlatban is alkalmazott
pasztazd szubsztrattartd alkalmazasaval, mely a hordozét az ablacio helyéhez képest
oldaliranyban eltolva nagyobb méretli és egyenletesebb vastagsdgt rétegeket hoz létre.
Nagyobb keriileti sebességek alkalmazasaval természetesen nagyobb hatékonysagot lehet
elérni, azonban a technikai megvalositdsa nem trivialis, a centrifugalis erd rogzitési

problémakat okozhat. Olvadékok esetében ez a modszer nem alkalmazhato.
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OSSZEFOGLALAS

Impulzuslézeres vékonyréteg €pités sordn a céltargybol a lézeres besugdrzas hatasara
kivalé anyagfelhd az atomok, ionok és molekulak mellett mikrométer méreti szilard
tormelékeket és olvadt cseppeket is tartalmaz, melyek beépiilve a vékonyrétegbe, lerontjak
annak mindségét, homogenitasat. Ezen szennyezd részecskék kikiiszobolésére szamos
kisérletet tettek, igyekeztek javitani a vékonyrétegek mindségét, azonban a részecskéket
mindmaig nem sikeriilt teljes mértékben kikiiszobolni. Ezért az anyagkibocsatas
folyamatanak tovabbi, részletes tanulmanyozasa még mindig sziikséges, iddszeri. Meg kell
vizsgélni, hogy az ablacio milyen paraméterei milyen mértékben befolyasoljak a
mikrométeres mérettartomanyba esd részecskék kialakulasat, és milyen koriilmények
kozott lehet csokkenteni ezek szamat.

Munkdm soran egységes kisérletsorozatot végeztem, melynek sordn kiilonbozd
anyagok ablaciojakor bekovetkezd anyageltavozasi folyamatokat vizsgaltam, szem elott

tartva a PLD-vel késziilé vékonyrétegek mindségének javitasat.

1. Teflon ablacioja soran végbemend anyageltavozas fiiggése a céltargy feliiletének
minoségétol
Megvizsgaltam, hogy a Teflon folia excimer lézeres ablacidja sordn hogyan és
milyen mértékben befolyasolja a céltargy feliiletének morfologidja a fentebb emlitett
részecskék keletkezését. Ehhez két kisérletsorozatot végeztem: (1) kiilonbozd feliileti
érdességli Teflon mintdk ablacidja soran eltavozo részecskéket felfogtam egy, a céltargy
felett elhelyezett kvarclapon, meghataroztam ezek szamat €s az altaluk lefedett teriiletet;
(2) 1ézeres gyorsfényképezéssel vizsgaltam az anyageltdvozas folyamatat [al].
l.a Bebizonyitottam, hogy ugyanazon feliilet tobb 1ézerimpulzussal torténd ablalasa
kovetkeztében a Teflon céltargy feliilete egyre érdesebb lesz, és szivacsszer

struktarak alakulnak ki, melyek konnyedén letoredeznek a felszinrol.
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1.b Kimutattam, hogy a mikrométeres méretli részecskék eltavozasa nagymértékben
fugg a céltargy feliiletének morfologidjatol, az érdesebb feliillet nagyobb
részecskeszdmot eredményez. Teflon ablacidja soran meghatdrozd szerepe
leginkabb a feliilet mikroszkopikus érdességének (néhany mikrométer méretii
struktarak) van. Mindez alatamasztotta azt a feltételezést, miszerint az ablaciod
soran a vékonyréteg épités szempontjabol karos, nem kivant mikron méretli
részecskék kialakuldsa nagymértékben csokkenthetd sima feliiletli céltargyak

alkalmazasaval.

s re s

Mivel folyékony halmazallapota céltargyak alkalmazaséaval jelentdsen csokkenthetd
PLD soran a vékonyrétegekbe €piilo szennyezd részecskék mennyisége, feltérképeztem a
vakuumban torténd ablacio folyamatat két, nagy mértékben eltérd hdtani és mechanikai
tulajdonsagokkal rendelkezd fém (6n és bizmut) olvadékai esetében. A vizsgalatok soran
1ézeres gyorsfényképezést alkalmaztam. Megvizsgaltam az excimer lézeres besugarzas
hatasara bekovetkezd anyageltavozas és a cseppképzddés folyamatat, a cseppek méretét €s
az anyagkilovellés sebességét [a2].

2.a Idofelbontasos vizsgalataim soran két, idoben jol elhatarolhaté folyamatot
mutattam ki. Plazmaképzddéskor (nanoszekundumos iddskalan) nagyobb
(>2 um) cseppeket nem tapasztaltam, mig mikroszekundumos idétartomanyban
a tobb mikrométeres méretii cseppek keletkezését figyeltem meg.

2.b Bebizonyitottam, hogy az ablacidé soran keletkezd cseppek mérete €s szama az
alkalmazott energiastriiségnek és a minta tulajdonsagainak a fliggvénye. A
bizmut feliilete sokkal érzékenyebben reagalt a besugarzés hatdsaira, mint az
oné. Ezt annak tulajdonitottam, hogy adott energiasiirliség esetén a bizmut
céltargybol keltett plazma nagyobb impulzust szallit, mint 6n esetén; €s kevéssel
az olvadaspont felett a bizmutnak alacsonyabb a viszkozitdsa és a feliileti

fesziiltsége, mint az onnak.

YV 4

Az eldzd kisérletsorozat eredményei alapjan megallapitottam, hogy az ablacid
folyamatat valdszintileg a céltargy viszkozitasa is befolyasolja. Ennek tovabbi vizsgalatara
kisérleteim targyaul a polietilén-glikol 1000-t vélasztottam. Megvizsgaltam, hogyan fiigg

az ablacio folyamata a minta hoémérsékletétdl, ezen keresztiil halmazallapotatdl és
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viszkozitasatol. Két kisérletsorozatot végeztem el: (1) a lejatsz6dd folyamatokat

idofelbontasos fényképezéssel figyeltem meg; (2) a keletkezd cseppeket egy kvarclapon

felfogva, ezek szamanak és méretének hdmérsékletfliggését vizsgaltam [a3,a4].

3.a

3.b

3.c

3.d

Kisérleteim soran megallapitottam, hogy az ablacié soran kialakulé plazma és a
16késhullam tulajdonsagai nem fiiggenek a céltargy halmazallapotatdl.
Kimutattam, hogy szilard céltargy ablacidjakor jelentds a részecskeképzddés,
azonban a minta hOmérsékletét kevéssel az olvadaspont f6lé emelve a
részecskék szdma kozel két nagysadgrenddel, mig maximalis méretiik koriilbeliil
otod részére csokkent.

Megallapitottam, hogy az olvadt PEG viszkozitasanak 0,04 Pa-s—r6l 0,14 Pa-s-ra
vald novelésével a felszinrdl kifroccsend cseppek szama kozel egy
nagysagrenddel, a cseppek Ossztérfogata pedig majdnem harom nagysagrenddel
csokkent. A vizsgalt tartomanyban a cseppek szama és Ossztérfogata egyarant
megkozelitdleg exponencialis csokkenést mutatott. A cseppek keletkezése a
legkevésbé szamottevd az olvadaspont kozelében volt.

A polietilén-glikol 1000 ablacidjanak vizsgalata soran bebizonyitottam, hogy
impulzuslézeres vékonyréteg épités soran folyékony halmazallapoti (olvadék)
céltargyat alkalmazva, viszkozitasat a lehetd legnagyobb értéken tartva (kevéssel

az olvadéspont felett) nagymértékben csokkenthetd a kibocsatott cseppek szdma.

4. Az ablacio soran keletkez6 anyagfelhd komponenseinek sebesség szerinti

szétvalasztasa

A polietilén-glikol 1000 ablacidja soran eltavozd anyag kiilonbozd méreti

komponenseinek nagy sebességkiilonbsége (8700 - 30 m/s) kdvetkeztében lehetdévé valik a

mikrométernél nagyobb méretli (lassubb) részecskék elkiilonitése a szubmikrométeres

méretli (gyors), a vékonyréteg épitésben kiemelt fontossag részecskéktdl, amennyiben

olyan forgathatd céltargytartot alkalmazunk, amelynek keriileti sebessége Gsszemérhetd a

nagyobb, szennyezd részecskék sebességével. Megvizsgaltam, hogy polietilén-glikol 1000

ablacidja

soran, forgathat6 céltargy alkalmazasaval a keriileti sebesség fliggvényében

milyen mértékben kiilonithetok el egymastol a kiillonbozéd mérettartomanyba esd

részecskék [aS].

4.a

Kimutattam, hogy a forgasiranyt pozitiv irdnynak tekintve, all6 céltargy esetén a

mikrométeres részecskék mozgasiranya a feliilet normalisahoz képest £65° kozé
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esett, majd a keriileti sebesség novelésével ez mindinkabb pozitiv iranyba
tolodott el. 36,4 m/s keriileti sebesség esetén mar minden részecske
mozgasiranyanak szoge nagyobb volt, mint -10°, ami azt jelenti, hogy PLD
soran a vékonyréteg teriiletének majdnem a fele gyakorlatilag szennyezd
részecskéktol mentessé tehetd.

4.b Bebizonyitottam, hogy megfeleld keriileti sebességli céltargyat alkalmazva a
szennyezO, nagy méretll részecskék elkiilonithetok az anyagfelhd tobbi részEétol

lehetdvé téve homogénebb vékonyrétegek 1étrehozasat.

crer

eltér6 tulajdonsagok ellenére mindegyik anyag esetén alapvetden ugyanazzal a
viselkedéssel és problémaval szembesiiltem. A lézerimpulzus utdn nanoszekundumos
idéskalan gyors plazmaképzddést €s ennek nagysebességli kitagulasat figyelhettem meg.
Amennyiben az ablacio vakuum helyett normal atmoszféran ment végbe, a tdguld plazma
altal létrehozott 16késhullamot is megfigyelhettem. A felszin roncsolddasa (szilard céltargy
esetén), vagy deformécidja (olvadt céltargy esetén), mely mikron méretli tormelékek
¢és/vagy olvadékeseppek keletkezéséhez vezet, mindegyik anyag esetén megfigyelhet volt
¢s mikroszekundumos iddskalan jatszodott le. Az ablacid paramétereinek megteleld
valtoztatasaval sikeriilt csokkenteni a mikron méretli részecskék szamat, de teljesen
kikiiszobolni nem sikertilt dket.

A kisérleteim eredményei ujabb adatokat szolgaltattak az ablacié folyamatardl és
hozzajarulhatnak ahhoz, hogy impulzuslézeres vékonyréteg levalasztassal jobb mindségii,
homogénebb vékonyrétegeket hozhassanak létre, ndvelve ennek a technoldgianak az

alkalmazhatdsagat.
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SUMMARY

The quality and homogeneity of thin films grown by pulsed laser deposition (PLD) are
reduced by the presence of ablated micrometer sized solid particulates and molten droplets.
Up to now many attempts were made to improve the quality of the thin layers, however the
micrometer sized particulates could not be completely eliminated. Therefore detailed
investigations on the ablation process are still timely. The influence of the ablation
parameters on the particulate generation and the possibilities to reduce their number have
to be studied.

During my work a consistent series of experiments were made. The ablation
process of different materials was studied, having in sight the improvement of the quality

of the thin layers made by PLD.

1. Target morphology dependence of the material removal during excimer laser
ablation of polytetrafluoroethylene

In these experiments the dependence of the particulate generation on the target
surface morphology during excimer laser ablation of polytetrafluoroethylene foil was
investigated. The particulates emitted from the ablated surface were deposited onto a
quartz plate placed above the target surface. After each shot the number of the deposited
grains and the area covered by them were determined. Dynamics of the particulate ejection
was studied with a fast photographic arrangement [al].

l.a It was shown that during the ablation of the same area with several pulses the
treated surface became severely damaged and sponge-like structures were
developed, which can be easily removed by further laser irradiation from the
surface.

1.b It was demonstrated that the particulate generation strongly depends on the
morphology of the target surface, the rougher surface results in higher number of

ejected particulates. In the case of the ablated PTFE the particulate generation
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was found to depend on the microscopic roughness (structures with the size of
several micrometers) of the surface. The generation of the undesirable
particulates during excimer laser ablation can be reduced by the use of targets

having smooth surface.

2. Time-resolved investigation on the laser ablation of molten tin and bismuth

Since the particulate content of the thin films during PLD can be reduced by using
of molten targets, the ablation of two molten metals (tin and bismuth) having different
thermal and mechanical properties was studied with fast photographic method. The process
of the plume expansion, the splashing velocity and the formation of the droplets were
investigated [a2].

2.a The events could be followed in two characteristic time domains: emission of
the ablated plume in nanosecond time domain, and emission of micrometer sized
particulates and surface wave development microsecond range.

2.b It was proved that the number and the size of the droplets depended on the
applied laser fluence and the properties of the targets. The surface of the bismuth
was more sensible to the effect of the laser pulse than that of tin. This can be
attributed to the followings: at given fluence the momentum of the plume is
higher in the case of bismuth than in the case of thin and also bismuth has lower

viscosity and surface tension.

3. Study on the ablation of polyethylene-glycol 1000
On the basis of my previous set of experiments | supposed that the viscosity of the
molten target could influence the ablation process. The influence of the state of matter and
the viscosity on the ablation was studied in the case of polyethylene-glycol 1000. Varying
the temperature molten targets with different viscosity were obtained. The ablation process
was studied with fast photographic method. The emitted particulates were collected on a
quartz plate placed above the target and their number and size was determined. [a3,a4]
3.a It was demonstrated that the plasma development and the properties of the shock
wave did not depend on the state of the target.
3.b My experiments showed that in the case of solid PEG 1000 intense particulate
generation takes place. Increasing the temperature of the sample slightly above
the melting point the number of the particulates decreased by two orders of

magnitude and their maximum size by a factor of five.
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3.c Increasing the viscosity of the molten PEG from 0.04 Pa's to 0.14 Pa's the
droplet number decreased by a factor of 10, while the total volume of droplets
decreased by approximately three orders of magnitude. The lowest particulate
number was formed at target temperature close to the melting point.

3.d It was proved that, although the PEG 1000 was only a model material, the
particulate generation can be lowered when using molten target and keeping its

viscosity at the highest possible value (close to the melting point).

4. Spatial separation of fast and slow components of the ablation plume

The difference in ejection velocity of the fast components of the plume and the
slower droplets (8700 and 30 m/s, respectively, in the case of PEG 1000) allows their
spatial separation using a rotating target holder, which circumferential velocity is
comparable to the velocity of droplets. The separation efficiency as the function of the
circumferential velocity was studied in the case of PEG 1000 [a5].

4.a Regarding the rotational direction as positive, in the case of standing target the
flow angle of the particulates compared to the normal of the surface was
between +£65°. Increasing the rotational velocity, the angular distribution of the
droplets shifted toward positive values. At 36.4 m/s velocity the smallest value
of the flow direction was about -10°, what means that during PLD practically
one half of the deposition are is practically free of particulates.

4b It was demonstrated that using rotational target holder with adequate
circumferential velocity, the micrometer sized particulates can be separated from
the smaller (approximately nanometer sized) constituents of the ablation plume,

making possible the deposition of smoother thin layers.

During the experiments the ablation process of four different materials was studied.
Despite of the different properties of the materials, basically the same behaviors and
problems occurred. In nanosecond time domain after the incoming laser pulse the fast
plasma development and expansion could be observed. If the ablation took place in
atmosphere, the expanding plume gave rise to shock wave. The degradation (in case of
solid target) or deformation (in the case of molten target) of the target surface that led to
emission of micrometer sized grains and molten droplets took place in microsecond range.
By varying the ablation parameters the number of the particulates could be reduced but

they could not be completely avoided.
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The results of the experiments provided additional data about the ablation process
and can contribute to deposition more homogeneous and higher quality thin films,

increasing the applicability of the method.
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