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1. Dane osobowe

Imig i nazwisko: Ryszard Sobierajski

Stopnie naukowe:

o Doktor nauk fizycznych w zakresie fizyki, Wydziat Fizyki Technicznej i Matematyki Stosowanej
Politechniki Warszawskiej, 10.10.2005, rozprawa doktorska p.t. ”Oddziatywanie
femtosekundowych impulséw promieniowania lasera na swobodnych elektronach z powierzchniami
ciat statych” pod kierunkiem prof. dra hab. Rajmunda Bacewicza, z wyr6znieniem

e Magister fizyki, Wydziat Fizyki Technicznej i Matematyki Stosowanej Politechniki
Warszawskiej, 13.01.2000, praca magisterska p.t.  Badanie progu zniszczen powierzchni
metali o§wietlonych ultrakrétkimi impulsami ultrafioletu prézniowego” pod kierunkiem prof.
dra hab. Rajmunda Bacewicza, z wyrdznieniem

Zatrudnienie;

e 2015 — obecnie: asystent w Srodowiskowym Laboratorium Badan Rentgenowskich i
Elektronomikroskopowych, Instytut Fizyki Polskiej Akademii Nauk

e 2007 — 2010: staz podoktorski w FOM Institute for Plasma Physics Rijnhuizen, Utrecht, Holandia
(obecnie FOM-Institute DIFFER Dutch Institute for Fundamental Energy Research) w grupie
Advanced Applications of XUV Optics (AXO) nanolayer Surfaces and Interfaces (nSl)

e 2005 — 2015: adiunkt w Srodowiskowym Laboratorium Badan Rentgenowskich i
Elektronomikroskopowych, Instytut Fizyki Polskiej Akademii Nauk

e 1998 — 2002: praca ha stanowisku zaproszonego naukowca w HASYLAB, Deutsches Elektronen
Synchrotron, Hamburg, Niemcy

2. Osiggniecia naukowe

Osiggnieciem naukowym wynikajagcym z art. 16 ust. 2 ustawy z dnia 14 marca 2003 r. o stopniach
naukowych i tytule naukowym oraz o stopniach i tytule w zakresie sztuki (Dz. U. 2016 r. poz. 882 ze zm.
w Dz. U. z 2016 r. poz. 1311.) zgtoszonym do postgpowania habilitacyjnego jest jednotematyczny cykl
publikacji ztozony z 5 prac o wspolnym tytule:

»Mechanizmy zmian strukturalnych w wybranych ciatach statych pod wptywem impulséw
krotkofalowych laseréw na swobodnych elektronach”

Publikacje stanowigce osiagnigcie habilitacyjne (w kolejnosci roku ukazania si¢):

[H1] A.R. Khorsand, R. Sobierajski, E. Louis, S. Bruijn, E.D. van Hattum, R.W.E. van de Kruijs,
M. Jurek, D. Klinger, J.B. Pelka, L. Juha, T. Burian, J. Chalupsky, J. Cihelka, V. Hajkova, L.Vysin,
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U. Jastrow, N. Stojanovic, S. Toleikis, H. Wabnitz, K. Tiedtke, K. Sokolowski-Tinten, U. Shymanovich,
J.Krzywinski, S. Hau Riege, R. London, A. Gleeson , E.M. Gullikson and F. Bijkerk, ,, Single shot damage
mechanism of Mo/Si multilayer optics under intense pulsed XUV exposure ”, Optics Express 18, 700
(2010)

[H2] R. Sobierajski, S. Bruijn, A.R. Khorsand, E. Louis, R.W.E. van de Kruijs, T. Burian,

J. Chalupsky, J. Cihelka, A. Gleeson, J. Grzonka, E.M. Gullikson, V. Hajkova, S. Hau Riege, L. Juha,

M. Jurek, D. Klinger, J.Krzywinski, R. London, J.B. Pelka, T. Plocinski, M. Rasinski, K. Tiedtke,

S. Toleikis, L. Vysin, H. Wabnitz, F. Bijkerk, Damage mechanisms of MoN/SiN multilayer optics for next-
generation pulsed XUV light sources”, Optics Express 19, 193 (2011)

[H3] R.A.Loch, R. Sobierajski, E. Louis, J. Bosgra, F. Bijkerk, “Modelling single shot damage
thresholds of multilayer optics for high-intensity short-wavelength radiation sources”, Optics Express 20,
28200 (2012)

[H4] R. Sobierajski, M. Jurek, J. Chalupsky, J. Krzywinski, T. Burian, S. D. Farahani, V. Hajkova,
M. Harmand, L. Juha, D. Klinger, R.A. Loch, C. Ozkan, J. Pelka, K. Sokolowski-Tinten, H. Sinn,

S. Toleikis, K. Tiedtke, T. Tschentscher, H. Wabnitz and J. Gaudin, “Experimental set-up and procedure
for the investigation of XUV free-electron laser interaction with solids” Journal of Instrumentation 8,
2010 (2013)

[H5] R. Sobierajski, I. Jacyna, P. Dtuzewski, M. T. Klepka, D. Klinger, J. B. Petka, T. Burian,

V. Hajkova, L. Juha, K. Saksl, V. Vozda, I. Makhotkin, E. Louis, K. Tiedtke, S. Toleikis, R. Loch and
J. Chalupsky “The role of heat accumulation on the multi-shot damage of silicon irradiated with
femtosecond XUV pulses at a 1 MHz repetition rate” Optics Express 24, 15468 (2016)
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3. Szczegoltowy opis osiagniecia naukowego

3.1. Streszczenie

Po doktoracie, moje gtéwne zainteresowania naukowe byly zwigzane z zagadnieniem oddziatywania
wybranych ciat statych z silnymi femtosekundowymi impulsami fotonowymi w zakresie widmowym od
skrajnego nadfioletu (XUV) do promieniowania rentgenowskiego. Przeprowadzitem zaréwno badania
doswiadczalne, jak i teoretyczne tych zjawisk, w tym szczegolnie przemian strukturalnych materiatdéw pod
wplywem impulsoéw z krotkofalowych laserow na swobodnych elektronach (FEL — Free Electron Lasers).
Zajatem si¢ w niezb¢dnym zakresie konstrukcja odpowiedniego uktadu doswiadczalnego i opracowaniem
metod badan [H4]". ~-Wykorzystatem je do pomiaréw wytrzymatosci radiacyjnej wybranych ciat statych -
zwierciadlanych powlok wielowarstwowych oraz litej probki krzemowej, stosowanych w optyce zrodet
FEL odpowiednio jako warstwy odbijajace w lustrach oraz element uktadu detekcji i podktad optyczny.
Uzyskane wyniki do$wiadczalne dla probek Mo/Si [H1] oraz MoN/SiN [H2] pozwolity mi na
sformutowanie modelu teoretycznego opisujacego procesy fizyczne prowadzace do zmian strukturalnych
(zniszczen) w zwierciadlanych powlokach wielowarstwowych . Model ten nastgpnie uzylem do
oszacowania wytrzymalosci radiacyjnej optyki dla zrédet FEL w zakresie widmowym tzw. ,,0kna
wodnego” [H3]. Badania oddziatywania z ciatami statymi pojedynczych femtosekundowych impulsow
promieniowania XUV rozszerzylem o pomiary efektéw zwigzanych z akumulacja wielu impulsow w
przypadku probki objetosciowej krzemu [H5]. Méj wktad w wymienionych pracach badawczych byt
kluczowy i sa one ponizej szczegdtowo zaprezentowane jako moje osiggniecie habilitacyjne, dotyczace
mechanizméw zmian strukturalnych w wybranych cialach statych pod wptywem impulsow
krotkofalowych laserow na swobodnych elektronach. Prace te uzupeiniaja inne publikacje zwigzane z
glownym tematem moich badan, w ktorych bylem albo jednym z gtownych wykonawcoéw, albo
zastosowano w nich moj uktad doswiadczalny i opracowane przeze mnie metody.

3.2. Wprowadzenie

Gwattowny rozwdj krotkofalowych laserow na swobodnych elektronach emitujacych promieniowanie
w zakresie widmowym skrajnego nadfioletu i rentgenowskim [1-4] otworzyl niespotykane dotad
mozliwosci tworzenia silnie wzbudzonych stanéw materii. Zrédta FEL dostarczaja quasi-
monochromatycznych, niezwykle silnych impulséw promieniowania. Umozliwia t0 rozszerzenie w
znaczacym stopniu  zakresu optycznych pomiarow strukturalnych przejs¢ fazowych poprzez
systematyczne badanie dynamiki zmian, transferu energii, oraz akumulacji ciepta i zniszczen. W
przypadku fotonow z zakresu XUV czy rentgenowskiego, na proces deponowania energii nie wptywajg
nieliniowo$ci optyczne, jak np. absorpcja wielofotonowa, czy tez absorpcja na swobodnych nosnikach w
niemetalicznych probkach. Czas trwania impulsow emitowanych przez zrodta FEL jest rzedu
femtosekund i jest znacznie krotszy niz state czasowe typowe dla proceséw zmian strukturalnych oraz
przekazu i przeplywu energii. Pozwala to na badanie dynamiki tych procesow osobno od procesu
absorpcji promieniowania, a przez to na znaczace uproszczenie modeli fizycznych opisujacych zmiany
struktury materiatow.

Zmiany strukturalne mogg by¢ wywotywane badz pojedynczymi impulsami, badZz ich seriami z
czestotliwo$cia powtdrzen az do zakresu megahertzow. W przypadku zrodta FLASH, nadprzewodzacego
FEL w Hamburgu [1], odlegto$¢ miedzy impulsami jest rowna 1 s i jest tego samego rzedu, co stale
czasowe procesu dyssypacji energii z powierzchni probki w jej objetosé. Pozwala to na badania procesow
zwigzanych z akumulacjg ciepta.

! 0dnoséniki zaczynajace sie literami “H” oraz “P” znajdujg sie w Zataczniku 4.
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Wilasnoéci intensywnych wigzek promieniowania FEL stwarzaja, obok nowych mozliwosci
pomiarowych, wyjatkowe wymagania dla optyki (gléwnie w zakresie jej wytrzymatosci radiacyjnej).
Zrédta FEL wykorzystujg linie optyczne i stacje do$wiadczalne sktadajace si¢ z wielu elementow
optycznych (diafragm, zwierciadet , monochromatorow , scyntylatorow i detektorow promieniowania)
uzywanych do sterowania i formowania impulséw promieniowania oraz do ich charakteryzacji (potozenia,
energii, i innych wilasnosci fizycznych) — patrz np. [1]. Zrozumienie fundamentalnych zjawisk
prowadzacych do zniszczen radiacyjnych — zmian strukturalnych elementow optycznych indukowanych
impulsami promieniowania — jest kluczowe dla wlasciwego projektowania optyki istniejacych i
przysztych krotkofalowych zrédet FEL.

W trakcie moich prac badatem dwa skrajne przypadki zwigzane z przemianami fazowymi w cialach
statych indukowanymi impulsami promieniowania i wytrzymato$cia radiacyjna optyKki:

(1) zwierciadlanych powlok wielowarstwowych, stosowanych w optyce zrodet FEL jako warstwy
odbijajace w lustrach, dla ktorych ggsto$¢ energii zaabsorbowanej z pojedynczego impulsu byla
najwyzsza, a procesy prowadzace do zmian strukturalnych zachodzity w czasie piko- i nanosekund a w
otoczeniu rzedu nanometrow [H1-H3],

(2) wieloimpulsowe naswietlania litej probki krzemu (standardowego materiatlu dla podktadow
optycznych i detektoréw), w trakcie ktorych wysokie gestosci energii osiggane byly w wyniku akumulacji
ciepla a procesy istotne dla zniszczen radiacyjnych zachodzity duzo wolniej w skali czasowej
mikrosekund, na odlegtosciach rzedu mikrometréw [H5].

Z uwagi na niespotykane dotad wiasnosci promieniowania, prace doswiadczalne wymagaly
zbudowania specjalnego uktadu dos§wiadczalnego i opracowania procedur pomiarowych przeznaczonych
do badan oddziatywania promieniowania ze zrédet XUV FEL z ciatami statymi [H4].

Glownym celem prezentowanych badan bylo scharakteryzowanie i zrozumienie podstawowych
proceséw zmian strukturalnych zachodzacych w cialach stalych pod wplywem silnych wiazek
promieniowania oraz wykorzystanie tej wiedzy do zaprojektowania elementéw optycznych dla
nowych generacji Zrédel promieniowania z zakresu skrajnego nadfioletu i rentgenowskiego.

3.3. Uklad doswiadczalny i procedury zastosowane na zrédle
promieniowania FLASH [H4]

Wstep

Wiasnosci intensywnych wigzek promieniowania FEL stwarzaja wyjatkowe wymagania dla uktadu
doswiadczalnego oraz stosowanych metod pomiarowych. W poroéwnaniu z doswiadczeniami w zakresie
optycznym konieczne byto dopasowanie ich do wykorzystywanej znacznie wiekszej energii fotonow oraz
do zasad dostepu do zrodta o charakterze synchrotronowym jakimi sg krotkofalowe FEL. Nie bylo przy
tym mozliwe powielenie rozwigzan stosowanych na synchrotronach z uwagi na duzo wigksze natezenie i
krotszy czas trwania impulséw promieniowania. Dlatego zaprojektowatem i zoptymalizowatem uktad
doswiadczalny i opracowatlem metody pomiarowe do systematycznych badan zmian strukturalnych w
ciatach statych indukowanych impulsami promieniowania FEL. Zostaty one uzyte na zrédle FLASH (Free
electron LASer in Hamburg), migdzy innymi w badaniach do$wiadczalnych sktadajacych si¢ na
osiagniecie habilitacyjne [H1, H2, H5] ale takze w innych pracach z zwigzanych z osiagnigciem
habilitacyjnym [P12, P14-P20, P22-P27, P29-P32, P37]. Ponizej opisuj¢ lini¢ eksperymentalna, uktad
pozycjonowania probek i detektory. Nastepnie przedstawiam techniki doswiadczalne takie jak precyzyjne
ustawianie, schematy naswietlania, diagnostyke in-Situ i ex-Situ oraz charakteryzacj¢ gtoéwnych
parametréow promieniowania. Uktad do$wiadczalny zostat opisany w pracy [H4] wraz z przyktadami
zastosowania dla dtugosci fali promieniowania FEL réwnej 4.6 nm. Jednakze byl on uzywany w szerokim
zakresie widmowym od 32 nm do 4.6 nm. W przedstawionym podsumowaniu wykorzystuje do dyskusji
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takze przyktady z badan uzyciem innych dlugosci fal, w ktorych uczestniczytem jako kierownik badan lub
jeden z gtéwnych wykonawcow [H1, H2, H5, P12].

Wlasnosci wiazki promieniowania FEL

Doswiadczenia opisane jako osiagnigcie habilitacyjne zostaly wykonane na zrédle FLASH . Dhugos¢
fali promieniowania FEL byta réwna 13.5 nm (co odpowiada energii fotonow réwnej 91.8 eV) a
szeroko$¢ widmowa — okoto 0.1 nm. Niepewno$¢ pomiaru dtugosci fali byta réwna 0.1 nm, a fluktuacje
szerokos$ci widmowej miedzy kolejnymi impulsami byly zaniedbywalne. Czas trwania impulsu, obliczony
na podstawie fadunku paczki elektronowej w akceleratorze FEL, byt rowny albo 10 fs [H1, H2], albo
100 fs [H5] (FWHM). Promieniowanie bylo liniowo spolaryzowane i czg¢éciowo koherentne [5].
W zaleznos$ci od innych parametréow zrodta FEL (jak czas trwania impulsu, czestotliwo$é powtarzania
impuls6w), $rednia energia generowanego impulsu byla w zakresie 1-100 pJ, ze szczytowymi wartosciami
okoto 150 uJ. Srednia energia impulsu padajacego probke byla dostosowywana do potrzeb
eksperymentalnych z uzyciem atenuatora gazowego lub filtrow sktadajacych si¢ z cienkich folii o znanej
transmisji. Poniewaz proces emisji promieniowania ze zrodta FEL ma charakter stochastyczny, emitowana
energia z impulsu na impuls fluktuowata. Z tego powodu energia impulsow za atenuatorem gazowym byla
mierzona za pomoca detektora gazowego (ang. gas monitor detector - GMD). Zrodto FLASH generowato,
z czestotliwoscig 10 Hz, pojedyncze impulsy lub ich serie trwajace 800 ps, przy czym liczba impulsow w
serii nie przekraczata 800. Z wykorzystaniem ruchomej przestony probki mogly by¢ naswietlane
pojedynczymi impulsami. Wigzke promieniowania kierowano do linii eksperymentalnej BL2 lub BL3 (ich
szczegdtowy opis znajduje sie w [1]) za pomoca ptaskich zwierciadet pokrytych cienkimi warstwami
amorficznego wegla (a-C) lub niklu ustawionych w stosunku do wiazki pod katem poslizgowym.
Nastepnie wigzke ogniskowano za pomoca lustra toroidalnego (na linii BL2) lub elipsoidalnego (na linii
BL3) 0 ogniskowej 2 m. Transmisj¢ uktadu optycznego oszacowano na okoto 0.65 dla dlugosci fali 13.5
nm na podstawie wspotczynnikéw odbicia kazdego z uzytych luster. Aby uzyska¢ gaussowski profil
wiazki uzyto kotowych apertur o réznych srednicach (1,3,5 i 10 mm) umieszczonych zaréwno przed
lustrami ogniskujacymi, jak i GMD. Wigkszos¢ doswiadczen byla przeprowadzona z probkami
umieszczonymi w poblizu ogniska lustra. Rozmiar wigzki w ognisku byt rzedu 10 um, co odpowiadato
najwickszej osiggalnej fluencji (strumieniowi energii promieniowania) okoto 100 J/cm® Pomiary z
nizszym natezeniem (np. dla potrzeb precyzyjnego ustawienia uktadu doswiadczalnego) byty
wykonywane przy uzyciu filtrow badZ umieszczajac probke z dala od ogniska. W najwickszej osiggalnej
odlegtosci, srednica wigzki promieniowania FEL byla rzedu 2 mm, co odpowiadato fluencji duzo
mniejszej niz jakikolwiek prog zniszczen radiacyjnych.

Uklad doswiadczalny

Zaprojektowatem i1 zoptymalizowatem uktad do§wiadczalny oraz opracowatem i sprawdzitem metody
pomiarowe dla systematycznych badan zmian strukturalnych indukowanych w ciatach statych impulsami
promieniowania z wykorzystaniem zrodta FLASH w Hamburgu. Oparlem si¢ na doswiadczeniu zebranym
w trakcie eksploatacji podobnego, prototypowego uktadu, ktory przygotowatem w trakcie prac nad
doktoratem i opisatem w [P8]. Nowy uktad zostat znaczagco zmodyfikowany i ulepszony, co szczegdétowo
przedstawitem w [H4]. Doswiadczenia przeprowadzatem w komorze eksperymentalnej w warunkach
ultra-wysokiej prozni (patrz Rysunek 1). Cisnienie rzedu 107 mbar uzyskiwalem z uzyciem pompy
turbomolekularnej (przy czym mozliwe bylo osiagniccie w uktadzie cisnienia rzedu 10 mbar przy uzyciu
pompy jonowej). Probki roznego ksztattu i rozmiaréw (standardowo 10 x 10 mm?, do kilku mm grube)
byly przymocowane za pomoca specjalnych zaciskow gtéwkowych (klem) do zaprojektowanego przeze
mnie uchwytu probek. Uzylem specjalnego systemu mocujgcego aby zmniejszy¢é powstate w wyniku
naprezen odksztatcenia probki, ktore moglty miejscowo zmieni¢ kat padania na probke promieniowania
FEL. Uchwyt probek zbudowany byl z ptytki ze stali szlachetnej, mechanicznie polerowanej w celu
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osiggnigcia ptaskosci lepszej niz 20 pm na 50 mm szeroko$ci uchwytu, co byto istotne zaréwno dla
zapewnienia dobrego kontaktu cieplnego, jak i do ograniczenia napr¢zen w probce. W badaniach efektow
zwigzanych z akumulacjg ciepta [H4], uzytem uchwytu miedzianego scalonego z radiatorem termicznym,
co minimalizowato wptyw ogrzewania probki energig cieplng gromadzong w uchwycie. Uchwyt probek
byt potaczony z precyzyjnym manipulatorem poprzez elektrycznie i cieplnie izolujace ztacze. Sterowanie
manipulatorem za pomoca silnikow krokowych pozwalalo na wykonywanie translacji w uktadzie
kartezjanskim (X, Y, Z) z doktadnosécig 1 um oraz na obrét wokoét osi prostopadiej do kierunku wigzki
promieniowania FEL z doktadno$cia 0.01° (0.17 mrad) w zakresie 0-360°. O$ (Z) manipulatora byta
zorientowana rownolegle do gtownej osi doswiadczalnej okreslonej przez $rodki flanszy wejsciowej i
wyjsciowej promieniowania FEL. Ponadto $rodek komory doswiadczalnej lezal w przyblizeniu (w
odlegtosci do 1 mm) w punkcie przecigcia si¢ osi X manipulatora i gtéwnej osi doswiadczalne;.

Rysunek 1 (a) Schemat ukladu do$wiadczalnego. 1: wysokorozdzielczy mikroskop optyczny do obserwacji prébek przy prostopadiym
padaniu wiazki 2: wysokorozdzielczy mikroskop optyczny do obserwacji probek przy naswietlaniu pod katem poslizgowym. 3: MCP i
fotodioda 4: kamera XUV CCD 5 : glowna o§ doswiadczalna. (b) Zdjecie pokazujace wnetrze komory doswiadczalnej z uchwytem
probek, wpustem prézniowym mikroskopu detektorem MPC. Rysunek zaadaptowany z [H4].

Komora badawcza wraz z uchwytem probek, silniki krokowe oraz detektory, byty posadowione na
podstawie w sposob umozliwiajacy precyzyjne zorientowanie gtownej osi do$wiadczalnej wzgledem
kierunku wiazki padajacej promieniowania, przebiegajacej w plaszczyznie horyzontalnej. Zwykle
plaszczyzna YZ manipulatora ustawiana bylta w tej samej plaszczyznie, za$ o$ X byta pionowa. Translacji
komory na podstawie z doktadnosciag do 0,1 mm dokonywano za pomoca zewngtrznych silnikéw
krokowych duzej mocy. Pozwalalo to na znalezienie najlepszej pozycji do naswietlen (zazwyczaj w
ognisku zwierciadta rentgenowskiego) i na zmiang rozmiaréw wigzki promieniowania FEL na probce (a
przez to zmiang fluencji promieniowania na powierzchni probki).

Zaprojektowatem diagnostyke in-situ sktadajaca si¢ z: (a) detektoréw promieniowania XUV dla wiazki
odbitej, rozproszonej i przechodzacej: diod, kamer XUV CCD, detektor6w MCP (Multi-Channel Plate),
(b) spektrometréw czasu przelotu (Time-Of-Flight — TOF) mierzacego czastki natadowane elektrycznie
[P8] i optycznego do badan fluorescencji i emisji z plazmy [P37], (c) pomiaréow fotopradu z probki, (d)
mikroskopow do monitorowania stanu probki i jej pozycji wzgledem wigzki promieniowania FEL, oraz
do wstepnej obserwacji naswietlonych miejsc, (e) uktadu typu pompa-sonda (pump-and-probe) do
pomiaréw mikroskopowych z rozdzielczo$cia czasowa [P12]. Wigkszos¢ detektorow i wszystkie okna
byty umieszczone na powierzchni komory prézniowej (facznie dostepnych byto 16 flansz pozwalajacych
na dostep do srodka komory) i skierowane byty na punkt oddzialywania znajdujacy si¢ w centrum komory
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doswiadczalnej. Dzieki modutowej konstrukcji, mozna bylo wybra¢ zestaw detektoréw najlepiej pasujacy
do wymagan przeprowadzanego eksperymentu.
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Rysunek 2 Wykres Kkorelacji energii impulséw zmierzonych za pomoca GMD z sygnalami z diody (a) i MCP (b). kolory na rysunku (a)
odpowiadaja réznym konfiguracjom probki i diody: zielony — dioda umieszczona w wiazce pierwotnej, niebiecki i czerwony — pomiary
natezenia wigzki odbitej dla prébki umieszczonej, odpowiednio poza ogniskiem i w ognisku. Linie ciagle odpowiadaja prostym
dopasowanym do danych do$wiadczalnych. Poniewaz wspélczynnik odbicia nie ulegl zmianie, dane zebrane w ognisku i poza nim
nakladaj si¢ na siebie (patrz H1).

Opracowatem uktad do pomiaréw natgzenia promieniowania odbitego, rozproszonego na probce i
przez nig przechodzacego. Kamery CCD pracujacej w zakresie widmowym XUV (XUV CCD) uzytem do
mierzenia pozycji wigzki pierwotnej (nie oddziatujgcej z probkg) i odbitej. Byta ona zamontowana na
flanszy wyjsciowej z tytu komory do§wiadczalnej. Aby unikna¢ nasycenia detektora uzylem jako filtrow
cienkich folii (np. 50 nm Al, 3 umSi, 100 nm a-C) umieszczonych przed kamera. Nat¢zenie
promieniowania odbitego od probki mierzytem fotodiodg. W przypadku pomiarow wspétczynnika odbicia
powlok wielowarstwowych [H1, H2], aby unikna¢ nasycenia sygnalu z diody, zostata ona pokryta
cienkimi warstwami Mo (350 nm) i Si (500 nm) oraz przestonigta cienkim filtrem z Al (0.28 pm).
Powloki osadzone na powierzchni diody znaczaco ostabity jej wzbudzanie przez promieniowanie z innych
zakresow widmowych, w szczego6lnosci z zakresu optycznego. Do pomiaréw natgzenia promieniowania
rozproszonego uzytem ptytki mikrokanalikowej (ang. microchannel plate - MCP) typu szewron.
Efektywna powierzchnia detektora MCP byta réwna okoto 1 cm? i nie byta przestonieta filtrami badz
aperturg. Sygnaty elektryczne z diody i MCP byly mierzone za pomocg wysokiej jakosci oscyloskopu bez
stosowania dodatkowych wzmacniaczy. W przypadku detektora MCP, napigcie polaryzujace zmieniatem
w zakresie 1000-2000 V tak, by zoptymalizowa¢ amplitude sygnalu mierzonego na oscyloskopie. Oba
detektory byly zamocowane na obrotowym ramieniu wewnatrz komory doswiadczalnej w odleglosci
okoto 140 mm od probki (patrz Rysunek 1). O$ obrotu detektoréw pokrywata si¢ z osia obrotu probek co
umozliwialo pomiary ze stala rozdzielczosciag katowa. W szczegélnosci, w przypadku pomiarow
wspotczynnika odbicia, pozwalato to okresla¢ jego wartosci absolutne, a nie tylko wzgledne zmiany (patrz
Rysunek 2). W tym celu zaproponowatem nastepujaca procedure. Najpierw uktad dioda/filtr zostat
scharakteryzowany przy uzyciu wiazki pierwotnej. Wyznaczono wspotczynnik nachylenia proste;
dopasowanej do zestawu danych przedstawiajacego korelacje sygnatow fotodiody i detektora GMD.
Nastepnie za pomocg diody zmierzono natezenia promieniowania odbitego od probki w funkcji energii
impulsu i obliczono nachylenie prostej dopasowanej do danych przedstawionych na wykresie
korelacyjnym. Catkowity wspotczynnik odbicia probki obliczono jako iloraz obu parametrow nachylenia,
odpowiednio dla wigzki odbitej i pierwotnej. Przetestowalem detektory promieniowania z uzyciem
nieskupionej wigzki FEL mierzac amplitude sygnatow MCP i fotodiody w funkcji energii impulsu
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okreslonej za pomoca GMD . O ile sygnat z fotodiody byl dobrze skorelowany z energia padajacych
impulsow, o tyle sygnaty MCP i GMD korelowaty stabiej (patrz przyktady na Rysunek 2(a) and (b),
odpowiednio dla fotodiody i MCP). Ograniczona korelacja wynikata prawdopodobnie z niestabilnosci
kierunku wiazki FLASH, ktéra powodowata zmiang¢ potozenia plamki promieniowania na probce, a przez
to zmiany natezenia i rozktadu katowego promieniowania rozproszonego.

Zmiany nat¢zenie promieniowania odbitego i rozproszonego pozwalaja na zmierzenie Optycznej
degradacji probki w trakcie naswietlania seriami impulséw. W podobnym celu zaproponowatem pomiary
fotopradu w trakcie naswietlania probki. Absorpcja jonizujgcego promieniowania FEL prowadzita do
fotoemisji elektronow z probki, procesu czutego na zmiany struktury warstw przypowierzchniowych.

Obok detektorow promieniowania i fotopradu, do komory do$wiadczalnej przylaczone byly dwa
mikroskopy o duzej odleglosci roboczej (urzadzenia 1 and 2 na Rysunek 1). Byly one uzywane do
monitorowania powierzchni probki i pozycjonowania probki wzgledem wiazki promieniowania FEL.
Poniewaz §rednica plamki promieniowania na probce w ognisku byta rzedu 10 pm, konieczne byto
zastosowanie mikroskopdéw o rozdzielczosci okoto 1-2 pm. Ograniczato to maksymalng odleglos¢ robocza
mikroskopu, co wymusito zastosowanie wpustow w komorze préozniowej umozliwiajacych zblizenie
mikroskopu do probki. W celu uniknigcia kolizji probki z wpustami prozniowymi, opracowatem specjalne
procedury sterowania ruchem probki.

W przypadku badan dynamiki zmian strukturalnych powtok wielowarstwowych, zaproponowatem
uzycie mikroskopii z rozdzielczo$cig czasowa w uktadzie pompa XUV — optyczna sonda [H1]. Impuls
promieniowania XUV wzbudzat powierzchni¢ probki. Op6zniony laserowy impuls probkujacy o dtugosci
fali 800 nm 1 czasie trwania okoto 100 fs, zsynchronizowany z impulsem FEL z doktadnoscig lepsza niz
2 ps, uzyty byt jako lampa btyskowa dla mikroskopu optycznego. Optyczna linia op6zniajaca oraz
mikroskop byly umieszczone na zewnatrz uktadu prézniowego na optycznym stole przymocowanym do
komory doswiadczalnej (patrz Rysunek 3(a) i (b)). Z uwagi na ograniczenia geometryczne zwigzane z
ruchem uchwytu probek oraz spektrometru TOF umieszczonego w komorze, nie mozna byto zblizy¢
mikroskopu do probki. Dlatego uzyto dodatkowej soczewki skupiajacej umieszczonej we wpuscie
prozniowym pomigdzy obiektem a obiektywem (ang. relay lens). Aby zmniejszy¢ odbicia i rozpraszanie
$wiatla, okno prozniowe pokryto optycznymi powtokami antyrefleksyjnymi. Zastosowanie uktadu pompa-
sonda pozwolito na pomiary zmian optycznego wspolczynnika odbicia w obszarze naswietlonym
promieniowaniem XUV zarowno z rozdzielczo$cig czasowsg, jak 1 przestrzenng. Przyktad obrazu
mikroskopowego wiclowarstwy Mo/Si naswietlonej impulsami FLASH [H1] zarejestrowany z
opdznieniem 10 ps w trakcie pierwszej fazy zmian strukturalnych probki — topnienia jest przedstawiony
na Rysunek 3(c).

where the DESY laser will come in

into the vacuum chamber

Rysunek 3 (a) Schemat ukladu pomiarowego pompa - sonda. Wigzka XUV wzbudzala prébke umieszczona w prézniowej komorze
doswiadczalnej. Probkujacy impuls laserowy oswietlal eksponowane miejsce padajac prostopadle na prébke I po odbiciu od niej byl
rejestrowany prze kamere¢ CCD. (b) Linia op6zniajaca wykorzystywana byla do kontroli op6znienia impulsu laserowego wzgledem wiazki
XUV. (c) Obraz chwilowy wielowarstwy Mo/Si wykonany z uzyciem mikroskopu optycznego zarejestrowany z 10 ps opéznieniem po
wzbudzeniu impulsem ze zrédla FLASH. Kolory odpowiadaja zmianie wspoélczynnika odbicia prébki wzgledem nienaswietlonej
powierzchni (patrz mapa koloréw zboku rysunku).
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Metody justowania ukladu doswiadczalnego

W  przeciwienstwie do wickszosci stacji eksperymentalnych na zrodtach synchrotronowych,
prezentowany uktad badawczy byt podiaczany do linii optycznej tylko na czas pomiarowy naszej grupy
badawczej. Ponadto, uzyte uklady detekcji byly modyfikowane pomiedzy kolejnymi sesjami
pomiarowymi. Z tego powodu opracowane zostaly z moim udzialem i zastosowane przed kazda sesja
pomiarowa procedury precyzyjnego pozycjonowania i justowania uktadu doswiadczalnego. Zostaty one
zoptymalizowane pod wzgledem nie tylko zachowania odpowiedniej jakosci pomiarow, lecz istotnym
czynnikiem musiata by¢ réwniez minimalizacja czasu justowania z uwagi na bardzo ograniczony
przydzielany czas pomiarowy (zazwyczaj kilka 12 godzinnych szycht) spowodowany wysokimi kosztami
wigzki. Procedura ustawiania sktadata si¢ z kolejnych czynnos$ci: (1) ustawienie pozycji komory
dos$wiadczalnej 1 jej osi, (2) okreslenie uktadu wspotrzednych kazdej z probek, (3) okreslenie potozenia
ogniska wigzki FEL, (4) kalibracja kata padania wigzki na probke.

Na poczatku podstawa uktadu doswiadczalnego byta ustawiana tak, aby $rodek komory proézniowej
znalazt si¢ w przyblizeniu w pozycji wigzki FEL. Wstepne justowanie przed rozpoczgciem sesji
pomiarowej wykonywane byto z uzyciem lasera He-Ne, ktory byt wspotliniowy z wiazka FEL.
Korygowano potozenie punktu odziatywania na uchwycie probek, orientacj¢ gtdéwnej osi doswiadczalnej
wzgledem padajacej wiazki promieniowania FEL oraz orientacj¢ katowa uchwytu probek. Czynnosci te
byly nastgpnie powtarzane juz po rozpoczgciu czasu pomiarowego z uzyciem wigzki FEL. W celu jej
detekcji na uchwycie probek uzywano optycznej emisji z plazmy powstatej w wyniku absorpcji impulséw
FEL na metalowym uchwycie probek albo z fluorescencji z krysztalu Ce:YAG umieszczonego na
uchwycie.

Nastepnie probki byly montowane na uchwycie probek, zazwyczaj w czystym, bezpylowym
srodowisku (klasy 100 lub 10). Uchwyt probek byl przymocowany do manipulatora, z powtarzalno$cia
katowa i wysokosci lepsza niz, odpowiednio 0.1° i 100 pm. Uktad wspotrzednych byt definiowany dla
kazdej z probek, z poziomg i pionowa osig lezagcymi w plaszczyznie powierzchni probki. Uktad ten stuzyt
do tworzenia mapy punktéw naswietlania probki.

Rysunek 4 Odciski ablacyjne wigzki XUV FEL na PMMA dla réznych polozen komory doswiadczalnej zarejestrowane e-situ za pomoca
mikroskopii optycznej z réznicowym kontrastem fazowym. W przedstawionym przykladzie jako pozycje, w ktorej prébka jest w ognisku
wybrano Z=90 mm.
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Waznym krokiem procedury ustawiania uktadu doswiadczalnego bylo znalezienie potozenia probki
wzgledem ogniska. Wykorzystywano do tego analize ablacyjnych ,,odciskow” (ang. imprints) wigzki FEL
w wybranych materialach (zazwyczaj polimetakrylan metylu, ang. PMMA) wykonanych w r6znych
potozeniach komory do$wiadczalnej i obserwowanych in-situ za pomocg mikroskopu optycznego (patrz
Rysunek 1(a)). Z powodu astygmatyzmu rentgenowskiej optyki ogniskujacej obserwowano zmiany
ksztattu ablacyjnych odciskow w czasie skanowania potozenia komory wzgledem ogniska (podobnie jak
wida¢ to na pomiarach mikroskopowych wykonanych ex-situ - Rysunek 4). Potozenie, gdzie ksztalt
odciskow ablacyjnych byt najbardziej kolisty np. w pozycji Z = 90 mm na Rysunek 4, byt wybierany dla
wiekszo$ci pomiaréw. Pomiary ex-situ potwierdzily doktadno$¢ tej metody. Nastgpnie powierzchnie
kazdej z probek bylo ustawiane w wybranym potozeniu, biorac pod uwage grubos¢ kazdej z probek. W
tym celu zaproponowalem uzycie gtebi ostro$ci mikroskopu optycznego do pomiaru grubosci probek z
doktadnoscig lepsza niz 50 um.

Ostatnim krokiem byto precyzyjne okreslenie orientacji probek pozwalajace na kontrole kata padania
wigzki promieniowania FEL. W przypadku prébek litych naswietlanych pod katem prostym wzgledem
powierzchni, albo powlok wielowarstwowych, dla ktorych kat padania byl bliski normalnemu,
zakladatem, ze zar6wno prosta prostopadta do powierzchni probki, jak i do uchwytu probek sa
wspolliniowe [H1, H2, H5]. Jednakze w przypadku zwierciadlanych powtlok sktadajacych si¢ z
pojedynczych warstw, naswietlonych pod katami poslizgowymi [P17, P24, P26], wymagane byly bardziej
precyzyjne metody pozwalajace na osiggni¢cie wymaganej doktadnosci lepszej niz 0.3°. W tym celu
zaproponowatem uzycie nastepujacej procedury. Mierzono dwa obrazy za pomocg kamery XUV CCD
umieszczonej na flanszy wyjsciowej komory doswiadczalnej. Polozenie wigzki odbitej od probki pod
matym katem poslizgowym poréwnano do potozenia wigzki pierwotnej (patrz Rysunek 5). Kat padania 6
mozna bylo okresli¢ na podstawie prostych zalezno$ci geometrycznych. W przypadku tej procedury
ptasko$¢ probki byta kluczowa. Okazato si¢, ze dla prawie wszystkich probek byta ona lepsza niz 0.1°.
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Rysunek 5 (a) Schemat metody okreslania poslizgowego kata padania promieniowania FEL. (b) Obrazy wiazki pierwotnej (gora) i odbitej
(dol) zmierzone za pomoca kamery CCD. Kolory odpowiadaja wartosciom pikseli wigkszym (niebieski) i mniejszym (zielony) od wartos$ci
progowej réwnej 44 000 zliczen. Na osiach oznaczone sa numery pikseli. W przypadku wiazki pierwotnej mozna obserwowaé nasycenie
pikseli i tzw. crosstalk miedzy pikselami. Rysunek zaadaptowany z [H4].

Procedury naswietlania i metody charakteryzacji probek

Opracowatlem procedury naswietlania i zaproponowalem metody charakteryzacji probek. W
wigkszosci przypadkow probki byty naswietlane za pomocg pojedynczych ,,strzatdw” — oznacza to, ze po
kazdym impulsie probka byla przesuwana do nowej pozycji. Dla kazdego strzatu rejestrowano energie
impulsu, numer probki, pozycje naswietlania w zwigzanym z nig uktadzie wspotrzgdnych i sygnaty z
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detektorow np. fotodiody. Poniewaz prog zniszczen byt znany dla kazdej nowej probki tylko w duzym
przyblizeniu, energi¢ impulséw zmieniano w zakresie przynajmniej 2 rzedéw wielko$ci. Mozna bylo to
osiagna¢ w na dwa sposoby — wykorzystujac szeroki rozktad energii impulsoéw wokot wartosci $redniej
(zwigzany ze stochastycznym charakterem promieniowania FEL) albo zmieniajac $rednig energi¢
impulsow za pomocg atenuatora gazowego lub filtrow z cienkich folii. Jesli stochastyczne fluktuacje
promieniowania FEL byly male, zmieniano w sposéb ciggly transmisje atenuatora gazowego, co
zapewnialo ciagla zmiang¢ energii impulséw w wymaganym zakresie. Mikroskopy podtaczone do uktadu
eksperymentalnego umozliwialy obserwacje pojawiajacych sie zniszczen (jesli byty one wystarczajaco
silne, jak np. kratery ablacyjne) i dostosowanie energii impulsow. Po naswietlaniach (ale jeszcze w trakcie
trwania sesji pomiarowej) probki byly badane z uzyciem mikroskopii optycznej z roznicowym kontrastem
fazowym (z pryzmatem Nomarskiego). Pozwalato to na potwierdzenie, ze wykorzystany zakres fluencji
impulséw (okreslony przez ich energi¢ i rozmiar wiazki na probee) byt dobrze dobrany i obejmowat prog
zniszczen dla kazdej z probek. Poniewaz indukowane zmiany strukturalne mogly by¢ bardzo stabe i
trudne do znalezienia, dobrze zdefiniowana macierz pozycji naswietlan probki wraz ze znacznikami byty
kluczowe dla ich charakteryzacji.

W przypadku naswietlan ,,wielostrzatlowych”, probki podlegaty ekspozycji na wiele impulséw
zakumulowanych w tym samym miejscu. Procedury naswietlan byly podobne do tych uzywanych przy
pojedynczych strzatach. Jednak nalezalo zwréci¢ szczegdlng uwage na to by fluencja wiazki byla
znaczaco mniejsza niz prog modyfikacji strukturalnej probki dla jednego impulsu oraz by zminimalizowaé
fluktuacje energii wigzki. W przeciwnym wypadku, z uwagi na stochastyczny charakter promieniowania,
pojedynczy impuls o wystarczajgco wysokiej energii mogt przekroczy¢ ten limit i koncowe zmiany
strukturalne wynikatyby z wymieszania zmian wywotanych r6znymi warunkami naswietlania
(pojedynczych i wielokrotnych strzalow). Innym waznym wymaganiem byla stabilno$¢ przestrzenna
wigzki. Uzyto dwdch apertur umieszczonych na linii wigzki w duzej odleglosci od siebie, by okresli¢ jej
kierunek i w efekcie zminimalizowa¢ zmiany potozenia wiazki na probce. Naswietlone wieloma
impulsami pozycje byly charakteryzowane po zakonczeniu czasu pomiarowego z uzyciem technik
podobnych do tych uzywanych w przypadku pojedynczych strzatow.

Strukturalne i morfologiczne zmiany indukowane w réznych materiatach pod wplywem zaréwno
pojedynczych, jak i wielu impulséw musiaty by¢ powigzane z parametrami padajace promieniowania. O
ile wiele z nich (jak dtugosc¢ fali, energia impulsow) byly okreslane w ramach diagnostyki zrodta FEL, o
tyle profil natezenia zogniskowanej wiazki musiat by¢ zmierzony w stacji eksperymentalnej. Odpowiedz
materialu na promieniowanie zrodta FEL moze w sposob nie-trywialny zaleze¢ od miejscowej wartosci
fluencji i/lub powierzchniowej gestosci mocy. Bledne zatozenia co do profilu natezenia wigzki mogty
prowadzi¢ do niewlasciwej interpretacji danych do$wiadczalnych. Zazwyczaj wigzki FEL nie moga by¢
traktowane jako gaussowskie. Podczas pierwszych doswiadczen [H1, H2], §lad wiazki promieniowania na
probee sktadat sie z kilku czesci o profilach zblizonych do gaussowskiego. Rozmiar wigzki (okre$lany
poprzez tzw. powierzchni¢ efektywng) kazdej z tych czesci oraz zwigzane z nimi porcje energii catego
impulsu byly nieznane. Opracowalem metode¢ obliczenia obu tych parametrow dla kazdej z czgsci wigzki.
Byla ona oparta na obserwacji progowego charakteru zmian strukturalnych indukowanych impulsami
XUV i zatozeniu, ze progowe fluencje (progi zniszczen) nie zaleza od natezenia i rozktadu przestrzennego
padajacego promieniowania. Metoda ta pozwalata na okreslenie gldwnych parametrow wigzki i obliczenie
progéw zniszczen dla powlok wielowarstwowych Mo/Si i MoN/SiN naswietlonych na zréodle FLASH
[H1, H2].

W wielu innych sesjach doswiadczalnych, profil wigzki byt jeszcze bardziej ztozony i opisana powyzej
metoda nie mogla by¢ uzyta. W celu charakteryzacji wiazki uzywano metody opartej na odciskach
ablacyjnych np. w PMMA (w przypadku promieniowania o dhugosci fali 13.5 nm) powstatych pod
wplywem pojedynczych impulsow promieniowania FEL [H4, P23]. W metodzie tej zaktadano, ze prog
zniszczen (ablacji) Fy, byl staty i nie zalezal od maksymalnej fluencji wigzki ani od Zadnych procesow
transportu energii, jak np. dyfuzja. W konsekwencji obrys krateru ablacyjnego na powierzchni probki
odpowiadal izokonturowi fluencji na poziomie Fy,. Taki obrys mogl byé zmierzony za pomoca
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mikroskopii optycznej (z réznicowym kontrastem fazowym). Po stworzeniu tzw. skanu fluencji (ang.
fluence scan) — zestawu danych korelujacych pola powierzchni wewnatrz obrysow roznych kraterow
ablacyjnych z energiami impulséw — mozna byto obliczy¢ efektywna powierzchni¢ padajacej wiazki na
probee. Ten parametr byt nastgpnie wykorzystywany do obliczenia progéw zniszczen zmierzonych na
innych probkach. Ponadto odciski w PMMA pozwalaty na bezposrednie wykonanie map rozktadu fluencji
wigzki na probce. Metoda ta oparta byta na mapie glebokosci krateru ablacyjnego uzyskanej za pomoca z
mikroskopu sit atomowych, energii impulsu oraz na efektywnej powierzchni wigzki obliczonej ze skanu
fluencji. Obok wyzej wymienionych zatozen, metoda ta wymagata wyktadniczego zaniku w glab probki
absorbowanego promieniowania, w wyniku czego glgbokos$¢ krateru w sposob wyktadniczy zalezata od
lokalnej wartosci fluencji. W trakcie prowadzonych przy moim wspétudziale badan wykazaliSmy, ze te
warunki sg spetnione w szerokim zakresie dtugosci fal, katow padania oraz czasu trwania impulsow.

Wyniki naswietlan - indukowane zmiany strukturalne - byly charakteryzowane z uzyciem
réznorodnych technik. Jednym z wigkszych wyzwan przy okazji tych analiz byla przeprowadzenie
pomiaréw na strukturach o wielkosci rzedu mikronéw — wynikajacej z rozmiar6w obszaréw zniszczen.
Przeprowadzano dwa gtéwne typy pomiarow — analiz¢ powierzchni probki informujaca o
ksztatcie/morfologii naswietlonych obszaréw oraz analize strukturalng.

Pierwsza analiza obejmowala nastgpujace techniki: optyczng mikroskopie z réznicowym kontrastem
fazowym (ang. differential interference contrast - DIC) czulag na zmiany morfologii i wiasnosci
optycznych materiatlu, interferometri¢ w $wietle biatym (ang. white light interferometry - WLI) oraz
mikroskopi¢ sita atomowych (ang. atomic force microscopy - AFM) zapewniajaca dwuwymiarowe mapy
glebokosci oraz skaningowa mikroskopi¢ elektronows (ang. scanning electron microscopy — SEM) —
obrazujaca gtownie morfologi¢ naswietlonych obszaréw (patrz przyktady na Rysunek 6). Za pomocg
optycznej mikroskopii DIC, ktora jest technika prosta i pozwalajaca na szybkie pomiary, wykonywano
zdjecia wszystkich naswietlonych miejsc (zazwyczaj tacznie kilkaset-kilka tysiecy miejsc na réznych
probkach w trakcie jednego czasu pomiarowego), co pozwalalo na okreSlenie progdéw zniszczen.
Nastepnie wybierano charakterystyczne obszary by je zbada¢ bardziej wymagajacymi technikami jak
AFM, WLI, SEM czy TEM.

it

YX: 11.4um
Y Y:17.2um
7: 439 4nm

Rysunek 6 Obrazy zniszczen wielowarstwy MoN/SiN powstalych w wyniku naswietlania impulsami ze Zrodla FLASH o dlugosci fali
réwnej 13.5 nm wykonane z uzyciem: (a) optycznej mikroskopii DIC, (b) skaningowej mikroskopii elektronowej z zaznaczonym miejscem
(bila linia) w ktérym wycieto przekroj probki, (¢) mikroskopii sit atomowych, (d) transmisyjnej mikroskopii elektronowej.

Drugi rodzaj analizy obejmowat pomiary wlasno$ci elektronowych oraz zmiany bliskiego i dalekiego
porzadku atomowego indukowane przez naswietlanie. Wtasnosci elektronowe badano za pomoca

12



Ryszard Sobierajski Zatgcznik 2 pl

skaningowej mikroskopii fotoelektronow (ang. scanning photoelectron microscopy - SPEM) z uzyciem
promieniowania synchrotronowego [P27]. Bliskie uporzadkowanie atomowe mierzono za pomocg
mikrospektroskopii Ramana [P27]. Z kolei metoda dyfrakcji rentgenowskiej byla uzywana do
scharakteryzowania napr¢zen w otoczeniu naswietlonych obszarow [P25, P28, P33]. Jedng z
najwazniejszych (najbardziej informatywnych) technik zastosowanych do pomiaré6w zmian strukturalnych
byla skaningowa mikroskopia transmisyjna elektronéw (scanning transmission electron microscopy -
STEM) [H1, H2, H5]. Metoda ta wymagata wycigcia cienkiego przekroju (lamelki) probki w
naswietlonym miejscu z uzyciem skupionej wiazki jonow (focused ion beam — FIB) i niszczyla probke.
Dlatego byta ona uzywana na zakonczenie wszystkich pomiarow.

3.4. Wytrzymalos¢ radiacyjna zwierciadlanych powlok wielowarstwowych
Mo/Si stosowanych w optyce FEL [H1]

Wstep

Zwierciadlane powloki wiclowarstwowe sg obecnie standardowym narz¢dziem w prowadzeniu i
modyfikacji wtasno$ci promieniowania w zakresie XUV i rentgenowskim w wielu dziedzinach nauki i
technologii [6-8]. Spetniaja on skrajne wymagania w zakresie btedow ksztattu i szorstkosci powierzchni,
zachowania frontu falowego i stabilno$ci. Dzigki zastosowaniom w nowoczesnej fotolitografii nastapit ich
gwaltowny rozwdj technologiczny, w wyniku ktoérego powstaly stabilne powtoki zwierciadlane
charakteryzujace si¢ wysokim wspotczynnikiem odbicia [9].

Na zrodle FLASH, zwierciadlanych powtok wielowarstwowych uzyto w pionierskich eksperymentach
jak np. holografia XUV z rozdzielczoscig czasowa, jako element uktadu obrazowania [10] i w optyce
ogniskujacej pracujacej w poblizu limitu dyfrakcyjnego na potrzeby eksperymentow z tworzeniem tzw.
cieplej gestej materii (ang. warm dense matter - WDM) [11]. Natezenie promieniowania ze zrodet FEL
jest bardzo wysokie i np. w przypadku diugosci fali 13.5 nm na zrédle FLASH moze siegnaé nawet
10" W/cm? na elementach optycznych jak optyka ogniskujaca dla doswiadczeh WDM. To warto$é
przynajmniej 6 rzedow wielkoSci wyzsza niz w przypadku typowych zastosowan litograficznych.
Mozliwos¢ zniszczen optyki musiata by¢ brana pod uwage. Ponadto w przypadku szczegdlnych
zastosowan (jak np. holografia XUV z czasowa rozdzielczos$cig), lustra umieszczane sg w poblizu ogniska
wigzki [10,12] i jej natezenie moze siegaé 10" W/cm?. W takim przypadku wilasnoéci optyczne
elementow odbijajacych promieniowanie moga ulec zmianie juz w trakcie trwania femtosekundowego
impulsu promieniowania i zwierciadlo nie spetlniato by swojej roli [13,14]. Te dwa zjawiska — trwale
zniszczenie powloki zwierciadlanej i zmiana wlasno$ci optycznych materiatow pod wptywem silnych
wigzek XUV - mogg ogranicza¢ dziatanie optyki wielowarstwowej. Celem mojej pracy [H1] byto
zdefiniowanie fizycznych mechanizmow odpowiedzialnych za zniszczenia wielowarstwowych powlok
Mo/Si napromieniowanych silnymi ultrakrtkimi impulsami promieniowania XUV. W niniejszym
rozdziale opisuj¢ badane probki, wykonane do§wiadczenia — naswietlania pojedynczymi impulsami na
zrodle FLASH z wykorzystaniem techniki mikroskopii z rozdzielczoscia czasowa — oraz dyskusje
wynikow strukturalnej charakteryzacji probek w zakresie zaproponowanego przeze mnie modelu
termodynamicznego.

Wyniki doswiadczalne

Badalem typowy element optyczny uzywany w litografii XUV - zwierciadlang powloke
wielowarstwowa Mo/Si natozong na polerowanym podktadzie krzemowym. Powtoka zostata naparowania
z uzyciem wiazki elektronowej w warunkach ultra wysokiej prozni (rzedu 1x10® mbar), z wygtadzaniem
przy uzyciu nisko-energetycznych jonow [15-18]. Wielowarstwa sktadata si¢ z 50 dwuwarstw Mo i Si, o
grubosci 7.96 nm i stosunku grubosci warstwy Mo do grubosci dwuwarstwy rownej 40%. Jej struktura

13



Ryszard Sobierajski Zatgcznik 2 pl

byla dobrana tak, by zmaksymalizowa¢ wspotczynnik odbicia, ktory dla rezonansowego kata padania
wiazki réwnego 29.0 stopni, polaryzacji ,,p” i dtugosci fali 13.5 nm byt réwny 45%.

Probka zostata naswietlona na zrédle FLASH. Dtugosc¢ fali promieniowania, polaryzacja i kata padania
odpowiadaly warunkom rezonansowym lustra. Czas trwania impulsu byt rowny okoto 10 fs (szeroko$¢
potéwkowa). W trakcie naswietlan uzyto uktadu doswiadczalnego i metod opisanych w poprzednim
rozdziale (3.3) oraz [H4].

Przeprowadzitem pomiary reflektancji wielowarstwy Mo/Si by zbada¢ potencjalne zmiany jej
wlasno$ci optycznych w trakcie trwania impulsu (czyli w skali czasowej kilku fs). Zmierzony
wspotczynnik odbicia nie zmienial si¢ (w zakresie niepewnosci pomiarowych) w catym zakresie uzytych
natezen wigzki od 100 W/cm?® (pomiary na zrodle synchrotronowym) az do okoto 5x10™ W/ecm?, co
odpowiadato naswietlaniom impulsami o fluencji 500 mJ/cm’® na zrédle FLASH. Bylo to zgodne z
teoretycznymi przewidywaniami, w ktorych znaczaca zmiang wspotczynnika odbicia femtosekundowych
impulséw obserwowano tylko dla fluencji powyzej 20 J/em? [14], co odpowiadato okoto 2x10" W/cm?,

Do zbadania dynamiki proceséw modyfikacji naswietlonej wielowarstwy zastosowatem technike
mikroskopii optycznej z rozdzielczos$cia czasowa. Probki byty wzbudzane pojedynczymi impulsami XUV
o fluencji bliskiej progowi zniszczen [H4]. Impuls optyczny (sonda) byt opdzniony o okoto 10 ps by
zbada¢ stan probki w momencie, kiedy nastapita juz relaksacja wigkszos$ci energii zaabsorbowanej przez
gaz elektronowy do atomow. Zaobserwowano wzrost reflektancji probki w zakresie optycznym w
obszarze wzbudzonym impulsem pompujacym. Wzrost ten mial wyrazna krawedz, ktora pokrywala si¢ z
granicami krateru obserwowanego tg samag technikg, ale dla duzego opdznienia, po zakonczeniu procesu
zniszczen. Warto$¢ wspolczynnika absorpcji ulegata nasyceniu w $rodku krateru przy maksymalnej
warto$ci 35%+5% wigkszej od warto$ci referencyjnej poza obszarem naswietlonym. Progowy charakter
zmian wspotczynnika odbicia wskazywal, ze jest on spowodowany gwaltowna zmiang reflektancji
przynajmniej jednego z materiatdow wielowarstwy. Ze szczegotowej analizy danych doswiadczalnych oraz
symulacji zaleznosci wspdtczynnika odbicia od wspdtczynnikéw zatamania materialdow wynikato, ze w
skali czasu krotszej niz 10 ps dla fluencji wiekszych niz prog zniszczen nastgpowato topnienie warstwy
amorficznego krzemu.

Nastepnie zostata przeprowadzona szczegotowa analiza morfologicznych i strukturalnych zmian w
prébce poddanej naswietlaniu. Zdjecia kazdego z eksponowanych na promieniowanie obszaré6w zostaly
wykonane za pomoca optycznego mikroskopu DIC. Zmiany powierzchni byty obserwowane tylko dla
miejsc naswietlonych impulsami o fluencji wigkszej niz warto$¢ progowa. Okreslono wartos¢ tego progu
— progu zniszczen — na 45+7 ml/cm®. Nastgpnie zbadano morfologie powierzchni za pomoca AFM. Dla
fluencji pomigdzy 45 a 125 mJ/cm? formowat sie krater o gladkim ksztalcie, ktérego powierzchnia
odpowiadala tej obliczonej na podstawie zdje¢ mikroskopowych. Giebokos¢ krateru siggata od kilku
nanometréw dla fluencji tuz powyzej progu zniszczen az o 68 nm dla fluencji rownej okoto 125 mJ/cm®.

Wykorzystalem technik¢ STEM do zbadania zmian strukturalnych ponizej powierzchni krateru.
Wyniki sa przedstawione na Rysunku 7. Analiza dnaych STEM wraz ze spektroskopia
charakterystycznego promieniowania rentgenowskiego (ang. energy-dispersive X-ray spectroscopy EDX)
umozliwita wyodrebninie dwoch obszaréw: niezniszczona wielowarstwa oraz w pelni polikrytaliczny
obszar, w ktorym warstwy Mo byly znaczgco ciensze niz w oszarze niezaburzonym. Na Rysunkach 7 (a)
oraz (¢) pokazany jest obszar niezaburzony. Wida¢ wyrazng struktur¢ warstwowag z ostrymi
migdzypowierzchniami pomigdzy warstwami polikrystalicznego Mo i amorficznego Si. Na Rysunku 7 (b)
wida¢ wyrazna granic¢ miedzy obszarami niezanurzonym i zniszczonym, podobng do tej obserwowanej
na za pomoca AFM i mikroskopii optycznej. Obraz w wysokiej rozdzielczosci obszaru zniszczonego jest
pokazany na Rysunku 7 (d). Struktura naprzemiennych warstw polikrystalicznych i amorficznych zmienia
si¢ w struktur¢ w peli polikrystaliczna, w ktorej grubo$¢ warstwy Mo jest mniejsza niz w przypadku
obszaru niezaburzonego. Obserwacje te wskazuja, ze w obszarze zniszczonym nastgpilo wymieszanie
materiatow — Mo i Si, a w jego efekcie — stworzenie (polikrystalicznych) krzemianow molibdenu,
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Rysunek 7 Obrazy STEM prébki Mo/Si. Nie zniszczony obszar pokazano na (a) i (c), a zniszczony — na (b) i (d). Obrazy (a) i (b)
wykonane zostaly w ciemnym polu (im ciemniejszy kolor tym mniejsza gesto§¢ materii) a obrazy (c) i (d) w jasnym polu. Rysunek
zaadaptowany z [H1].

Dyskusja wynikow

Wyniki moich badaf do$wiadczalnych wskazywaly, Zze wiodagcym mechanizmem zniszczen
wielowarstwowych powlok zwierciadlanych Mo/Si  naswietlonych silnymi, femtosekundowymi
impulsami promieniowania XUV, byto formowanie si¢ krzemianow molibdenu. Proces ten byt wczesniej
obserwowany w trakcie powolnego wygrzewania podobnych probek. W tym przypadku, jesli probka byla
podgrzewana do 600 K, proces dyfuzji atomowej prowadzacy do prawie catkowitego wymieszania si¢
warstw zachodzit w skali czasowej rzgdu kilkunastu godzin [19-22], podczas gdy w temperaturze okoto
900 K byt on szybszy i zachodzil w czasie krotszym niz minuta. Jednakze skala czasowa procesu dyfuzji
w moim eksperymencie podgrzewania impulsowego byta zupetnie inna. Powstawanie krzemianéw mogto
zachodzi¢ jedynie wtedy, kiedy atomy Mo i Si dyfundowaty poprzez miedzywarstwe. Wspodtczynnik
dyfuzji atomowej dla wielowarstwy Mo/Si (D) jest rowny (4+£2)x10™ nm%s w temperaturze 530°C. Na
podstawie prawa Arrheniusa mozna go obliczy¢ dla temperatury tuz ponizej temperatury topnienia
krzemu, gdzie wynosi 1.5x10° nm?/s [23]. Oszacowatem efekt atomowej dyfuzji w przypadku, kiedy
probka byla ogrzana do temperatury ponizej temperatury topnienia amorficznego krzemu przez krotki
czas. Zakladajac, ze przewodnos$¢ cieplna do podktadu krzemowego schladzata wielowarstwe do
temperatury pokojowej w czasie krotszym niz 1 ps [H5], dlugoéé dyfuzji mozna policzy¢ jako (4Dxt)? =
5x10”° nm, co jest znaczaco mniej niz rozmiar atomu. Stad wynika, ze dyfuzja atomowa i zwiazane z nia
tworzenie krzemiandw mozna zaniedba¢ w tym zakresie temperatur i w relatywnie krotkiej skali
CZasowej.

Aby wyjasni¢ ten problem, zaproponowatem, ze powierzchnia wielowarstwy Mo/Si ulega stopieniu w
skali czasu krotszej niz 10 ps po wzbudzeniu impulsem XUV o natezeniu wigkszym niz prog zniszczen.
Zostato to pdzniej potwierdzone zaprezentowanymi powyzej wynikami do$wiadczalnymi z pomiaréw
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typu pompa-sonda. W ciektym krzemie wspotczynnik dyfuzji atomowej jest rzedu 10*° nm%/s [24], czyli
okoto 15 rzedéw wielko$ci wyzszy niz w fazie statej. W tym przypadku atomy Mo mogly przenikna¢ cata
warstwe krzemu z obu jej stron w czasie krotszym niz nanosekunda (czyli szybciej niz czas zestalenia
krzemu) i utworzy¢ krzemiany molibdenu. Z zalezno$ci tworzenia si¢ krzemianéw od topnienia wynikat
progowy charakter zniszczen obserwowany w do$wiadczeniach, z wylaczeniem pomiarow wspotczynnika
odbicia, ktore nie sg czule na procesy zachodzace w skali czasu wigkszej niz dtugo$¢ trwania impulsu
XUV.

Znane sg rozne stechiometrie krzemiandw molibdenu. Ich gesto$¢ jest wigksza niz §rednia gestos¢ ich
sktadowych (czystych Mo i Si), z czego wynika zapadnigcie si¢ struktury wielowarstwy w wyniku ich
powstawania. Dane AFM wraz z profilami STEM pokazaty, ze w przypadku naswietlen impulsami ze
zrodta FLASH, zapadnigcie to wynosito okoto 17% (stosunek maksymalnej glebokosci krateru - 68 nm do
grubosci 50 dwuwarstw, kazda o grubosci 7.96 nm). Odpowiada to warto$ci spodziewanej, jesli wszystkie
dostepne atomu krzemu wziety udziat w tworzeniu zwiazku MoSi, [19], ktory jest termodynamicznie
najbardziej stabilnym ze wszystkich krzemianéw molibdenu [25]. Entalpia tworzenia tego zwigzku jest
rowna -132 kJ/mol i byt on obserwowany, jako koncowy stan w przypadku powolnego wygrzewania
podobnych wielowarstw Mo/Si.

W wyniku tworzenia krzemianéw uwalniana byla energia, zwigzana z ujemng entalpig tworzenia
MoSi, Byta ona wystarczajaca by ogrza¢ dwuwarstwe Mo/Si z 620 K do temperatury tuz powyzej
temperatury topnienia amorficznego krzemu. Ciepto to stanowito rezerwuar wykorzystywany do topnienia
glebiej potozonych warstw (stabiej podgrzanych w wyniku absorpcji promieniowania) i w konsekwencji
ich transformacji w krzemiany.

Opracowatem model pozwalajacy na oszacowanie ile energii jest potrzebne by wytworzy¢ krzemiany
w danej liczbie dwuwarstw. W tym celu obliczalem bilans energetyczny, biorac pod uwage profil
absorpcji, energi¢ zwigzang z powstawaniem krzemiandw, energi¢ potrzebna by podgrza¢ dwuwarstwe do
temperatury topnienia amorficznego krzemu (w tym ciepto topnienia krzemu) i straty energii w wyniku
dyssypacji ciepta w gtab podktadu.

Profil absorpcji promieniowania XUV obliczytem na podstawie optycznych wlasnosci Mo i Si. W
og6lnym przypadku moga one by¢ zalezne od temperatury, jednak jak to przedstawitem wcze$niej na
podstawie wynikow z pomiaréw wspotczynnika odbicia, nie zmienialy si¢ one znaczaco i ich uzywatem
ich warto$¢ dla temperatury pokojowej [26]. Kolejno, obliczatem profil temperaturowy wielowarstwy na
podstawie ciepta wiasciwego Mo i a-Si, [27,28], temperatury topnienia (1250 K [27,29]) oraz ciepta
topnienia (33.7 kJ/mol [30,31]) amorficznego krzemu w cienkiej warstwie.

Z powodu emisji ciepta podczas tworzenia krzemiandéw, proces ten bylby samo-utrzymujacy sie¢
(prowadzac do przetworzenia calej wielowarstwy) juz dla fluencji rownej progowi zniszczen, jesli
poming¢ dyssypacj¢ energii do podktadu. Jednak to zalozenie nie bylo wlasciwe w rozpatrywanym
systemie. Na podstawie pojemnosci cieplnej cienkiej warstwy Mo, amorficznego i ciektego Si [32-38],
mozna bylo obliczy¢ stosunek przewodnosci cieplnej w dwu regionach: ,,przewodzacym” (gdzie
temperatura jest wigksza niz temperatura topnienia a-Si) i ,,izolujacym” (niestopiony krzem). Czgséc
energii, ktora ulegata rozproszeniu byta bezposrednio zwigzana z tym parametrem. Dla warto$ci 0 brak
byto dyssypacji ciepta, za$ dla wartosci 1 cieplo w ogdle nie byto zatrzymywane w wielowarstwie. W
badanym uktadzie parametr ten miescit si¢ w zakresie 0.05-0.15. Oznaczato to, ze wigkszo$¢, ale nie cata
energia byta uwieziona w przewodzacym obszarze (gdzie krzem byt stopiony), gdzie mogla by¢ uzyta do
topnienia kolejnych warstw amorficznego krzemu ponizej granicy obszaréw przewodzacego i izolujgcego.

Zatozytem, ze kazda warstwa stopionego krzemu zamieniana byta w warstwe krzemianow. Profil w
glab probki zdeponowanej w systemie energii byt okreslony przez fluencj¢ impulsu oraz objgtosé
wielowarstwy, w ktorej zaszta transformacja na krzemiany. Stad mozna byto obliczy¢ zaleznos$¢ stopnia
zapadnigcia sie wielowarstwy od fluencji. Na Rysunek 8 pokazane sg wyniki obliczen dla réznych stopni
dyssypacji energii (od 0% do 20%). Prog zniszczen obliczony dla kazdej z tych krzywych byl ten sam
(linie na Rysunek 8 przecinaja o$ pozioma w tym samym punkcie) i byt rowny (w granicach niepewnosci
pomiarowych) wartosci doswiadczalnej. Oznaczato to, ze dyfuzja energii nie byl znaczaca dla wartosci
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progu zniszczen. Jednak byla ona istotna dla profilu krateru powstatego dla fluencji wigkszych niz prog
zniszczen. Zalezno$¢ glebokos$ci krateru (zapadniecia si¢ struktury wynikajacej ze stopnia) od fluencji
zmieniata si¢ dla réznych stopni dyssypacji energii, jednak dane doswiadczalne najlepiej pasuja do
obliczen w zakresie 10-20%, co jest zgodne z przewidywaniami teoretycznymi dla tego parametru.

Wyniki pomiaréw i analizy teoretycznej pokazuja, ze standardowe zwierciadlane powtoki
wielowarstwowe Mo/Si moga by¢ uzywane na zrédlach femtosekundowych impulsow XUV dla fluencji
siggajacych 45+7ml/cm? pod warunkiem, Ze czestotliwo$¢ powtarzania impulséw byla wystarczajaco
mata by pozwoli na dyssypacjg¢ ciepta pomigdzy kolejnymi impulsami.
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Rysunek 8 Zalezno$¢ stopnia zapadniecia si¢ wielowarstwy od fluencji. Czerwone punkty odpowiadaja wartoSciom do$§wiadczalnym
uzyskanym za pomoca AFM. Linie odpowiadaja wynikom symulacji termodynamicznych przy zalozeniu réznych stopni dyssypacji
energii opisanych w legendzie (szczegoly w tekscie). Rysunek zaadaptowany z [H1].

3.5.Wytrzymalo$¢ radiacyjna zwierciadlanych powlok wielowarstwowych
MoN/SiN stosowanych w optyce FEL [H2]

Wstep

W kolejnej pracy [H2] kontynuowatem badania dotyczgce wytrzymatosci radiacyjnej
wielowarstwowych powtok dla XUV FEL. Aby zablokowa¢ mechanizm zniszczen opisany w pracy [H1]
nalezato uzy¢ materialow o wysokiej temperaturze topnienia i niskim wspotczynniku dyfuzji atomowej,
tak by zatrzymac mieszanie si¢ warstw. Takie warunki spetniaty wielowarstwy MoN/SiN. Temperatury
topnienia kazdej z warstw byly znaczaco wigksze niz temperatura topnienia amorficznego krzemu.
Ponadto ponizej temperatury topnienia, wspotczynniki dyfuzji atomowej w wielowarstwie MoN/SiN byly
11 rzedéw wielkosci mniejsze niz w Mo/Si [39]. Celem pracy opisanej w [H2] byto okresSlenie
mechanizmu i progdw zniszczen w przypadku powlok wielowarstwowych naswietlonych silnymi,
ultrakrotkimi impulsami promieniowania XUV i poréwnanie ich do zmian strukturalnych indukowanych
poprzez powolne wygrzewanie probki. W ponizszym rozdziale opisz¢ badane probki, wykonane
doswiadczenia — wygrzewanie termiczne probek oraz ich naswietlanie na zroédle FLASH, dyskusje
wynikow strukturalnej charakteryzacji w poréwnaniu do zaproponowanego modelu termodynamicznego.
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Wyniki doswiadczalne

Wielowarstwy MoN/SiN naparowane zostaty w $rodowisku ultra-wysokiej prozni (1x10°° mbar) na
polerowany podktad krzemowy z uzyciem wigzki elektronowej w przypadku atomow Mo i techniki
sputeringu magnetronowego w przypadku atoméw Si, z wygladzaniem warstwy Si przy uzyciu nisko-
energetycznych jonéw [16,17,40,41]. Do azotowania warstw Mo i Si w trakcie ich napylania uzyto
niskoenergetycznych jonéw azotu [42-44]. W celu charakteryzacji procesu azotowania uzyto
rentgenowskiej spektroskopii fotoelektronéw (ang. X-ray photo-electron spectroscopy - XPS). Wykazata
ona, ze stosunek miedzy iloscia atomow Mo i N oraz Si i N byt réwny 1+ 0.1 w obu przypadkach, co
wskazywato na formowanie si¢ warstw MoN i SiN.

Probki zostaly nastepnie scharakteryzowane przy uzyciu reflektometrii rentgenowskiej
(A=10.15406 nm) i XUV. Pierwsza technika dostarczyta informacji na temat struktury warstwowej, w tym
grubosci warstw, okresu wielowarstwy. Druga z zastosowanych metod charakteryzacji pozwolila na
okreslenie zaleznos$ci wspotczynnika odbicia od kata padania wigzki dla promieniowania o dtugosci fali
13.5 nm spolaryzowanego w plaszczyznie ,,s”. Badania wykonano z uzyciem promieniowania
synchrotronowego o niskim natezeniu (rzgdu 100 W/cm?) w Center for X-ray Optics (CXRO), Berkeley,
USA i nie miaty charakteru destrukcyjnego. Na ich podstawie mozna byto policzy¢ wspotczynnik odbicia
wielowarstwy dla dowolnej polaryzacji i kata padania wigzki (w szczegélno$ci dla warunkow
naswietlania na zrédle FLASH) z uzyciem oprogramowania IMD [45]. Na podstawie parametrow
naparowywania oraz powyzszej charakteryzacji okreslono, ze wielowarstwy sktadaty si¢ z 40 dwuwarstw
MoN i SiN, ich okres (grubos¢ dwuwarstwy) byt rowny 8,18 nm, za$ grubos¢ warstwy MoN stanowita
40% okresu. Okreslono warunki rezonansowe dla naswietlan z uzyciem zroédta FLASH — kat padania
wiazki 28.2 £ 0.3° (od normalnej) przy polaryzacji ,,p” i dtugosci fali 13.5+0.05 nm- oraz odpowiadajacy
im maksymalny wspotczynnik odbicia rowny 7.7%.

Nastepnie probka zostata naswietlona pojedynczymi impulsami na zrédle FLASH dla podanych
powyzej warunkow rezonansowych i dlugosci impulsow rzedu 10 fs (szeroko$¢ potdowkowa). Uzyto przy
tym uktadu do$wiadczalnego i metod opisanych w pracy [H4].

Aby lepiej zrozumie¢ termiczne zachowanie wielowarstwy MoN/SiN, inna probka z tego samego
procesu napylania zostala sekwencyjnie wygrzana termicznie w 3 rdéznych temperaturach. Probke
podgrzano do 773 K, 973 K oraz 1173 K w piecu prozniowym (<10 mbar). W kazdym z krokéw probka
byla wygrzewana przez 30 minut. W celu zmierzenia struktury wygrzewanych warstw, probka byla
charakteryzowana w kazdej z temperatur za pomoca szeroko-katowej dyfrakcji rentgenowskiej (ang. wide
angle X-ray diffraction - WAXRD) oraz reflektometrii rentgenowskiej przy kacie poslizgowym (ang.
grazing incidence X-ray reflection - GIXR). W przypadku probki naswietlonej do najwyzszej temperatury
zbadano takze morfologi¢ powierzchni i strukture wewngtrzna probki za pomoca odpowiednio AFM i
STEM.

Na zrodle FLASH wykonatlem pomiary wspotczynnika odbicia promieniowania XUV dla niskich
(10" W/cm? - z dala od ogniska) i wysokich natezen (5x10™ W/cm?, co odpowiadato fluencji siegajacej
500 md/cm? dla probki umieszczonej w ognisku). Podobnie jak dla wielowarstwy Mo/Si reflektancja nie
zalezala od natgzenia wigzki w calym badanym zakresie natgezen. Oznaczalo to, Ze zniszczenia probki
zachodzity w skali czasowej dtuzszej niz czas trwania impulsu promieniowania FEL.

Nastepnie przeprowadzono szczegotowa analize morfologicznych i strukturalnych zmian pod
wpltywem naswietlan femtosekundowymi impulsami promieniowania XUV. Badania ,ex-situ”
przeprowadzono z wykorzystaniem réznorodnych technik: optycznej mikroskopii z roéznicowym
kontrastem fazowym, AFM, SEM, STEM. Za pomoca mikroskopu optycznego wykonano zdjecia kazdego
z eksponowanych na promieniowanie obszarow. Ponownie zaobserwowano progowy charakter zmian a
wyznaczony [H4] prog zniszczen byt rowny 48 + 7 mdicm? (patrz Rysunek 9). Zbadano morfologie
powierzchni wielowarstwy MoN/SiN za pomoca AFM. Przyktadowe mapy wysokosci dla trzech typow
obserwowanych zniszczen sa pokazane na Rysunkach 10 (a-c). Dla matych fluencji, od progu zniszczen
do okoto 100 mJ/cm?, uformowaty si¢ gtadkie wypuklosci (Rysunek 10 (a)) o wysokosci od 1 do 200 nm.
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Dla fluencji powyzej 140 ml/cm’? powstawal krater otoczony przez $ciany (Rysunek 10 (c)). W
przeciwienstwie do bardzo gladkiej powierzchni wypukiosci obserwowanej w pierwszym stadium
zniszczen, struktura S$ciany otaczajacej krater byla bardzo nieréwna. W przypadku niektérych
naswietlonych obszarow mata wypukto$¢ o wysokosci okoto 10 nm byta obserwowana na dnie krateru. W
zakresie posrednich natezen wiazki (miedzy 100 i 140 mJ/cm?), obszar zniszczen skladat si¢ z wysokiej
wypuktosci (>100 nm), ktéra byta otoczona przez obwatowanie (Rysunek 10 (b)). Jeden z badanych
obszaréw — naswietlony impulsami o fluencji 141 mJ/cm?® (ten sam co na Rysunku 10 (c)), zbadalem z
uzyciem skaningowego mikroskopu elektronowego. Na obrazie SEM (Rysunek 11) widaé, ze na skraju
krateru wiele cze¢$ciowo oderwanych warstw bylo natozonych jedna na drugg. One to tworzyly
obwatowanie widoczne na mapie AFM (Rysunek 10 (c)).
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Rysunek 9 Zalezno$¢ pola powierzchni obszaru zniszczonego i jego glebokosci w probce MoN w zalezno$ci od fluencji impulsu. Pole
powierzchni zniszczonego obszaru bylo okreslone na podstawie zdje¢ z mikroskopu optycznego DIC (pelne niebieskie znaki), podczas gdy
gleboko$¢ krateréw byla wyznaczona za pomoca AFM (otwarte czerwone kota). Ujemne wartos$ci glebokosci odpowiadaja pojawianiu sie
wypuklosci. Skala glebokosci jest przerwana dla wartosci ujemnych. Glebokos¢ krateréw jest poréwnana z obliczonym polozeniem
najglebszej stopionej warstwy MoN (pelne czerwone kwadraty). Rysunek zaadaptowany z [H2].
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Rysunek 10 Mapy wysokosci probki wykonane za pomoca AFM ilustrujace charakterystyczne cechy morfologii probek MoN/SiN
naswietlonych w trzech zakresach fluencji. Tuz powyzej progu zniszczen pojawia si¢ gladka wypuklo$¢ (a). W posrednim zakresie widaé
fluencji wypuklos$¢ i krater otoczony przez obwalowanie (b). Dla duzych wartos$ci fluencji widaé jedynie krater otoczony przez Sciany (c).
Rysunek zaadaptowany z [H2].
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Rysunek 11 Obraz SEM krateru powstalego w wielowarstwie MoN/SiN pod wplywem naswietlania impulsami o fluencji 141 mJ/cm?
Krater jest otoczony czeSciowo oderwanymi warstwami polozonymi jedna na drugiej Bila linia wskazuje poloZenie, w ktérym wykonany
zostal przekroj probki dla badan STEM (Rysunek 12). Rysunek zaadaptowany z [H2].

Rysunek 12 Obraz STEM przekroju probki zrobionym w obszarze naswietlonym: (a) przeglad calego krateru, (b) powi¢kszony obraz
jednej z kolumn, (c) i (d) powigkszone obrazy obszaréw, odpowiednio niezniszczonego i zmodyfikowanego strukturalnie w bezposredniej
blisko$ci do krateru. Ciemniejsze obszary odpowiadaja MoN za$ jasniejsze — SiN. Na rysunku (b) zaznaczono strzalkami trzy miejsca
opisywane w tek$cie. Rysunek zaadaptowany z [H2].

Wykorzystatlem technike STEM do analizy strukturalnej zmian ponizej krateru. Na Rysunku 12(a)
pokazano przekrdj catego krateru. Na dole zdjecia widaé niezniszczong cze$é wielowarstwy. Powyzej
znajduja si¢ kolumnowe struktury sktadajace si¢ z oderwanych warstw z dziurami pomiedzy nimi (biate
obszary na zdjeciu). Niezniszczona wielowarstwa jest wyraznie odgraniczona od obszaru, gdzie warstwy
zostaty oderwane. Na Rysunku 12 (b) pokazano obraz jednej z kolumn w wigkszym powiekszeniu, przy
czym z powodu poprzecznego rozktadu natezenia wigzki, gestos¢ zaabsorbowanej energii zwigksza si¢ na
obrazie od lewej strony do prawej. Dla najnizszych fluencji, w miejscu oznaczonym strzatka ,,I”, nie
widaé zniszczen. Przy wzrastajacej fluencji na obrazie pojawiaja si¢ nowe szczegoty — jasne obszary w
ciemnej warstwie MoN. Poniewaz STEM pracowal w tzw. ,jasnym polu”, jasne obszary wskazuja na
czesciow krystalizacje warstwy. Ponadto wida¢, ze warstwa MoN ulegta rozszerzeniu. Grubo$¢ warstwy
zwigksza si¢ az do miejsca (oznaczonego ,,I11”), gdzie nastepuje jej oderwanie. Obrazy wiclowarstwy z
dala od krateru i w jego bezposrednim otoczeniu wykonane w wysokiej rozdzielczosci sa pokazane na
odpowiednio Rysunku 12 (c) i Rysunku 12 (d). Na tym poréwnaniu wida¢ wyraznie krystalizacje i
poszerzenie warstwy MoN w poblizu krateru. W przeciwienstwie do zmian w warstwie MoN powstatych
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w wyniku naswietlenia, warstwa SiN jest niezaburzona, nawet w czg¢$ci wielowarstwy oderwanej od
reszty probki.

Aby lepiej zrozumie¢ termiczne zachowanie wielowarstwy MoN/SiN, inna probka z tego samego
procesu napylania zostata sekwencyjnie wygrzana termicznie w 3 réznych temperaturach (773K, 973 K i
1173 K) po 30 minut. Po kazdym kroku wygrzewania struktura krystaliczna i okres wielowarstwy byly
charakteryzowane za pomocg technik WAXRD oraz GIXR. Wyniki pomiarow WAXRD sg pokazane na
Rysunku 13. Obrazy dyfrakcyjne pozwolily zidentyfikowa¢ dwie fazy krystaliczne: tetragonalng Mo,N
(B-Mo;N) i kubiczng Mo,N (y-Mo,N), zaznaczone liniami przerywanymi wraz indeksami Millera pikow
dyfrakcyjnych.
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Rysunek 13 Profile XRD dla probki MoN/SiN przed wygrzewaniem oraz po wygrzewaniu do temperatury 773 K, 973 K oraz 1173 K. Dla
przejrzystosci rysunku kazda zestaw danych jest prezentowany z przesunieciem 5 zliczen/s. Rysunek zaadaptowany z [H2].

Rysunek 14 Obraz STEM probki MoN/SiN wygrzanej w temperaturze 1173 K. (a) Przyklady trzech babelkéw oznaczone znakami I-111.
(b) Powiekszony obraz silnie uporzadkowanej struktury krystalicznej widocznej w wigkszosci warstw MoN. (c) Powi¢kszony obraz
amorficznej struktury o niskiej gestosci, ktéra mozna znalez¢ w wybranych miejscach prébki. Rysunek zaadaptowany z [H2].

Po wygrzaniu probki do 1173 K, badania AFM pokazaty uformowanie si¢ wypukto$ci na calej
powierzchni wielowarstwy, ktorych nie obserwowano przy wygrzewaniu do 773 K 1 973 K. Wykonatem
nastgpnie badania STEM tej probki po zakonczeniu sekwencji wygrzewania. Na Rysunku 14 (a) widac, ze
wypietrzenia sg zwigzane za powstawaniem babelkéw wewnatrz wielowarstwy (I-111). Obok nich wida¢
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takze zmiany strukturalne w warstwach MoN, z ktorych jedng przedstawiono w obrazie wysokiej
rozdzielczosci na Rysunku 14 (c). Obserwowany obszar jest czgsciowo amorficzny i, poniewaz jest
jasniejszy na obrazie STEM, ma mniejsza gestos¢. Prawdopodobnie byly to zaczatki formowania si¢
babelkow. We wszystkich innych badanych potozeniach warstwy MoN byly skrystalizowane (Rysunek 14

(b))
Dyskusja wynikéw

Po napyleniu warstwy MoN w badanych probkach byly w wigkszosci amorficzng mieszankg atomow
Mo i N w stosunku ilosciowym 1:1. W tym otoczeniu uformowaty sie¢ mate ilosci krystalitow 3-Mo,N.
Kiedy temperatura zostala podniesiona w trakcie wygrzewania krystality Mo,N powickszyly sig, jak
pokazuja widma dyfrakcyjne. Po wygrzewaniu do 1173 K pojawita si¢ faza krystaliczna y-Mo,N oraz
babelki widoczne na mapach AFM i w obrazach STEM. Energi¢ swobodna Gibbsa przy tworzeniu Mo,N
w reakcji Mo(s) + N,(g) «>Mo,N(S) przy cisnieniu azotu rownym 1 bar mozna zapisa¢ w postaci [46]:

AG;  =-57320+53.89T ,

Mo,N
gdzie AG&OZNjeSt wyrazone w J/mol, a T jest temperatura W Kelvinach. Tworzenie si¢ Mo,N bylo

energetycznie korzystne az do temperatury dysocjacji rownej 1063 K [28]. Ta progowa temperatura mogta
by¢ wigksza w przypadku wigkszego ci$nienia lub koncentracji N, [46]. W przypadku wygrzewania
probki do temperatur 773 K 1 973 K, ponizej temperatury dysocjacji, formowaty si¢ krysztaty Mo,N.
Jednak dla wyzszej temperatury wygrzewania — 1163 K, powyzej temperatury dysocjacji, krystality Mo,N
zaczely ulega¢ rozpadowi na fazg stala Mo i gazowa N,. Ten proces ulegal nasyceniu w wyniku
zwickszania si¢ koncentracji czgsteczek azotu. Jednakze, jak widac to na obrazach STEM, w niektérych
miejscach proces dysocjacji prowadzit do formowania si¢ objetosci o wyraznie mniejszej gestosci z racji
emisji gazu N,. Byly to zalazki powstawania babelkéw. W przypadku czgsci z nich, warstwa MoN pekata
a SiN powyzej ulegata oderwaniu od reszty wiclowarstwy, co prowadzito do pelnego uformowania si¢
babelkow wypetionych azotem. W wyniku tego procesu koncentracja gazu N, rozpuszczonego w
warstwie MoN malata i wigcej gazu mogto by¢ uwolnione w wyniku dalszej dysocjacji.

Na podstawie powyzszego modelu dla probki wygrzewanej termicznie zaproponowatem nastepujace
wytlumaczenie danych do$wiadczalnych uzyskanych podczas naswietlania probki na zrédle FLASH. Nie
zaobserwowano zadnych zniszczen i znaczacej krystalizacji ponizej temperatury topnienia MoN.
Podobnie jak w przypadku wielowarstwy, Mo/Si atomy nie mialty wystarczajacej ruchliwosci w fazie
stalej 1 nie mogly si¢ przemiesci¢ na znaczaca odleglos¢ w krotkim okresie kiedy naswietlona probka
miata podwyzszona temperature (mozna byto zatozy¢, ze transport ciepta do podktadu krzemowego
schtadzatl wielowarstwe do temperatury pokojowej w czasie krotszym niz 1us). Sytuacja zmieniala si¢
powyzej temperatury topnienia MoN, kiedy atomy w fazie cieklej stawaty si¢ duzo bardzie ruchliwe.
Obrazy STEM pokazuja, ze na granicach stopionego obszaru formowaly si¢ krystality, a w jego wnetrzu
pojawiatly si¢ babelki. W zgodzie z wynikami wygrzewania mozna przypuszczac, ze tworzyly si¢
krysztalty Mo,N i uwalniany byt azot w stanie gazowym. Jednakze diagram fazowy nie byt dobrze znany
dla temperatur i materialow wielowarstwy w przeprowadzonych doswiadczeniach [46,47]. Dlatego
mechanizm powstawania babelkow gazu N, i krystalitow Mo,N w warstwach MoN nie mogt by¢
okreslony z absolutng pewnos$cig. Zaproponowatem model, w ktérym topnienie warstwy MoN 1 nastepnie
jej zestalenie w postaci Mo,N w wyniku dyssypacji ciepta w glab podktadu byto punktem startowym
calego procesu zniszczen. Zalozytem, ze dysocjacja Mo,N nie mogta nastgpi¢ z uwagi na bardzo wysoka
koncentracje azotu, wicksza niz stezenie eutektyczne. Z powodu réznicy w stechiometrii miedzy
krysztalami Mo,N 1 stopiong faza MoN, nadmiarowy azot musial zosta¢ uwolniony. Poniewaz
rozpuszczalno$¢ azotu w ciektym MoN myta duzo wigksza niz w Mo;N, czasteczki N, byly wypierane z
krystalitow 1 rozpuszczaty si¢ w otaczajacej je cieczy MoN. Dlatego w koncowym stanie, po schtodzeniu
probki powstawaty krystality Mo,N otoczone przez gazowy N,. Im wigcej czasu zajmowal proces
zestalenia, tym wieksze powstawaty krystality (na Rysunku 12 (b) rozmiar krysztatoéw zwigksza sie wraz
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ze wzrostem poczatkowej temperatury, a co za tym idzie czasem chlodzenia). W tym samym czasie
koncentracja azotu w ciektym MoN rosta, w wyniku czego zwigkszato si¢ ci$nienie gazu w babelkach, po
zakonczeniu procesu zestalenia. Poniewaz dyssypacja ciepta zachodzita gléwnie w kierunku podktadu,
glebiej potozone warstwy potrzebowaty mniej czasu na zestalenie, co thumaczyto formowanie si¢ matych
krystalitow na dnie krateru (patrz Rysunek 12 (b)). W stanie koncowym warstwy SiN ulegaty oderwaniu
w wyniku naprezen zwigzanych z cisnieniem uwolnionego gazu. Dla fluencji tuz powyzej progu
zniszczen, warstwy SiN pozostaly nieprzerwane na szczycie babelka (Rysunek 12), za$ dla wyzszych
fluencji wigcej gazu N, zostato uwolnione, co powodowato, ze jego ci$nienie przekraczalo wytrzymatos§é
warstwy i babelek ,,wybuchal” zas§ warstwa SiN opadata na bok i tworzyta wat wokot krateru (Rysunek 11
and Rysunek 12).

Aby w pelni pozna¢ mechanizm odpowiedzialny za zniszczenia obserwowane w doswiadczeniach na
zrodle FLASH, rozwazytem aspekty termiczne zaraz po naswietleniu probki. Podobnie jak w pracy [H1]
obliczony zostat profil zaabsorbowanej energii w glab wielowarstwy w zaleznosci od fluencji padajacego
impulsu promieniowania. Z uwagi na niejednorodng absorpcje promieniowania w wiclowarstwie,
poczatkowa temperatura byla nierdowno roztozona w zakresie kazdej dwuwarstwy, z maksimami w
warstwach MoN. Jednakze profil temperaturowy ulegat bardzo szybkiemu wygtadzeniu z uwagi na duze
gradienty temperatur i wymiang ciepta miedzy warstwami. Ten proces byl duzo szybszy niz dyssypacja
energii do podktadu, z powodu roéznic w gradientach ciepta odpowiedzialnych za oba procesy. Dlatego
mozna bylo zalozy¢, ze krdétko po absorpcji impulsu temperatura ulegala wyréwnaniu w zakresie calej
dwuwarstwy. Rozktad temperatury w glgb probki mozna byto policzy¢ na odstawie zdeponowanej energii
(wyktadniczej absorpcji usrednionej po kazdej z dwuwarstw) i termodynamicznych wlasnosci materiatow.
Obliczone temperatury mozna bylo poréwnaé z temperaturami topnienia materialow sktadowych —
2023 K i 2173 K odpowiednio dla MoN i SigN, [28]. Warstwy, w ktorych temperatura przekraczata prog
mozna byto uznaé¢ za stopione w wyniku naswietlania co pozwalato na obliczenie catkowitej giebokosci
topnienia (odpowiadajacej liczbie dwuwarstw, w ktérych MoN zostato stopione).

Na Rysunku 9 pokazane jest potozenie najgl¢bszej stopionej warstwy MoN w zaleznosci od fluencji
impulsu. Jest ono poréwnane z glebokosciami krateréw zmierzonymi za pomocag AFM (Rysunek 10), przy
czym zatozylem, ze wszystkie stopione warstwy ulegaja oderwaniu. Oba zestawy danych sg bliskie sobie
dla fluencji powyzej 300 mJ/cm®. Dla nizszych wartosci fluencji zmierzona AFM glebokos¢ kraterow jest
mniejsza niz obliczona glebokos¢ topnienia. Te niezgodno$¢ mozna tlumaczy¢ niedoszacowaniem
glebokosci krateru (liczby oderwanych warstw) dla matych wartosci fluencji z powodu wypigtrzen
powstajacych w ich centrum. Ponadto pomiary STEM pokazaty, Ze jedna dwie warstwy ponizej krateru
nie ulegaly oderwaniu a jedynie powstawaty w nich krystality. Jednakze pomiary mikroskopii optycznej z
réznicowym kontrastem fazowym byty czule nie tylko na zmiany morfologii powierzchni, ale rowniez na
zmiany strukturalne, w tym krystalizacj¢ warstwy MoN. Prog zniszczen uzyskany na podstawie tych zdjec¢
(zaznaczony na niebiesko na Rysunek 9) odpowiada obliczonemu progowi topnienia

Na koniec porownatem badania wielowarstw MoN/SiN z tymi dla wielowarstw Mo/Si. Byto znaczace,
ze prog zniszczen struktury MoN/SiN (48 + 7 mJ/cm?) byt prawie taki sam jak dla Mo/Si (45 + 7 md/cm?).
Wspolczynnik odbicia powloki wielowarstwowej Mo/Si byt réwny 42 + 1%, za§ MoN/SiN - 7 £ 1%.
Stabsze odbijanie promieniowania bylo zwigzane ze zwigkszong absorpcja, co prowadzito do silniejszego
wzrostu temperatury. Dlatego zwigkszona temperatura topnienia w warstwach MoN i1 SiN (w poréwnanie
do a-Si) nie prowadzita do powigkszenia progu zniszczen. Z drugiej strony, poniewaz wspotczynnik
dyfuzji atomowej [39] w wielowarstwie MoN/SiN ponizej temperatury topnienia byl nizszy niz w
przypadku Mo/Si, progowa temperatura do§wiadczeniu z wygrzewaniem byta wyzsza.

Podsumowujac, wyniki do$wiadczen i analizy teoretycznej wskazaly, ze zwierciadlane powloki
wielowarstwowe MOoN/SIN w poréwnaniu do powtok Mo/Si majg wyzszg wytrzymatos¢ w przypadku
wzglednie powolnych proceséw ogrzewania (jak naswietlania z duza czestotliwo$ciag powtorzen ale
matym natezeniem impulsu), ale podobne progi zniszczen w przypadku bardzo szybkiego ogrzewania jak
np. naswietlen pojedynczymi impulsami FEL.
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3.6. Modelowanie progow zniszczen zwierciadlanych powlok
wielowarstwowych zastosowanych w silnych zrédlach promieniowania
krétkofalowego [H3]

Wstep

W  poprzednich rozdziatach opisatem wyniki badan procesow prowadzacych do zniszczen
wiclowarstwowych  powlok  zwierciadlanych  naswietlonych  femtosekundowymi  impulsami
promieniowania ze zrédta FLASH. Jednak systematyczne pomiary wytrzymatosci radiacyjnej na zrodtach
FEL sg rzadkie z uwagi na ograniczony do nich dostep, zwigzany z bardzo wysokimi kosztami czasu
pomiarowego. W ponizszym rozdziale przedstawiam zastosowanie stworzonego przeze mnie modelu
zniszczen do poroéwnania wytrzymatosci radiacyjnej Kilkunastu roznych wielowarstw. Symulacje
przeprowadzono zaréwno dla wielowarstw standardowo uzywanych w optyce XUV i rentgenowskiej, jak
i dla nowych propozycji. W prezentowanej pracy gtownym Kkryterium wyboru zwierciadet
wielowarstwowych byta raczej wigksza wytrzymalos¢ radiacyjna niz optymalizacja reflektancji. Wyniki
prac s3 istotne przy projektowaniu optyki dla biezacych i przysztych krotkofalowych zrodet
promieniowania FEL.

Model

Opracowatem model pozwalajacy na oszacowanie progdéw zniszczen wielowarstwowych powtlok
zwierciadlanych pod wptywem ultrakrotkich impulséw promieniowania kréotkofalowego. Bazowatl on na
wynikach doswiadczen oraz teoretycznych modelach przedstawionych w pracach [H1, H2] i byt
podsumowaniem tych badan.

Promieniowanie padajgce na rozwazang probke bylo absorbowane przez elektrony. Miejscowa gestos$é
zdeponowanej energii byta proporcjonalna do iloczynu lokalnego natezenia pola elektromagnetycznego,
rzeczywistej czeSci wspotczynnika zatamani i do wspolczynnika absorpcji. Zazwyczaj, profil
glebokosciowy gestosci zaabsorbowanej energii byt niejednorodny z maksimami w warstwach
odbijajacych promieniowanie (np. warstwy Mo i MoN odpowiednio w strukturach Mo/Si i MoN/SiN).
Najwicksza gestos¢ zaabsorbowanej energii na powierzchni probki odpowiadala rezonansowym
warunkom naswietlania, dla ktérych wspotczynnik odbicia byt najwigkszy. Wzbudzone fotoelektrony o
energiach kinetycznych rzedu dziesigtek badz setek eV, miaty droge swobodng rzedu kilku Angstermow
[48]. Balistyczny transport energii zachodzit w skali odlegtosci odpowiadajacej grubosci kilku
dwuwarstw. Wtorne elektrony byly wzbudzane przez fotoelektrony w wyniku proceséw emisji Auger i
jonizacji zderzeniowej. Ich energia byta mniejsza niz pierwotnych fotoelektronéw, podobnie jak $rednia
droga swobodna i zwigzany z nig zasi¢g transportu energii. W wyniku wymiany energii mi¢dzy
wzbudzonymi elektronami, populacja calego gazu elektronowego ulegata termalizacji do wysokiej
temperatury w skali czasowej rzgdu 100 fs. Dalszy transport energii mogl by¢ opisany poprzez termiczng
dyfuzje ciepta w gazie elektronowym. Duze roéznice temperatur pomigdzy sasiednimi warstwami, a wigc
na bardzo matych odlegtosciach, wytwarzaly bardzo silne gradienty temperatury, ktore sprawialy, ze
dyfuzja ciepla byl bardzo szybka. Sredni gradient temperatury na glebokosci calej struktury
wielowarstwowej 1 podktadu byt duzo mmiejszy i odpowiadal wykladniczemu zanikowi ggstosci
zaabsorbowanej energii. Transfer energii w tej skali odleglo$ci byt znacznie wolniejszy (o rzedy
wielkosci). Mozna bylo zalozy¢, Ze nie byt on istotny w skali czasowej krotszej niz czas potrzebny do
wymiany ciepta migdzy gazem elektronowym a atomami. Te zjawisko zachodzitlo w czasie rzedu
pikosekund i prowadzito do wzrostu temperatury atoméw i spadku temperatury elektrondéw, az do ich
wyroéwnania. Taki stan uznawatem jako poczatkowy stan dla moich obliczen. Charakteryzowat si¢ on
gladkim profilem temperaturowym, ktory byt taki sam zaréwno dla elektronow, jak i atomow w catej
glebokosci wielowarstwy i podloza. Poniewaz grubo$¢ dwuwarstwy byla znacznie mniejsza niz $rednia
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glebokos¢ absorpcji promieniowania, mozna bylo zatozy¢, ze kazda dwuwarstwa ma ptaski profil
temperaturowy, ktéry mozna bylo obliczy¢ z zaabsorbowanej ggstosci energii usrednionej po grubosci
dwuwarstwy i temperaturowej zaleznosci entalpii materiatu. W przypadku naswietlan z uzyciem
pojedynczych impulséw, probka ulegata schtodzeniu do temperatury pokojowej w wyniku procesu dyfuzji
energii do podkltadu w czasie rzgdu mikrosekundy. W ciele stalym byt to zbyt krotki okres dla atomow by
przemiescic si¢ na znaczng odlegtos¢ 1 zaburzy¢ strukturg warstwowa lub migdzypowierzchni. Jednakze w
stopionym materiale wspotczynnik dyfuzji atomowej ulegal zwigkszeniu o wiele rzgdow wielkosci — np.
w przypadku krzemu o czynnik 10™ (10 nm%s w przypadku cieczy w stosunku do 10 nm%s w ciele
statym, w temperaturze bliskiej temperaturze topnienia). W cieczach, dyfuzja atomowa mogta zachodzié
w skali nanosekund, zanim materiat ulegt zestaleniu. Dlatego, jesli ktory$ z materiatow wielowarstwy
ulegal stopieniu, jej struktura wulegata zaburzeniu, albo w wyniku poszerzenia obszarow
miedzyptaszczyznowych, albo w wyniku catkowitego przemieszania materiatow i zaniku struktury
warstwowej. W efekcie nastegpowat spadek reflektancji (odpowiednio czgsciowy lub catkowity), ktory
uznawalem za rownowazny zniszczeniu powtoki wielowarstwowej. Dlatego przyjatem w moim modelu,
ze prog zniszczen odpowiadal fluencji promieniowania, dla ktorej $rednia temperatura szczytowej
dwuwarstwy osiagata temperature topnienia jednego z jej materiatoéw sktadowych.

Dyskusja

Z uzyciem powyzej opisanego modelu wykonano symulacje numeryczne progdéw zniszczen dla
zwierciadlanych powlok wielowarstwowych pracujacych w zakresie tzw. ,,0okna wodnego”. W
obliczeniach wykorzystano parametry optyczne (na podstawie bazy danych CXRO), stale materiatowe
(mas¢ molowg, gestos¢ i temperature topnienia) oraz wartosci entalpii w funkcji temperatury dla Li, Li,O,
B, B.C, a-C, a-Si, c-Si, SiC, SisN,, Sc, Ti, V, Cr, Fe, Co, CoO, Ni, NiO, Cu, Mo, Mo,Bs, Mo,C, Ru, Sb,
La, W and Pt [32,49]. Aby umozliwi¢ poréwnanie wytrzymato$ci radiacyjnej réznych wielowarstw, z
uwagi na ograniczenia w dostepnie do parametrow fizycznych materialow, musiatem dokona¢ kolejnych
zatozen, opisanych ponize;j.

Rozwazane probki sktadaty si¢ z 600 dwuwarstw (mozliwo$¢ tworzenia podobnej grubosci powtok
zostala udokumentowana w pracy [50]). W trakcie symulacji obliczono zar6wno progi zniszczen, jak i
maksymalng reflektancje probek w funkcji energii fotondow w zakresie 60-620 eV (co odpowiadato
dhugosci fali promieniowania od 20 do 2 nm) Zakladano przy tym , ze okres struktury jest
zoptymalizowany tak, by spetnial zmodyfikowane prawo Bragga [51,52].

Z uwagi na niekompletne dane termodynamiczne dla cienkich warstw i ich zalezno$¢ od metody
napylania warstw, wykorzystano dane dla materiatow litych. Ponadto przyjeto, ze wszystkie materialy z
wyjatkiem a-C i a-Si, sg krystaliczne, poniewaz dane dotyczace fazy amorficznej nie byly dostepne.

Aby zilustrowaé ro6znicg migdzy progami zniszczen dla struktur zawierajacy warstwy Krystaliczne i
amorficzne, rozwazono przyktady wielowarstwy Mo/Si z dwoma réznymi postaciami krzemu, amorficzng
(a-Si) i krystaliczng (c-Si). Zbadano wptyw na obliczony prog zniszczen nastepujacych parametrow
zaleznych od struktury krzemu: temperatury topnienia, zalezno$ci temperaturowej entalpii,
wspotczynnikow optycznych. Prog zniszczen nie zalezal w widoczny sposéb od zamiany statych
optycznych. Po zamianie entalpii krystalicznego Si na te zmierzone dla amorficznego Si, prog zniszczen
zwiekszat si¢ o okoto 6 %. Z kolei przy zamianie temperatury topnienia z 1687 K (c-Si) na 1250 K (a-Si),
obliczony prog zniszczen wzrastat o 34%.

W modelu zatozono, Ze nie zachodzi przemieszanie materialow w obszarach migdzyplaszczyznowych
a ich szorstko$¢ jest pomijalnie mata. Pominigto tym samym tworzenie si¢ zwiazkow migdzy roznymi
materiatami w tych obszarach. Uproscito to bardzo obliczenia i poréwnanie migdzy ré6znymi probkami,
przy zachowaniu doktadnos$ci modelu. Tworzenie si¢ zwigzkow moglto zmniejszy¢ progi zniszczen tylko
pod warunkiem, ze mialyby one nizsza temperatur¢ topnienia, co nie jest spotykane.

W przypadku wielowarstw zawierajacych amorficzny wegiel, zaproponowalem, ze zniszczenia moga
zachodzi¢ w temperaturze nizszej niz temperatura topnienia. Badania z uzyciem femtosekundowych
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impulsé6w promieniowania o energii fotonow 91.8, 177.1 eV i1 830 eV na zrodtach FEL pokazaly, ze
warstwa amorficznego wegla mogta krystalizowaé w temperaturze 1050 K [P27], duzo nizszej niz
temperatura topnienia (3900 K). Oznaczato to duzo nizsze warto$ci progdw, przy czym mechanizm
zniszczen réznil si¢ od rozwazanego poprzednio. Zmiany strukturalne w probce pod wplywem ich
naswietlania prowadzity do zmian gesto$ci materiatu, a w konsekwencji do zmian struktury warstwowej i
wspotczynnika odbicia.

Z uwagi na podane powyzej ograniczenia, prezentowane warto$ci progéw zniszczen mialy charakter
jedynie szacunkowy. Tym niemniej, byty to pierwsze badania tego typu i wprowadzaty nowe propozycje

ukladow wielowarstwowych, ktore mogly znalezé zastosowanie dla krotkofalowych Zrédet
promieniowania.

70
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Rysunek 15 Wspélczynnik odbicia (gora) i prég zniszczen (dél) zwierciadlanych powlok wielowarstwowych zoptymalizowanych w
zakresie energii fotonéw ,,0kna wodnego” i ponizej krawedzi absorpcji boru, wegla i skandu. Rysunek zaadaptowano z [H3].

Wykorzystujac wyzej opisany model przetestowano 4 grupy powlok wielowarstwowych:
zoptymalizowanych dla promieniowania o energii fotonéw ponizej energii krawedzi absorpcji boru
(188 eV), ponizej krawedzi absorpcji wegla (284 eV), ponizej krawedzi absorpcji skandu (420 eV) i w
catym zakresie okna wodnego (284 — 532 eV). Ogodlne kryteria wyboru byly okreslone jako: (1) duza
roznica w statych optycznych miedzy kolejnymi materialami dwuwarstwy (tzw. reflektor i warstwa
dystansowa — ang. reflector i spacer), (2) niskie wspotczynniki absorpcji promieniowania, (3) niska
mieszalno$¢ migdzy materiatami (czyli niski wspotczynnik dyfuzji atomowej oraz niska reaktywnosé
chemiczna), (4) jednorodny i ciagly wzrost warstw w trakcie ich naktadania, (5) tatwos$¢ uzycia. Ostatnie
kryterium bylo okre$lone przez dostepnos$¢ materiatu, zagadnienia zwigzane z bezpieczenstwem i higieng
pracy [51]. Obok najwickszej osiagalnej reflektancji, innymi waznymi parametrami oceny byty szerokos¢
pasmowa, naprezenia i dlugookresowa stabilno$¢ termiczna.
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Przeglad najbardziej interesujacych struktur wielowarstwowych zostal przedstawione na Rysunku 15.
Pokazuje on maksymalny teoretyczny wspotczynnik odbicia oraz obliczone progi zniszczen w funkcji
energii fotonow w zakresie od 60 do 620 eV. W poblizu krawedzi absorpcji boru, najbardziej obiecujaca
strukturg z wysokim progiem zniszczen byta Mo,Bs/B,C, troche lepsza od LaN/B4C. W poblizu krawedzi
wegla, CoO/C oraz LaN/C byly dobra alternatywa dla Co/C lub V/C. W przypadku krawedzi absorpcji
skandu (i wanadu) zaproponowano uzycie V/Sc zamiast szeroko stosowanego Cr/Sc. Jako alternatywe dla
obecnie uzywanych systeméw wielowarstwowych o ograniczonym zastosowaniu w zakresie tzw. ,,okna
wodnego”, zaproponowano nowe kombinacje materiatdéw z LiO, jako warstwa dystansowa.

Przeprowadzone badania pokazuja, ze prog zniszczen powlok wielowarstwowych moze zmieniac¢ si¢
w szerokim zakresie od kilkunastu do kilkuset md/cm? Oznacza to, ze struktury te mozna uznac za
wytrzymale radiacyjnie.

3.7. Znaczenie akumulacji ciepla na proces zniszczen krzemu
naswietlonego wieloma femtosekundowymi impulsami promieniowania
XUYV z czestotliwoscia powtarzania 1 MHz [H5]

Wstep

Badania procesow prowadzacych do zniszczen zwierciadlanych powtok wielowarstwowych
wykonatem dla irradiacji z uzyciem pojedynczych impulsow. Pozwolity one na okre§lenie gornej granicy
wytrzymato$ci radiacyjnej — jednostrzatlowego progu zniszczen. Jednak zmiany strukturalne mogg by¢
indukowane w elementach optycznych dla fluencji mniejszych niz ten préog w przypadku naswietlen
seriami impulséw o wysokiej $redniej gestosci mocy w wyniku zjawiska akumulacji ciepta. Zrédta FEL
wykorzystujace technologie nadprzewodzacych akceleratorow sg szczegdlnie przydatne do badan w trybie
wielostrzatowym, kiedy probka jest naswietlana wieloma impulsami w tym samym miejscu. Zrodto
FLASH emituje do 800 impulsow promieniowania XUV o dlugosci 10-100 fs z czestotiwoscig powtorzen
1 MHz [53]. Odlegtos¢ miedzy impulsami rowna 1 ps jest tego samego rzedu co typowa skala czasowa
dyssypacji ciepta z powierzchni probki do jej objetosci, co umozliwia badanie proceséw akumulacji
ciepta. Wielostrzalowe naswietlanie ciat statych przy krotkofalowych (jonizujacych) uzyciu impulséw
promieniowania ma pewne przewagi nad doswiadczeniami przy uzyciu zrodel operujgcych w zakresie
optycznym. Przede wszystkim proces deponowania energii nie jest zaburzony przez nieliniowosci
optyczne spowodowane przez np. absorpcj¢ wielofotonowa czy tez absorpcje na swobodnych nosnikach.
Nastepnie, glebokos$¢ absorpcji promieniowania moze by¢ kontrolowana w zakresie wielu rzgedow
wielko$ci poprzez dostrojenie zrodta FEL do odpowiedniej dtugosci fali (np. tuz powyzej lub ponizej
krawedzi absorpcji). W szczegdélno$ci ultrakrotkie impulsy promieniowania XUV pozwalajg na
stworzenie dobrze zdefiniowanych warunkéw wzbudzenia probki w duzych jej objetosciach [54]. W
takim przypadku gradienty temperatury sg mate i dysSypacja ciepla jest ograniczona. Uzycie zrodet FEL
umozliwia rozszerzenie w znaczacym stopniu zakresu optycznych pomiaréw strukturalnych przejs¢
fazowych poprzez systematyczne badanie dynamiki zmian, transferu energii, oraz akumulacji ciepla i
Zniszczen.

Wsrod wielu materiatdéw badanych pod katem ich strukturalnej modyfikacji i zniszczen, krzem pelni
role szczegdlng. Poniewaz jest szeroko dostepny a jego fizyczne wiasno$ci sa dobrze znane, jest on
traktowany jako material referencyjny. Ma takze kluczowe znaczenie w elektronice i optyce. Wiele badan
poswieconych tej tematyce zostato wykonane przy uzyciu réznych zrodet, gtownie laseréw optycznych o
réznych charakterystykach emisji, dlugosci fali (od mikrofal do ultrafioletu prézniowego), dtugosci
impulsu (od fs do ps, a nawet w pracy ciaglej), czestotliwosci powtdrzen i natgzeniu impulséw (przeglad
prac mozna znalezé w [55]). Krzem przy uzyciu pojedynczych femtosekundowych impulsow
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promieniowania krotkofalowego byt badany w postaci litej [P7, P12-P14, P20] [56-58] oraz warstw
amorficznych w wielowarstwach Si/C [P15] oraz Mo/Si [H1]. Do$wiadczenia pokazaly, ze zmiany
strukturalne pod wptywem pojedynczych impulséw byly spowodowane topnieniem probki. Rozwingtem
te badania przejs¢ fazowych w krzemie indukowanych za pomoca femtosekundowych impulséw
promieniowania XUV 0 badania wptywu kumulacji ciepta na zniszczenia w przypadku naswietlania
probki za pomoca wielu impulsow z duza czestotliwoscia powtdrzen (1 MHz). W ponizszym rozdziale
opisz¢ wykonane doswiadczenia (wielostrzatowe naswietlania krzemu na zrédle FLASH) i przeprowadze
dyskusje zmian strukturalnych probki w kontekscie zaproponowanego modelu termodynamicznego.

Wyniki doswiadczalne

W badaniach wykorzystano litg probke monokrystalicznego krzemu zorientowanego w kierunku (001).
Polerowana powierzchnia probki miata szorstkos¢ nizsza niz 0.2 nm (odchylenie standardowe), zmierzona
za pomocg reflektometrii rentgenowskiej i AFM. Eksperyment zostal przeprowadzony na zrodle FLASH
przy uzyciu uktadu i metod doswiadczalnych opisanych w [H4]. Probki zostaly naswietlone
femtosekundowymi impulsami promieniowania o dtugosci fali 13.5 nm. Kat padania wiazki byt réwny
15° od normalnej do powierzchni probki. Czas trwania impulsu byt rowny okoto 100 fs (szeroko$é
potdéwkowa). Probka naswietlana byta seriami 400 impulséw z czestotliwoscig powtorzen rowna 1 MHz, a
po kazdej serii przesuwana byta w $wieze, nieeksponowane miejsce. Energia kazdego z impulsow w serii
zmieniala si¢ o okoto 20% w stosunku do wartosci usrednionej po wielu seriach. Z uwagi na
nierownomierny rozklad energii impulséw w ramach ich serii, catkowita wariacja energii zaabsorbowanej
w dowolnym miejscu byta rowna 40% warto$ci Sredniej energii dla tego miejsca. Maksymalna fluencja
wiazki byta ograniczona do 64 mJ/cm?®, znaczaco ponizej jednostrzalowego progu zniszczef réwnego
okoto 410 mJ/cm®. Uniknieto dzieki temu mieszania sie réznych warunkéw naswietlania (jedno- i
wielostrzatlowych), co moglo wptyngé na zachodzace procesy modyfikacji strukturalnej. Po
naswietlaniach, indukowane na probkach zmiany zostaly scharakteryzowane za pomoca optycznej
mikroskopii za réznicowym kontrastem fazowym oraz technika SEM. Zbadalem rowniez przekroje
probek z wybranych miejsc za pomocg techniki TEM.

Dla porownania wykonatem naswietlania tej samej probki z uzyciem 4000 i 400 impulséw przy
czestotliwosci powtorzen 10 Hz. Srednia fluencja impulséw zdeponowana w jednym miejscu siggata
43 ml/cm?®, wartosci wyzszej niz prog modyfikacji strukturalnych przy czestotliwosci 1 MHz. W
przypadku tym nie zaobserwowano modyfikacji naswietlonych obszarow.

Jednostrzatowe progi zniszczen nie zostaly bezposrednio wyznaczone dla na§wietlan promieniowanie
o dhlugosci fali 13.5nm (z uwagi na zbyt niska energie impulséw w opisywanym do§wiadczeniu).
Oszacowatem je na podstawie doswiadczalnych wartosci progow zniszczen zmierzonych przy diugosci
fali 32 nm [P12, P14], 0.124 nm (energia fotonow 10 keV) [57,58] oraz przewidywan teoretycznych [59].

Symulacje numeryczne

Badania doswiadczalne uzupelitem o symulacje numeryczne transportu i akumulacji energii za
pomocg prostego jednowymiarowego modelu dyfuzji ciepta. Uzytem tzw. metody entalpii [60], w ktorej
zmiany ciepla topnienia uwzgledniane byly w postaci zmian lokalnej entalpii oraz jej zaleznos$ci
temperaturowej. Poczynitem nastgpujace zatozenia. Wybratem geometri¢ jednowymiarowa, w ktorej
temperatura 1 entalpia byly jednakowe wzdtuz plaszczyzn rownoleglych do powierzchni probki a
zmienialy si¢ w kierunku do niej prostopadtym (w glab). Wynikato to z faktu, ze §rednica wigzki w trakcie
naswietlan byta rzedu 300 mikrometrow i lateralne gradienty temperatury i entalpii byty duzo mniejsze od
tych prostopadtych. W takim przypadku, zakladajac ze cieplo wiasciwe nie zalezy od temperatury w
rozwaznym jej zakresie (a co za tym idzie nie zmieniato si¢ w glab probki) rownanie dyfuzji ciepta miato
postac:
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gdzie h byto lokalng entalpig zalezng od zmiennych przestrzennych (x) i czasu (t), k byto catkowitg
przewodnoscia cieplna (suma wktadow elektronowych i fononowych), C bylo pojemnoscia cieplng a S
odpisywato zrodto ciepta. Zalezno$¢ temperaturowa entalpii przyjeto za [61], za$ zalezno$é¢ stosunku k/C
od entalpii obliczytem na podstawie danych z [62]. Zakres studiowanych entalpii mozna podzieli¢ na trzy
obszary: dla h mniejszych niz okoto 3.0 GJ/m® gdzie probka byta w stanie statym a temperatura byta
nizsza niz temperatura topnienia krystalicznego krzemu Tper = 1683 K, h pomiedzy 3.0 i 7.17 GJ/m®,
gdzie temperatura byla stata i rowna Tpe dla wszystkich wartosci entalpii, oraz dla h wigkszych niz
7.17 GJIm®, gdzie probka byta w stanie ciektym (przejscie w stan gazowy nie bylo rozwazane w moich
badaniach). Gdy temperatura byta rowna Tper, pojemno$é cieplna zmierzalo do nieskonczonosci (kiedy
dodajemy energi¢ do systemu a temperatura si¢ nie zmienia) a stosunek k/C byt rowny zero.

Wyrazenie opisujace zrodia ciepta odpowiadato wyktadniczej absorpcji promieniowania. Zgodnie z
prawem D’Alemberta jego zalezno$¢ od glebokosci byta proporcjonalna do ~exp(-X/Lays), Przy czym Laps
byto rowne 568.5 nm (glgbokos¢ absorpcji promieniowania o dlugosci fali 13.5 nm przy kacie padania
15.5° od normalnej, na podstawie [26]). Przyj¢to grubo$¢ probki rowna 900 pm. Zatozytem brak transport
na granicach probki. Obserwowany w symulacjach numerycznych wzrost temperatury probki na jej
spodzie byt mniejszy niz 1K. Poczatkowa warto$¢ entalpii byla rowna zero dla wszystkich polozen, a
temperatura probki réwna 298 K. Pomimo tego, ze czas trwania impulsu XUV byt réwny okoto 100 fs,
skala czasowa wyrazenia opisujagcego zrddla byla przyjeta jako 2ps. Czas ten odpowiada
charakterystycznej statej czasowej sprzgzenia elektron-fonon reprezentujacej czas potrzebny do transferu
energii zaabsorbowanej przez elektrony do sieci [63]. Maksymalna ggsto§¢ mocy wyrazeniu S byta
funkcja fluencji promieniowania (F), wspotczynnika odpicia probki (R=0), oraz gltebokosci absorpcji Laps:
p=(1-R) x F/Las. Z uwagi na male gradienty temperatury w badanym uktadzie, zdefiniowane glownie
przez glgbokos¢ absorpcji, dyfuzja energii w gazie elektronowym przed termalizacja z siecig krystaliczng
byla pomijana. Przeprowadzitem symulacje numeryczne dla wielostrzalowych naswietlan w nastepujace;j
sekwencji. Wpierw rownanie dyfuzji ciepta bylo rozwigzywane na odcinku czasu réwnym 1 ps
odpowiadajagcym odstepowi miedzy kolejnymi impulsami FEL. Nastepnie koncowy stan probki dla
pierwszego impulsu byl przyjmowany za poczatkowy stan dla drugiego impulsu. Kroki te byly
powtarzane 400 krotnie. Szacowany btad obliczen byt rowny okoto 20% i byt zwigzany z oméwionymi
powyzej przyblizeniami oraz doktadnoscig uzytych parametrow modelu (jak przewodnos¢ cieplna etc.)

Dyskusja

Przeprowadzitem analiz¢ otrzymanych danych doswiadczalnych. Zaobserwowano trzy typu zmian
morfologicznych i strukturalnych indukowanych na$wietlaniem seriami 400 femtosekundowych
impulsow promieniowania XUV z czestotliwos$cig powtarzania 1 MHz. Modyfikacje te zalezaty w sposob
progowy od sredniej fluencji padajacej serii impulséw. Powyzej najnizszego progu rownego 38 mJ/cm?,
na powierzchni probki pojawity si¢ nanokrople (patrz Rysunek 16 (a)). Powstaty on prawdopodobnie w
wyniku relokacji lokalnie stopionego materiatu na powierzchni probki. Proces topnienia zaszedt jedynie
na powierzchni probki (gorne kilka nanometrow) i miat nizszy prog niz ten dla topnienia litego materiatu.
Mozna to wyjasni¢ przez nizszy prog topnienia (wyrazony w jednostkach entalpi) materialu na
powierzchni probki, zalezacego gltownie od wiasciwosci powierzchni po zakonczeniu procesu
polerowania probki. Drugi prog rowny 40 mJ/cm? byt zwigzany z powstawaniem duzej ilosci defektow
sieci na glebokosci siegajacej 0.5 pm (patrz Rysunek 16 (b)). Zjawisko to mozna wyttumaczy¢ przez
zwickszong elastycznos¢ sieci kiedy temperatura sigga temperatury topnienia. W tych warunkach atomy
sieci ulegajg dyslokacji w wyniku ruchéw termicznych i zerwanych termicznie wigzan. Kiedy probka
ulega schlodzeniu defekty ulegaja zamrozeniu i lokalizacji. Proces ten byt powtarzany wiele razy i liczba
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dyslokacji wzrastata wraz z liczba zaabsorbowanych impulséw promieniowania; nastepowata akumulacja
zniszczen probki. Duzo mniejsza liczba defektow byla widoczna powyzej trzeciego progu réwnego 42
mJ/cm? (Rysunek 16 (c) ). W tych warunkach prébka prawdopodobnie osiagata stan ciekty na koncu serii
impulsow. Wskazuje na to wypictrzenie materialu w $rodku na$wietlonego obszaru, powstate
prawdopodobnie w wyniku hydrodynamicznego ruchu stopionego materialu. Proces zestalenia byt
wystarczajaco powolny by mogta si¢ uformowac krystaliczna struktura w wyniku (kwazi)epitaksjalnego
wzrostu. Cze$¢ z deformacji uleglta zamrozeniu, ale ich gesto$¢ byta duzo mniejsza niz w ponizej
najwyzszego progu, kiedy probka nie osiggneta w petni stanu ciektego.

Rysunek 16 Obrazy TEM przekroju prébki w trzech obszarach: (a) “krople” na powierzchni prébki powstale powyzej najnizszego progu
zniszczen, (b) przypowierzchniowa warstwa o grubosci 0.5 pm z duza iloscig defektéow sieci krystalicznej powyzej sSrodkowego progu
zniszczen, (c) przypowierzchniowe defekty sieci w poblizu najwyzszego progu zniszczen. Na gérze kazdego z obrazéow widaé
polikrystaliczng warstwe Pt, zabezpieczajaca probke w trakcie przygotowywania jej przekroju. Rysunek zaadaptowany z [H5].
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Rysunek 17 (a) Maksymalna entalpia osiagni¢ta po kazdym impulsie oraz (b) maksymalna entalpia tuz przed absorpcja kolejnego
impulsu dla réznych wartosci $redniej fluencji (0§ pozioma) i numeru impulsu w serii (0§ pionowa). Czarnymi liniami (przerywang i
ciagla) sa zaznaczone dwa izokontury fluencji odpowiadajace warto$ciom 3.0 (osiagniecie temperatury topnienia) i 7.17 GJ/m® (calkowite
stopnie materialu). Kolory na mapie odpowiadaja entalpii w zakresie od 0 (temperatura pokojowa) do 7.17 GJ/m?® (faza ciekla). Rysunek
zaadaptowany z [H5].

Powyzsza interpretacj¢ danych do$wiadczalnych wsparly wyniki symulacji numerycznych
przeprowadzonych w zakresie fluencji od 25 do 60 ml/cm® dla 400 nastgpujacych po sobie z
czestotliwo$cig powtorzenl MHz impulsow. Obliczenia pokazaly, ze w momencie kiedy rozpoczynat si¢
kolejny impuls, znaczaca czg$¢ ciepla po poprzednim impulsie pozostawala na powierzchni probki.
Oznaczato to, ze w przypadku naswietlania wielostrzalowego nastgpowata akumulacja ciepla.
Maksymalna entalpia osiggnicta po kazdym impulsie oraz maksymalna (zakumulowana) entalpia tuz
przed absorpcja kolejnego impulsu zostaly obliczone dla roznych wartosci $redniej fluencji i numeru
impulsu w serii (Rysunek 17). Progowe wartosci fluencji, przy ktorych probka osiggata temperature
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topnienia (45 mJ/cm?) oraz przechodzita w pelni w stan ciekly (54 mJ/cm?®) zgadzaly si¢ granicach
niepewnos$ci pomiarowych i symulacji z warto$ciami do§wiadczalnie wyznaczonych progéw zniszczen.
Symulacje numeryczne pokazaly, ze w momencie, kiedy osiggnicta zostata temperatura topnienia,
dyssypacja ciepta z powierzchni probki gwaltownie zwolnita (z powodu braku gradientu temperatury w
tych warunkach). Wigkszo$¢ energii zaabsorbowanej po osiagnieciu Tper nie ulegata dyfuzji z
powierzchni i byta przeksztatcana w ciepto topnienia, az do catkowitego stopienia probki. Wyjasnialo to,
dlaczego oba progi byly tak bliskie siebie.
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Rysunek 18 Mapa maksymalnej glebokosci stopionej warstwy przypowierzchniowej dla roznych wartosci $redniej fluencji (0§ pozioma) i
numeru impulsu w serii (0§ pionowa). Czarnymi liniami (przerywana i ciagla) sa zaznaczone dwa izokontury fluencji odpowiadajace
warto$ciom 3.0 (osiagniecie temperatury topnienia) i 7.17 GJ/m® (catkowite stopnie materiatu). Kolory na mapie odpowiadaja glebokosci
w zakresie od 0 do 2 pm. Rysunek zaadaptowany z [H5].

Przeprowadzone przeze mnie obliczenia potwierdzaly takze zaproponowane wyjasnienie duzej ilosci
defektow w przypowierzchniowej warstwie o grubosci 0.5 pm dla fluencji powyzej drugiego progu
zniszczen. Wedhug symulacji do podobnej glebokosci probka osiaggata temperature topnienia nie ulegajac
jednak catkowitemu stopieniu na powierzchni (patrz Rysunek 18). Przyktadowo, tuz ponizej progu
catkowitego stopienia powierzchni, probka osiggata temperaturg topnienia (w wyniku absorpcji) a
nastgpnie ulegata schlodzeniu (w wyniku dyfuzji ciepta) okolo 150 razy. Poniewaz formowanie si¢
defektow nie ulegalo odwroceniu np. poprzez epitaksjalny wzrost z fazy cieklej, gestos¢ defektow
zwickszata si¢ po kazdym impulsie i nastepowata ich akumulacja.

Nie zaobserwowano zadnych zmian powierzchni probki po naswietleniu seriami 400 1 4000 impulséw
z czgstotliwoscig powtdrzen 10 Hz, kiedy badany system miat wystarczajaco czasu (100 ms) do relaksacji
pomigdzy strzatami. Bylo to zgodne z obliczonym w symulacjach progiem topnienia dla pojedynczego
impulsu réwnym 410 mJ/cm?, duzo wiekszym niz maksymalny fluence osiagnicty w doswiadczaniu.
Wskazywalo to na znaczacg role akumulacji ciepta w badanych procesach. Jes§li opdznienie migdzy
impulsami byto wystarczajaco krotkie (w naszym przypadku 1 ps) ciepto nie mialo wystarczajaco czasu
by w catos$ci uciec z przypowierzchniowej warstwy i nastgpowata akumulacja ciepta.

Obok znaczenia dla zrozumienia podstawowych procesow akumulacji ciepta i zniszczen w wyniku
wielostrzalowych naswietlan wyniki moich prac maja charakter aplikacyjny. Sa one istotne przy
okresleniu geometrycznych ograniczen oraz strukturalnych i materiatlowych wymagan dla elementow
optycznych i detektorow promieniowania dla nowych zrodet krotkofalowego promieniowania ze zrodet
FEL.
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3.8. Inne prace zwigzane z osiagnieciem habilitacyjnym

Publikacje przedstawione w Zalaczniku 4 Rozdziat A Sekcja [2] sa blisko zwigzane z osiagnieciem
habilitacyjnym, ale nie s do niego wiaczone poniewaz modj wkiad nie byt wiodgcy. Dzielg si¢ one na
nastepujace zagadnienia:

Strukturalne przejscia fazowe

Prowadzitem dalsze badania strukturalnych przejs¢ fazowych (topnienia, ablacji) indukowanych w
réznych cialach statych pod wptywem naswietlania femtosekundowymi impulsami krotkofalowych FEL
(FLASH, w Niemczech, VUV FEL i SACLA w Japonii, LCLS w USA) w funkcji m.in. energii fotonow i
kata padania wigzki. W wickszosci doswiadczen stosowano metody opisane w [H4], a te przeprowadzone
na zrodle FLASH wykorzystywaly przygotowany przeze mnie uktad doswiadczalny [H4]. Bylem jednym
z glownych wykonawcoéw prezentowanych badan, nadzorowatem przygotowania doswiadczen, bratem
udzial w pomiarach i ich interpretacji oraz w przygotowaniu manuskryptéw publikacji.

W jednym z pierwszych do$wiadczen, przeprowadzone zostaly pomiary mikroskopii optycznej z
rozdzielczo$cia czasowa powierzchni litych probek Si oraz GaAs naswietlonych silnymi,
femtosekundowymi impulsami promieniowania o dtugosci fali 32 nm. Wspierane byly pomiarami ex-situ
trwalych zniszczen powierzchni probki [P12]. Analiza danych do$wiadczalnych pokazata, ze gtoéwnym
mechanizmem formowania si¢ kraterow ablacyjnych jest wyrzut stopionego materiatu. Okreslono
progowe fluencje topnienia i ablacji. Zaobserwowano znaczace réznice w porownaniu z odpowiedzig tych
probek na wzbudzanie za pomocg optycznych impulséw laserowych, ktore zostaly powigzane ze
zwigkszong glebokoscia penetracji promieniowania XUV i brakiem nieliniowo$ci w procesie absorpcji.

Wisréd jednych z najlepiej zbadanych znajdowaly si¢ materialy wazne dla optyki XUV i rentgenowskiej -
B,4C i SiC. Zmierzone progi zniszczen silnie zalezaly od energii fotonow, jednak w zakresie 38-830 eV
miaty wartosci bliskie fluencjom potrzebnym do termicznego stopienia probek [P14, P18, P22]. Progi
zniszczen dla materiatdow litych byly wigksze niz dla cienkich (mikrometrowych) warstw. Dane
doswiadczalne wskazywaty, ze przy energii fotonéw réwnej 38 eV i dla fluencji wigkszych niz prog
topnienia kratery powstawaty w wyniku podobnych procesow, jak te opisane do probek Si i GaAs. W
przypadku naswietlan probek SiC i B,C pod normalnym katem padania przy energii fotonow rownej 830
eV zaobserwowano pgknigcia materiatdw wokot krateréw, co moglo by¢é spowodowane wigksza
glebokoscig penetracji wigzki rentgenowskiej w porownaniu do zakresu widmowego XUV. W przypadku
naswietlen cienkich warstw B,C i Ru przy energii fotonéow 7 i 12 keV dla katow padania ponizej kata
krytycznego zmierzone progi zniszczen byly wiele rzedow wielkosci wigksze niz mozna by naiwnie
sadzi¢ na podstawie naswietlen pod katem normalnym [P31]. Aby wyjasni¢ dane doswiadczalne na bazie
wczesniejszych modeli konieczne bylo uwzglednienie transportu energii przez pierwotne i wtdrne
fotoelektrony o energiach rzedu keV.

Do innej grupy probek waznych dla optyki dla krotkofalowych zrodet FEL nalezaly cienkie warstwy
amorficznego wegla (a-C) na podtozu krzemowym i lite probki diamentu (ang. chemical-vapor-deposited
carbon — CVD diamond). Bralem udzial w badaniach doswiadczalnych i teoretycznych zmian
strukturalnych diamentu pod wplywem naswietlan silnymi ultrakrotkimi impulsami promieniowania o
energii fotonéw z zakresu 24-275 eV. Wyniki doswiadczen pokazaly, ze na§wietlony diament przechodzi
strukturalng przemiang fazowa w grafit (bez zmiany stanu skupienia) [P29]. Zastosowanie ultrakrotkich
impulséw pozwolito na zidentyfikowanie kolejnych faz badanego nietermicznego procesu: wzbudzenie
elektronow walencyjnych, zapadnigcie si¢ struktury pasmowej, po ktérym nastgpowal ruch atomoéw do
nowych polozen rownowagowych. Progi zniszczen obliczone na podstawie modelu teoretycznego byty
zgodne z warto$ciami doS§wiadczalnymi. W przypadku probki a-C naswietlonej pod kgtem normalnym do
powierzchni promieniowaniem o energii fotonéw 38 eV, prog zniszczen odpowiadal fluencji koniecznej
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do termicznego stopienia probki [P14]. Jednakze przy naswietlaniach promieniowaniem o energii fotonow
91.8 i 177.1 eV pod réznymi katami padania, powyzej i ponizej kata krytycznego [P17, P24] oraz
promieniowaniem o energii fotonow 830 eV pod katem normalnym do powierzchni probki [P27],
zaobserwowano inny mechanizm zmian strukturalnych. Dane doswiadczalne wskazywaty na grafityzacje,
podobnie jak w przypadku diamentu. Oddziatywanie fotonow o energii 830 eV z probka opisano za
pomoca dokladnego modelu wigzacego dynamike jonizacji probki z modelem dwutemperaturowym.
Obliczona mata szybko$¢ jonizacji i wysoka temperatura sieci atomowej wskazywaly na termiczny
charakter procesu, inaczej niz dla probki diamentowej. Nastgpnie bratem udzial w badaniach
oddzialywania impulsow FEL o energii fotonow 177.1 eV z siatka dyfrakcyjna, bedacej przyktadem
probki o geometrii innej niz ptaska [P26]. Pomiary mikroskopowe i AFM pokazaty, ze dla fluencji
powyzej warto$ci progowej, zniszczenia pojawialy si¢ na krawedziach ,,zebow” siatki dyfrakcyjnej od
strony padajacego promieniowania. Bazujace na rdwnaniu Helmholtza symulacje rozktadu pola
elektrycznego pokazaly, ze osigga ono maksima witasnie w tych rejonach. Zwigkszenie natezenia pola
elektrycznego na krawedziach siatki dyfrakcyjnej prowadzilo do zmniejszenia progdéw zniszczen w
porownaniu z ptaska probka.

W przeciwienstwie do modelu opisujacego zniszczenia powlok wielowarstwowych, teoretyczne modele
zmian strukturalnych ponizej progu ablacji, przedstawione w powyzszych publikacjach, uwzgledniaty
jedynie lokalne zmiany uporzadkowania atoméw (jak topnienie, grafityzacja) pomijajac dyfuzje atomowa
na odleglosciach rzedu nanometrow i zmiany chemicznej struktury materiatow.

Bralem takze udzial w badaniach wspotczynnika odbicia zwierciadlanych powlok wielowarstwowych
Si/C dla natgzen wiazki o dtugosci fali 32 nm siegajacych 3x10™ W/cm? [P15]. Pomimo tego, ze probki
ulegaly ostatecznie catkowitemu zniszczeniu, w trakcie trwania impulsu o dtugosci 25 fs zachowywaly
one swoja strukture warstwowa i nie wykazywaty zmian grubosci wiekszych niz 3 A. Przeprowadzone
doswiadczenia wykorzystano do zademonstrowania, ze silne, ultrakrétkie impulsy promieniowania XUV
nie powoduja znaczacych strukturalnych zniszczen w trakcie ich trwania, uwiarygadniajac tym samym
ide¢ obrazowania dyfrakcyjnego pojedynczych czastek biologicznych.

Innym poruszanym przeze mnie zagadnieniem byly synchrotronowe badania dyfrakcyjne naprezen w litej
probee krzemowej indukowanej impulsami z krotkofalowych zrodet FEL w eksperymentach z wigzkami 0
wysokim natgzeniu, wazne przy projektowaniu probek i matrycy ich naswietlan [P20, P25, P28, P33].
Lite probki krystalicznego krzemu zostaly naswietlone za pomoca pojedynczych, silnych impulsow
promieniowania FEL o energii fotonéw rownej 92, 1892 i 2000 eV, co doprowadzito do stopienia i ablacji
materialu. Za pomoca synchrotronowej techniki topografii dyfrakcyjnej przy uzyciu wigzki prostopadtej
do powierzchni probki zmierzono pole deformacji struktury krystalicznej wokot powstatych kraterow na
catej grubosci probki krzemowej. Okreslono geometryczny ksztalt i zasieg deformacji, ktore przyblizono
za pomocg inkluzji o ksztatcie kropli i preta.

Charakteryzacja silnych wiazek promieniowania XUV i rentgenowskiego

Obok takich parametrow jak czas trwania impulsu, jego catkowita energii, energia fotonow i szerokos¢
pasmowa etc., bardzo istotnym dla wielu do§wiadczen jest rozktad przestrzenny gestosci powierzchniowe;j
(fluencji) wigzki promieniowania FEL. Odgrywal on zasadnicza role w interpretacji wynikow
doswiadczalnych w badaniach oddzialtywania promieniowania laserowego z materia, szczegolnie przy
zastosowaniu nieidealnych wigzek. Jednak parametr ten nie jest tatwy do okreslenia w przypadku silnych
impulsow promieniowania z zakresu XUV 1 rentgenowskiego np. z krotkofalowych zréodet FEL. W
jednym z pierwszych podej$¢ do tego problemu, opisanym w Rozdziale 3.3 oraz [H1], opracowatem
metode charakteryzacji profilu w przypadku wigzki sktadajacej si¢ z wielu czeSci majgcych charakter
gaussowski. Pozwalata ona na pomiaru istotnych parametrow jakimi byly: rozmiar (powierzchnia) kazdej
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Z czesci wigzki 1 odpowiadajaca jej czes¢ energii impulsu. Bratem takze udzial w rozwoju innej metody,
ktora mozna byto stosowa¢ w bardziej ogoélnym przypadku wigzek nie-gaussowskich. Szerokie podstawy
teoretyczne metody zwanej ,,skanem fluencji” (ang. fluence scan albo f-scan) oraz przyktady jej
zastosowania do charakteryzacji ex-situ zogniskowanych krotkofalowych wiazek FEL przedstawione
zostaly w serii publikacji [P16, P19, P23, P30, P32]. Metoda wykorzystywata odciski ablacyjne i
desorpcyjne w réznych materiatach (PMMA, krysztaty jonowe jak Ce:YAG, PbWOy, etc.) do wizualizacji
izo-konturow fluencji wigzki.

Ponadto uczestniczylem w badaniach fotoluminescencji w monokrysztatach Ce:YAG naswietlonych
silnymi impulsami promieniowania krotkofalowego z trzech zrédet FEL [P37]. Pomiary wykonano dla
energii fotonow rownej 12.7, 48.4, 92 1 266 eV. Zaobserwowano nasycenie emisji fotoluminescencyjne;j.
Zjawisko to zostalo wyjasnione poprzez wspdlne zduszenie ekscytonéow (ang. mutual quenching of
excitons) w przypadku duzej gestosci ich wzbudzenia, zanim ich energia mogta by¢ przekazana do jonéw
Ce* i wyemitowana w postaci fotondw. Wyniki badafh pozwolily na oszacowanie efektu nasycenia w
scyntylatorach uzywanych w systemach obrazowania promieniowania krotkofalowego i strumieni czastek.

Strukturalna i magnetyczna charakteryzacja trojwarstw Pt/Co/Pt

Badatem nieodwracalny obrét kierunku magnetyzacji probki (od namagnesowania w ptaszczyznie probki
do namagnesowania prostopadlego) indukowanego w epitaksjalnych trojwarstwach Pt/Co/Pt przez
naswietlanie nanosekundowymi impulsami z zakresu widmowego XUV i femtosekundowymi impulsami
z lasera optycznego [P34-36]. Do charakteryzacji probek przed i po naswietlaniu uzyto réznorodnych
technik, w tym dyfrakcji i reflektometrii rentgenowskiej, reflektometrii spolaryzowanych neutronow,
AFM, oraz magnetooptycznego efektu Kerra w konfiguracji polarnej. W zmodyfikowanych probkach
zaobserwowano powstawanie stopu Co-Pt i zmiany naprezen sieci atomowej skorelowane ze zmianami
namagnesowania. W ramach przeprowadzonych prac kierowalem naswietlaniami probek z uzyciem zrodta
XUV oraz charakteryzacja strukturalng probek.

3.9. Inna aktywno$¢ naukowa nie zwigzana z osiagnieciem habilitacyjnym

Badania cieplej gestej plazmy

Bratem udzial w do$wiadczalnych badaniach powstawania cieptej gestej materii (ang. warm dense
matter — WDM) z uzyciem zrodta FLASH. [P35-P45]. Wigzka XUV FEL zostata zogniskowana za
pomoca optyki wykorzystujacej powtoki wielowarstwowe do rozmiaréw rzgdu mikrometra na cienkich
foliach i litych probkach zamieniajac je w silnie wzbudzona materi¢ o gestosci typowej dla ciat statych.
Wiasnoséci  takiego stanu plazmy uformowanego przez bardzo silne, femtosekundowe impulsy
promieniowania XUV zostaly scharakteryzowane za pomoca pomiarow transmisji w zakresie widmowym
XUV, emisyjnej spektroskopii w zakresie XUV i rentgenowskim oraz spektroskopii TOF jonow. Pomiary
transmisji pozwolity zaobserwowac zjawisko nasyconej absorpcji na powloce L w glinie (Al) przy
rekordowych natezeniach wiazki powyzej 10" W/cm? w zakresie widmowym XUV. Natychmiast po
przej$ciu impulsu, probka znajdowala si¢ w egzotycznym stanie, w ktorym prawie wszystkie atomy Al
mialy dziurg elektronowa w powtoce L, elektrony walencyjne miaty temperature okoto 9 eV, podczas gdy
atomy znajdowaly si¢ wciaz w ich krystalograficznych potozeniach. Nastepnie w wyniku procesu Auger
material ulegal podgrzaniu do temperatury okoto 25 eV i osiggatl stan WDM, istotny dla badan
planetarnych, astrofizyki i fuzji jadrowej. Badania z uzyciem spektroskopii emisyjnej pozwolity
doswiadczalnie zmierzy¢ temperatury i gestosci gazu elektronowego tuz po absorpcji impulsu FEL. Byly
one zgodne z symulacjami struktury elektronowej opartymi na tzw. finite temperature density functional
theory. Ponadto, spektroskopia TOF jondéw oraz analiza krateréw ablacyjnych pozwolily na
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scharakteryzowanie oddziatywania femtosekundowych impulséw promieniowania XUV (o natgzeniach
siegajacych 10*" W/cm?) z warstwami Nb i V silnie domieszkowanymi wodorem i deuterem. Powstawata
goraca plazma o temperaturach siggajacych 400 eV (co odpowiada 4.6 milionom K). W wyniku ekspansji
plazmy do prézni i zwigzanej z tym separacji tadunkow (elektrondw i jonow), emitowane byty jony o
kinetycznych energiach rzedu 5 keV dla protonéw i deuteronéw oraz 20 keV dla wielokrotnie
zjonizowanych jonéw metali. Wraz z narastajgca gestoscig zaabsorbowanej mocy zaobserwowano
zjawisko nasycenia, zwigzane z chwilowa transparentno$cia powierzchni probki w trakcie trwania
impulsu. Badane zjawisko byto nastepnie uzyte do znalezienia potozenia ogniska silnej wiazki
promieniowania XUV.

W wyzej opisanych pracach, opracowatem i przygotowatem system detekcji promieniowania XUV
dla potrzeb pomiaré6w wspotczynnika transmisji probki, spektrometr TOF jondw, bratem udzial w sesji
pomiarowej i analizie wynikéw do$wiadczalnych oraz w przygotowaniu manuskryptu publikacji.

Optyka wielowarstwowa

Moja inng znaczaca dziatalnosScia naukowa byly badania rozwojowe wielowarstwowych powtok
zwierciadlanych. Bralem udzial w pierwszych pomiarach poréwnujacych dwie techniki charakteryzacji
przesunigcia fazowego promieniowania XUV indukowanego przez zwierciadla wielowarstwowe: total
electron yield (TEY) oraz reconstruction of attosecond harmonic burst by interference in two photon
transition (RABBITT) [P46]. Obie te techniki bardzo si¢ r6znig zatozeniami fizycznymi i sa dostepne na
r6znych zrodtach: promieniowanie synchrotronowe np. w BESSY (w Berlinie, Niemcy) dla TEY, oraz
laserowe zrodto wysokich harmonicznych np. CELIA (w Bordeaux, Francja) dla RABBITT. Wyniki obu
eksperymentow byly zgodne, potwierdzajac przydatno$¢ obu technik. M¢j wktad w powyzsza prace
naukowsg polegat na ogdlnym zaprojektowaniu badanych powlok wielowarstwowych, uczestnictwie w
doswiadczeniach na zrédle CELIA, analizie i dyskusji wynikow.

Ponadto przeprowadzilem badania rozwojowe i szeroka charakteryzacje amplitudowych dzielnikow
wigzki dla promieniowania XUV [P47]. Powloki wielowarstwowe Mo/Si zostaly napylone na cienkich
(50 nm) membranach SiN. Poprzez zmiang¢ struktury wielowarstwy (jej okresu, liczby dwuwarstw etc.)
moglem zoptymalizowa¢ natezenia wigzki odbitej i przechodzacej przez dzielnik dla wybranych
parametréw padajacego promieniowania (dlugosci fali, kata padania etc.). Opracowane i napylone
elementy optyczne zostaly scharakteryzowane przy uzyciu pomiaréw wspotczynnika odbicia i transmisji,
AFM i optycznej interferometrii. W swoich badaniach zwrodcitem szczegdlng uwage na przestrzenng
jednorodno$¢ probek oraz minimalizacj¢ zakldcen frontu falowego. Bytem kierownikiem opisanych prac
naukowych , zaprojektowatem powloki wielowarstwowe oraz bratem udziat w ich charakteryzacji.

3.10. Podsumowanie

W ramach prac badawczych stanowigcych osiagniecie habilitacyjne okreslilem podstawowe
procesy prowadzace do zmian strukturalnych zachodzacych w ciatach stalych pod wplywem silnych
femtosekundowych impulséw promieniowania z zakresu XUV i rentgenowskiego. W moich
badaniach skupilem si¢ na lustrzanych powlokach wielowarstwowych i litej probce krzemowej —
materialach majacych zastosowanie w optyce nowych generacji Zrédel promieniowania,
krotkofalowych laser6w na swobodnych elektronach pracujacych w zakresie skrajnego nadfioletu i
rentgenowskim.

Opracowalem model zmian strukturalnych w zwierciadlanych powlokach wielowarstwowych
na$wietlonych silnymi femtosekundowymi impulsami promieniowania XUV. W przeciwiefistwie do
poprzednio uzywanych modeli, obecny uwzglednia nie tylko miejscowe zmiany porzadku atomowego
(np. topnienie) indukowane naswietlaniem, ale rowniez przemieszczenie si¢ atomow na odleglosci rzedu
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kilku kilkunastu nanometréow i modyfikacje chemicznego sktadu materiatdéw. Przewidywania modelu byty
zgodne z wynikami doswiadczalnymi dla dwoch uktadow wielowarstwowych — Mo/Si oraz MoN/SiN.
Nastepnie badalem procesy prowadzgce do zmian strukturalnych w litej probce krzemowej pod wptywem
naswietlania wieloma silnymi, femtosekundowymi impulsami promieniowania XUV 2z wysoka
czestotliwoscig powtdrzen (1 MHz). Wyniki do$wiadczalne wyjasnitem na bazie modelu dyfuzji ciepta
uwzgledniajacego proces przemiany fazowej (topnienia), transportu energii i procesow akumulacyjnych.
Zastosowanie krotkofalowych FEL do badan mechanizmoéw zmian strukturalnych w ciatach statych,
umozliwito rozszerzenie w znaczacym stopniu zakresu badan z uzyciem laserow optycznych i
krétkofalowych zrodet plazmowych, poprzez systematyczne badanie dynamiki zmian, transferu energii,
oraz akumulacji ciepta i zniszczen. Liniowa absorpcja promieniowania z zakresu UV i rentgenowskiego,
niezalezna od warunkéw naswietlania i wybranych materialow, oraz femtosekundowy czas trwania
impulsow pozwolily na rozgraniczenie procesu depozycji energii od jej transferu - czy to w postaci dyfuzji
ciepla, czy sprzgzenia elektron-fonon oraz wynikajacych z tego zmian strukturalnych — np. przejsé
fazowych, dyfuzji atomowej. W efekcie mozliwe byto uproszczenie modeli teoretycznych opisujacych
zmiany struktury materiatow.

Przedstawione badania maja znaczenie aplikacyjne. Wtasnosci intensywnych wigzek promieniowania
FEL stwarzaja, obok nowych mozliwosci pomiarowych, wyjatkowe wymagania dla optyki, glownie w
zakresie jej wytrzymato$ci radiacyjnej. Wyniki moich badan sa istotne przy okreSleniu
geometrycznych ograniczen oraz strukturalnych i materialowych wymagan dla elementéw
optycznych i detektorow promieniowania dla nowych Zrédel krotkofalowego promieniowania ze
zrodel FEL. W szczegélno$ci zaproponowany model zostal uzyty do obliczen wytrzymatosci
radiacyjnej wielowarstwowych powlok zwierciadlanych pracujacych w zakresie widmowym ,,0kna
wodnego”. Na tej podstawie okreslone zostaly maksymalne dopuszczalne nat¢zenia promieniowania
(rzedu kilkunastu do kilkuset mJ/cm®) oraz wybrane kombinacje materialdow pozwalajace na transmisje
impulsow o najwickszej fluencji tzn. o wysokiej wytrzymatosci radiacyjnej i duzym wspotczynniku
odbicia (np. Mo,Bs/B4C, CoO/C, V/Sc).

W pracach opisanych jako moje osiggni¢cie habilitacyjne miatem wiodgcy udzial. Bylem
kierownikiem badan. Okreslitem ich tematyke i zakres, wybratem stosowne metody doswiadczalne (w
tym warunki na$wietlania probek, diagnostyke in-situ i metody charakteryzacji strukturalnej ex-situ),
nadzorowatem i uczestniczylem w zbieraniu danych doswiadczalnych i ich interpretacji, zaproponowatem
modele teoretyczne wyjasniajace otrzymane wyniki eksperymentalne, przygotowalem symulacje
numeryczne pozwalajace na oszacowanie progoéw zniszczen dla réznych materialow i parametrow
promieniowania. Ponadto zaprojektowatem uktad eksperymentalny i cze$¢ z jego elementow (diagnostyke
nat¢zenia promieniowania in-situ , uchwyt probek etc.), nadzorowalem jego techniczng implementacje
oraz opracowalem wile z dos$wiadczalnych metod i procedur (justowania, naswietlan, kalibracji
detektorow, oszacowania progdw zniszczen). Opracowane przeze mnie metody pomiarowe oraz uklad
doswiadczalny zostaly wykorzystane w prezentowanych badaniach i byly dalej stosowane w wielu
innych pracach badawczych.
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