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Wprowadzenie

Badania plazmy indukowanej laserowo (PIL), a takze powiazanego z nig procesu
ablacji laserowej, sa prowadzone od wielu lat. Z jednej strony wynika to z checi pozna-
nia podstawowych aspektéw oddzialywania laser-materia, a z drugiej strony — z duzej
liczby ich zastosowari. Na przyktad, ablacja laserowa jest wykorzystywana do wytwa-
rzania atomowych i molekularnych wiazek naddzwiekowych, w mikroobrébce materia-
tow, a takze w konserwacji zabytkow — do czyszczenia powierzchni [1, 2, 3]. Plazma
powstajaca poprzez naswietlanie tarczy nanosekundowymi impulsami laserowymi uzy-
wana jest w nanotechnologii do naktadania cienkich warstw potprzewodnikowych i nad-
przewodzacych [4]. PIL z uzyciem tarcz metalicznych, w swojej fazie rekombinacyjnej,
jest zrodtem silnego promieniowania rentgenowskiego i ultrafioletowego [5]. Plazma,
bedaca efektem oddziatywania silnych impulséw laserowych ze strumieniem gazu szla-
chetnego, jest takze os$rodkiem nieliniowym umozliwiajacym wytwarzanie wyzszych

harmonicznych, a w konsekwencji generacje ultrakrotkich, attosekundowych impulséw
swiatta [6), [7].

Olbrzymia liczba zastosowan PIL dotyczy réwniez analizy materiatowej, gdzie iden-
tyfikacja sktadu probki odbywa sie na podstawie analizy widma promieniowania pla-
zmy [8]. Technika analityczna tego typu jest powszechnie zwana metoda LIBS (ang.
laser induced breakdown spectroscopy), a sama plazma - plazma typu LIBS. W polskiej
literaturze naukowej technika ta czesto wystepuje pod nazwa: spektroskopia plazmy
indukowanej laserowo. Pomimo tego, ze pod wzgledem czutosci i precyzji LIBS uste-
puje takim metodom jak ICP-MS (ang. inductively coupled plasma-mass spectrometry
— spektroskopia masowa z plazma wzbudzong indukcyjnie), ICP-AES (ang. inductively
coupled plasma-atomic emission spectrometry — spektroskopia emisyjna z plazma wzbu-
dzong indukcyjnie) czy ETA-AAS (ang. electrothermal atomization-atomic absorption
spectrometry — absorpcyjna spektroskopia atomowa z elektrotermiczng atomizacja), to
wzbudza ona duze i ciaggle rosnace zainteresowanie w wielu dziedzinach nauki i tech-

niki. Wynika to z mozliwosci jej stosowania do badania wszelkiego typu obiektow,
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ktore moga pozostawaé zaréwno pod cisnieniem atmosferycznym, jak i w prézni oraz
znajdujacych sie w réznych, czesto egzotycznych warunkach jak dna oceanéw czy prze-
strzen kosmiczna. Ponadto, LIBS nie wymaga wstepnego przygotowania probki i moze
by¢ stosowana zaréwno in-situ, jak i na odlegtoé¢, a wyniki otrzymywane sa na biezaco.
Wreszcie, w poroéwnaniu do wyzej wymienionych metod, urzadzenia LIBS sa wzgled-
nie tanie i proste w obstudze. Jednym z najbardziej spektakularnych zastosowan bytlo
wykorzystanie aparatury LIBS podczas ostatniej misji na Marsa do badania sktadu
chemicznego jego skal przez tazik Curiosity [9].

Nowe zastosowania LIBS wymagaja jednak zwiekszenia czutosci i doktadnosci tej
metody, co pozwolitoby jej skuteczniej konkurowaé¢ z wymagajacymi wysokiej prozni
metodami spektroskopii masowej. Liczne badania nad LIBS-em na przestrzeni ostat-
nich 10-15 lat doprowadzily do znacznej poprawy jej czutosci, gtéwnie przez zasto-
sowanie konfiguracji z podwojnym impulsem laserowym (ang. double pulse LIBS
— DP-LIBS) [10] czy uzycie promieniowania laserowego o dtugosci fali rezonansowej
z jednym z przej$¢ badanego pierwiastka (ang. resonance-enhanced LIBS — RELIBS)
(rozdzial 12 w [6]). Z kolei zastosowanie LIBS jako ilosciowej metody analitycznej,
w celu wyznaczenia koncentracji poszczegdlnych sktadnikéw probki, wymaga doktad-
nej analizy widma plazmy i okazuje sie by¢ nadal pietg Achillesows. Natezenie emisji
spektralnej nie zalezy bowiem jedynie od koncentracji pierwiastkow w plazmie, ale réw-
niez od wlasciwosci tejze plazmy. Zazwyczaj przyjmuje sie, ze plazma taka znajduje sie
w stanie lokalnej rownowagi termodynamicznej (LRT)JH i wowczas znajomosé jej tempe-
ratury, cisnienia i koncentracji wystepujacych w niej elektronéw swobodnych wystarcza
do wyznaczenia sktadu chemicznego takiej plazmy, a w konsekwencji sktadu chemicz-
nego badanej probki. Takie podejscie stanowi podstawe tzw. bezkalibracyjnej metody
LIBS (ang. calibration free LIBS — CF-LIBS) [11]. W przypadku plazmy o znacznym
stopniu jonizacji (takiej jak LIBS) podstawowa role w procesach wzbudzenia, rekombi-
nacji i dyfuzji, a tym samym w ustaleniu sie okreslonej réwnowagi termodynamicznej,
odgrywaja elektrony swobodne. Dlatego poznanie parametréw je opisujacych — kon-
centracji ne i temperatury T, oraz ich rozktadéw czasowo-przestrzennych — ma istotne
znaczenie dla dalszego rozwoju samej techniki LIBS.

W przypadku PIL koncentracja elektronéw jest najczeiciej wyznaczana na podsta-
wie rozszerzenia (i/lub przesuniecia) Starka linii spektralnych [12] [I3] lub na podstawie
refrakcji plazmy mierzonej metoda interferometryczng [14]. Z kolei informacja o tem-
peraturze elektronowej pochodzi wylacznie z pomiaréw widm emisyjnych, czy to ze
stosunku catkowitego natezenia linii spektralnych (metoda grafu Sahy-Boltzmanna),

czy to ze stosunku natezenia linii spektralnej do natezenia promieniowania cigglego

*LRT to stan, w ktorym rozktady predkosci poszczegolnych skladnikow plazmy oraz rozklady
obsadzeni stanéw wzbudzonych i jonizacyjnych sa opisywane ta samg temperatura - patrz rozdzial [L3]



plazmy [12], czy wreszcie z poréwnania widma mierzonego z syntetycznym otrzyma-
nym dla konkretnych parametrow plazmy [I5]. Wszystkie te metody wyznaczania T,
bazuja jednak na zalozeniu plazmy przynajmniej w stanie czesciowej lokalnej réwno-

wagi termodynamiczne;j.

Diagnostyka PIL metodami emisyjnymi jest popularna ze wzgledu na stosunkowo
prosty uktad pomiarowy i ich nieinwazyjny charakter. 7 drugiej jednak strony, bez-
posrednio mierzone jest wytacznie natezenie swiatta wysumowane po calym kierunku
obserwacji, co ogranicza stosowalnos¢ spektroskopii emisyjnej do o$rodkéw jednorod-
nych lub osiowo symetrycznych. W tym drugim przypadku, lokalne wartosci wspot-
czynnikéw emisji mozna otrzymac przez zastosowanie odwrotne] transformacji Abela.
Glowna wada takiej transformacji jest akumulacja niepewnodci w kierunku osi plazmy;,
czyli obszaru dajacego zwykle najwiekszy przyczynek do sygnatu. Alternatywa dla
inwersji Abela, majaca zastosowanie do niesymetrycznych o$rodkéw, jest tomografia
przy uzyciu inwersji Radona [16], ktorej uzycie wymaga jednak zdecydowanie bardzie;
skomplikowanej i zmudnej procedury pomiarowej. Innym problemem metod spektro-
skopii emisyjnej, charakterystycznym dla osrodkéw silnie niejednorodnych takich jak
PIL, jest samoabsorpcja promieniowania emitowanego w obszarach centralnych przez
znacznie chlodniejsze warstwy zewnetrzne, szczeg6lnie silna w poczatkowym stadium
ewolucji obtoku plazmowego. Korekta wspotczynnika emisji na samoabsorpcje wymaga
zatem przeprowadzenia pomiardéw samego wspotczynnika absorpcji, co zwykle odbywa
sie w uktadzie ze zwierciadlem zwrotnym [I7]. Inne podejscia do problemu samoab-
sorpcji to poréwnanie widma zarejestrowanego z widmem syntetycznym obliczonym
z uwzglednieniem réwnania transportu promieniowania i przestrzennego rozktadu pa-

rametrow plazmy [I8], czy tez zastosowanie iteracyjnej metody krzywej wzrostu [19].

Alternatywa dla metod emisyjnych s aktywne metody spektroskopii laserowej,
wykorzystujace takie zjawiska jak rozpraszanie Ramana, Rayleigha czy Thomsona.
W metodach tych plazma jest prébkowana impulsem laserowym, a informacje o pla-
zmie sg uzyskiwane na podstawie widma promieniowania rozproszonego. Podczas gdy
rozpraszanie Ramana i Rayleigha wynika z rozpraszania fal elektromagnetycznych na
elektronach zwigzanych w atomach, jonach czy tez czasteczkach, rozpraszanie Thom-
sona (RT) jest rozpraszaniem fal na swobodnych elektronach wystepujacych w plazmie.
Metoda RT, tak jak inne metody rozproszeniowe, charakteryzuje sie duza przestrzenna
i czasowg zdolnoscig rozdzielczg i stosunkowo prosta interpretacja wynikéw. W przeci-
wienstwie do metod emisyjnych, pozwala ona wyznaczy¢ podstawowe parametry pla-
zmy — koncentracje i temperature elektronowa — bezposrednio z obserwowanego widma
rozpraszania, bez koniecznodci zatozen o sktadzie chemicznym czy stanie réwnowagi

termodynamicznej plazmy. Metoda ta jest szeroko stosowana do pomiaréw lokalnych
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wartodci temperatury elektronéw i jonéw oraz koncentracji elektronéw w réznych ty-
pach plazmy [20]. RT jest standardowym narzedziem w diagnostyce plazmy w fuzji
jadrowej, gdzie jest nadal najbardziej wiarygodng metoda wyznaczania temperatury
elektronowej [21I]. Znalazla ona takze zastosowanie w badaniach plazmy powstaja-
cej w wyladowaniach jarzeniowych, a takze w badaniach termicznej plazmy tukowej
[22] 23], 24, 25, 26]. Dzieki rozwojowi techniki laserowej i nowej generacji detektorow,
w tym przede wszystkim kamer CCD ze wzmacniaczem obrazu, metoda rozpraszania

Thomsona stata sie obecnie jedna z podstawowych metod diagnostyki plazmy.

Celem niniejszej pracy jest zastosowanie rozpraszania $wiatta laserowego, ze szcze-
gbélnym uwzglednieniem rozpraszania Thomsona, do diagnostyki niskotemperaturowej
plazmy typu LIBS. Pomimo duzego zainteresowania, jakim cieszy sie tego typu plazma
i pomimo probleméw zwigzanych z interpretacja wynikow otrzymywanych metodami
emisyjnymi, do tej pory odnotowano zaledwie kilka eksperymentéw, w ktorych do
diagnostyki PIL uzyto metody RT. Sposrod pierwszych takich eksperymentéow dwa
zastuguja na szczegblng uwage — sa to prace Izawy z 1969 roku [27) 28] oraz George’a
7z 1970 roku [29]. Badania te mozna potraktowa¢ jako pionierskie zastosowanie roz-
praszania Thomsona do badania niskotemperaturowej plazmy laserowej. W pracy [29]
plazma bylta generowana poprzez ablacje probki aluminiowej umieszczonej w prozni,
przez impuls laserowy o dlugosci fali 694 nm i fluencji okoto 1,6 kJ/ cm2, czyli porow-
nywalnej do stosowanej w naszych badaniach. Uktad eksperymentalny przypominat
wspoltczesne eksperymenty RT w plazmie laserowej, za wyjatkiem systemu detekcji,
ktory sktadal sie z monochromatora i siedmiu kanaltéw detekcji wyposazonych w fo-
topowielacze. Sygnaly na réznych dtugosciach fali byty rejestrowane oddzielnie, jeden
po drugim, tak wiec wynik koricowy silnie zalezatl od powtarzalnosci obtoku plazmo-
wego. Wiazka probkujaca miala §rednice 0,5 mm, co skutkowalo integracja sygnatu ze
znacznej objetodci plazmy i istotnie pogarszato rozdzielczosé przestrzenna doswiadcze-
nia. Obserwacje byly prowadzone prostopadle do obu wigzek laserowych: generujacej
plazme i probkujacej. Mimo wspomnianych ograniczen eksperymentalnych, autorzy
byli w stanie zarejestrowaé sygnal czesciowo kolektywnego rozpraszania Thomsona
i na tej podstawie wyznaczy¢ parametry plazmy dla czterech réznych opéznieri po jej
generacji. Wyniki eksperymentu poréwnali z parametrami otrzymanymi na podsta-
wie obliczet numerycznych, w ktorych korzystano z modelu dwuptynowego i ekspans;ji
samopodobnej. Ich model zaktadal plazme sferyczna i jednorodna. Ogromne rozbiez-
nosci pomiedzy wynikami doswiadczalnymi a teoretycznymi doprowadzity do wniosku,
ze rozktad temperatury w badanej plazmie musi byé niejednorodny. Nizsza mierzong
koncentracje elektronéw wyttumaczono procesami rekombinacji, wykluczono tez mozli-

wos¢ istotnego zaburzenia temperatury elektronowej wiazka probkujaca. Prace podsu-



mowuje stwierdzenie, ze konieczne jest przeprowadzenie analogicznych, lecz szerszych
badan, w celu wyznaczenia rozktadéw przestrzennych i ewolucji w czasie parametrow
plazmy. Wedlug mojej wiedzy, badania takie zostaly przeprowadzone dopiero po 40
latach w eksperymencie bedacym czescia niniejszej pracy doktorskiej. Z kolei, w eks-
perymencie opisanym w pracy [27] jako probki uzyto LiH, a plazma byla generowana
za pomoca lasera Nd:YAG (1064 nm) o energii impulsu 5 J. Sygnal RT rejestrowano
pod katami 45° oraz 135° w stosunku do kierunku wiazki probkujacej. Na podstawie
widma kolektywnego rozpraszania Thomsona wyznaczono opdznienia, dla ktoérych wy-
stepuje najwyzsza koncentracja elektronow (6,0 -10%* m~3 dla 200 ns) oraz najwyzsza
temperatura elektronowa (ok. 20000 K dla 500 ns). Co ciekawe, autorom udalo sie
takze zarejestrowad jonowsa czed¢ widma RT, przesunieta o 0,3 nm wzgledem dlugosci
fali lasera. Przesuniecie to wyttumaczono efektem Dopplera wynikajacym z ekspansji
plazmy w kierunku przeciwnym do kierunku propagacji wiazki probkujacej. Na tej

podstawie obliczono predkosé ekspansji plazmy wynoszaca 1,8 - 105 m/s.

W pbiniejszym czasie rozpraszanie $wiatta laserowego na plazmie powstalej na
skutek przebicia laserowego w powietrzu bylo badane przez Diwakara i Hahna [30].
W pracy tej catkowity wzrost natezenia $wiatta (zintegrowanego spektralnie i prze-
strzennie), obserwowany podczas oddzialywania plazmy z wiazka probkujaca, zostal
zinterpretowany jako sygnal RT. Interpretacja taka jest watpliwa gdyz zupelnie nie
uwzglednia przyczynkéw pochodzacych od rozpraszania Rayleigha na atomach i jonach
w stanach podstawowych i wzbudzonych, od rozpraszania Ramana na czasteczkach Ng
w chtodniejszych rejonach plazmy, czy przyczynkéw zwigzanych ze wzmocnieniem linii

emisyjnych - odgrywajacych istotng role w technice DP-LIBS.

Rozpraszanie Thomsona zostato z powodzeniem zastosowane do kompleksowej dia-
gnostyki plazmy typu LIBS przez grupe z Queen’s University w Belfascie [31], [32], 33, 34,
35]. W eksperymentach tych badano plazme wytwarzana poprzez ablacje probki ma-
gnezowej w prozni, nanosekundowymi impulsami lasera KrF o dtugosci fali 248 nm. Do
diagnostyki powstalej plazmy wykorzystano zaréwno sygnal rozpraszania Thomsona,
jak i sygnal rozpraszania Ramana na atomach Mg w stanie podstawowym. Wstepne
wyniki podobnych badan przedstawita takze grupa z Uniwersytetu na Florydzie [36].
Obserwowali oni ewolucje czasowa parametrow plazmy powstale] za pomoca lasera
o dhugodci fali 1064 nm, podczas przebicia w powietrzu oraz podczas ablacji probki
aluminiowej. Temperature elektronowa wyznaczong za pomocg metody RT poréwnano
z temperaturg wzbudzeniowa T, otrzymang metoda grafu Boltzmanna z pomiardw
emisyjnych. Olbrzymia rozbieznos¢ w wynikach wytlumaczono ztamaniem lokalnej
rownowagi termodynamicznej oraz ograniczeniami metody emisyjnej. Wyniki grup

z Belfastu i z Florydy zostang dokladniej oméwione w dalszych czesciach pracy.
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W kontekscie oméwionych probleméw stosowania metody LIBS jako wiarygodnej

techniki analitycznej, do gléwnych celéw tej pracy nalezato:

1. Zbudowanie uktadu doswiadczalnego pozwalajacego na generacje powtarzalnej
(od impulsu do impulsu) plazmy laserowej, zaréwno na skutek ablacji probek

stalych jak i przebicia w gazie.

2. Zbudowanie uktadu optycznego do rejestracji widm rozpraszania promieniowania
laserowego na wyindukowanej plazmie, z jak najlepsza przestrzenng i czasowa

zdolnoscia rozdzielcza.

3. Opracowanie metodologii prowadzenia eksperymentéw oraz analizy widm $wiatta
rozproszonego i wyznaczania na ich podstawie parametréw badanej plazmy, ta-

kich jak koncentracja i temperatura elektronowa czy ewolucja fal uderzeniowych.

4. Zbadanie ewolucji czasowo-przestrzennej generowanych plazm z wykorzystaniem

opracowanej metody RT.
5. Zbadanie wplywu impulsu prébkujacego na plazme i jej parametry — T¢ i ne.
6. Zbadanie stanu rownowagi plazmy 7z wykorzystaniem techniki RT.

Niniejsza praca jest zbudowana nastepujaco: rozdzial 1 przedstawia podstawy fi-
zyki plazmy, w tym problemy zwiazane z lokalng réwnowaga termodynamiczng i za-
gadnieniem fali uderzeniowej, ze szczegbélnym uwzglednieniem proceséw zachodzacych
w plazmie indukowanej laserem. W rozdziale 2 przedstawiono teorie rozpraszania fali
$wietlnej i omdéwiono efekty rozpraszania wykorzystywane do diagnostyki plazmy. Za-
gadnienie wpltywu impulsu laserowego na plazme indukowang laserem przedstawiono
teoretycznie w rozdziale 3. W rozdziale 4 oméwiono szczegdly przeprowadzanych eks-
perymentow, w tym uktad eksperymentalny, procedury pomiarowe oraz analize danych.
Same wyniki przeprowadzonych eksperymentéw oraz obliczenn zamieszczono w roz-
dziale 5. Wreszcie rozdzial 6 to podsumowanie i ogélne wnioski wynikajace z prze-
prowadzonych w ramach w niniejszej pracy badan.

Badania prowadzone w ramach tej pracy byly finansowane z nastepujacych pro-
jektow: Badanie wlasnosci plazmy indukowanej laserowo w konfiguracji dwdch im-
pulséw rozdzielonych w czasie”, grant Preludium finansowany ze srodkéw Narodowego
Centrum Nauki numer 2011/01/N/ST2/05107 oraz ,Badanie plazmy indukowanej la-
serowo metodami spektroskopii emisyjnej i rozpraszania Thomsona”, finansowany ze
srodkéw Ministerstwa Nauki i Szkolnictwa Wyzszego, numer N N202 031136. Ponadto
autorka uzyskata srodki finansowe na przygotowanie rozprawy doktorskiej z Narodo-
wego Centrum Nauki w ramach finansowania stypendium doktorskiego na podstawie
decyzji numer 2013/08/T/ST2/00062.



Rozdziat 1

Plazma indukowana laserem

1.1 Plazma

Plazma to zjonizowany gaz ztozony przede wszystkim ze swobodnych elektronéw,
atoméw, jonéw i fotonow. Jako catosé jest elektrycznie obojetna, a o jej wtasciwo-
Sciach w gléwnej mierze decyduja oddziatywania kulombowskie pomiedzy natadowa-
nymi czastkami. Dalekozasiegowy charakter tych oddziatywan prowadzi do kolektyw-
nych zachowan czastek, ktére powoduja, ze jest ona wyrédzniona jako czwarty stan
skupienia.

Zdecydowana wiekszos¢ (okoto 99,9 %) materii we Wszech§wiecie wystepuje w sta-
nie plazmy. Tworzy ona zaréwno wnetrza gwiazd, jak i przestrzen miedzygwiezdng
i miedzyplanetarna, czy tez gérne warstwy atmosfery ziemskiej. Przykltadem plazmy
wystepujacej w sposob naturalny na Ziemi sa plomienie oraz pojawiajace sie w czasie
wyladowan atmosferycznych blyskawice. W warunkach laboratoryjnych plazme wy-
twarza sie miedzy innymi w wytadowaniach hukowych i lampach fluorescencyjnych.
Towarzyszy ona takze reakcjom termojadrowym w konstrukcjach typu Tokamak. Pla-
zme mozna takze generowaé przy uzyciu silnych wiazek laserowych.

Pojecie plazmy obejmuje osrodki o bardzo réznych wtasciwosciach — poczynajac
od plazmy wytwarzanej w wyladowaniach jarzeniowych, poprzez plazme spawalnicza,
na plazmie powstajacej na skutek reakcji termojadrowych koriczac. Kazdy z tych
osrodkéw scharakteryzowany jest przez okreslone wartosci parametréw plazmy. Do
najwazniejszych parametréw naleza przede wszystkim: temperatura elektronowa T,
koncentracja swobodnych elektronéw n. oraz stopien jonizacji, zdefiniowany jako stosu-
nek koncentracji elektronéw do koncentracji wszystkich czastek wystepujacych w pla-
zmie. Ponadto, do opisu plazmy podaje sie czesto takie wielkosci jak promien Debye’a,

czestos$¢ plazmowa czy tez parametr plazmowy.

7
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Rysunek 1.1: Poréwnanie réznego typu plazm ze wzgledu na koncentracje elektronow i ich
temperature.

Mimo ze plazma sktada sie z natadowanych czastek, jako calosé jest elektrycznie
neutralna. Wynika to z tego, 7ze kazda czastka natadowana otoczona jest chmura cza-

stek przeciwnego znaku, ograniczajacych zasieg jej oddziatywania, ktory nazywany jest

1/2
AD:<%@Q> . (1.1)

W ramach sfery o promieniu Ap, zwanej sferg Debye’a, mamy do czynienia z od-

dtugodcia Debye’a:

dzialywaniami pomiedzy czastkami naladowanymi. Poza ta sfera tadunek pojedynczej
czastki nie jest odczuwalny i dominuja efekty kolektywne. Liczbe czastek Np zawartych
wewnatrz sfery Debye’a okresla parametr plazmowy g:

4 4 (eokp\*? [T\

Jesli gestos¢ tadunku w plazmie ulegnie zaburzeniu, to sity kulombowskie zadzia-
taja w kierunku przywroécenia jej kwazineutralnosci, powodujac oscylacje koncentracji
czastek natadowanych z czestosciag zwana czestoscig plazmowa. Czestosé plazmowa, jest
inna dla elektronéw niz dla jonéw, jednak ze wzgledu na ogromna réznice w masach,
dla opisu osrodka znaczenie ma gtéwnie czestos$é elektronowa:

We = <”‘f€2 )1/2 . (1.3)

€0Me

Jak wida¢, wszystkie wymienione wyzej parametry zaleza od dwéch podstawowych
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free-free

bound-bound

A

Rysunek 1.2: Schematyczne przedstawienie typow przej$¢ promienistych wystepujacych
w plazmie.

wielkosci: temperatury elektronéw T, i ich koncentracji n., ktére w gltéwnej mierze
okreslaja wlasciwosci plazmy. Pordéwnanie réznego typu plazm ze wzgledu na wartosci
tych dwoch parametréow zostato pokazane graficznie na rysunku [LI1

Niniejsza praca dotyczy plazmy laserowej wytworzonej pod ci$nieniem atmosfe-
rycznym, o koncentracji elektronéw rzedu 1023 m~3 i temperaturze w zakresie od kilku
do kilkudziesieciu tysiecy kelwinéw. Plazme w tym zakresie temperatur okresla sie

mianem niskotemperaturowe;j.

1.2 Procesy promieniste i zderzeniowe zachodzace

w plazmie

Plazma jest zr6dtem promieniowania, ktérego emisja, absorpcja i transport zaleza
od wielu zachodzacych w niej proceséw atomowych — promienistych i zderzeniowych.
Procesy promieniste mozna opisa¢ jako przejscia kwantowe pomiedzy dwoma okre-
glonymi stanami energetycznymi polaczone z emisjg lub absorpcja fotonu. Mozna je

podzieli¢ na trzy glowne typy (rysunek [[2):

a) przejcia pomiedzy stanami, w ktorych elektrony sa zwigzane w atomach, jonach

lub molekutach (ang. bound-bound);
b) przejscia pomiedzy stanami swobodnymi a zwiazanymi (ang free-bound);
c) przejscia pomiedzy stanami swobodnymi elektronéw (ang. free-free).

Przejscia typu free-free maja miejsce wowczas, gdy elektron (e) porusza sie w polu
innego tadunku, zazwyczaj jonu (AT), co prowadzi do zakrzywienia jego toru i zmniej-
szenia jego energii kinetycznej z € do €. Energia ta zostaje wyemitowana w postaci

tzw. promieniowania hamowania (niem. Bremsstrahlung):

AT +e(e) < AT +e(€) + hw.
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Proces do niego odwrotny, zwiazany z absorpcja fotonu przez elektron znajdujacy
sie w polu tadunku dodatniego, to odwrotne promieniowanie hamowania (odwrotny
Bremsstrahlung).

Przejsécia free-bound to procesy rekombinacji promienistej i odwrotne do nich pro-
cesy fotojonizacji. Podczas rekombinacji elektron zostaje zwiazany w jonie lub atomie,
emitujac porcje energii hv réwna energii jonizacji powiekszona o poczatkowa energie

kinetyczna elektronu e:

A te(e) & AD + hv.

W szczegélnym przypadku moze nastapi¢ jonizacja wielofotonowa. W procesie tym
zaabsorbowane jest rownoczesnie n fotondéw, ktorych sumaryczna energia jest wieksza
od potencjatu jonizacji. Prawdopodobiernistwo takiego procesu jest proporcjonalne do
natezenia $wiatta podniesionego do potegi n-tej.

Efektem procesow free-free jak i free-bound jest emisja promieniowania o charakte-
rze ciagltym, tzw. tto plazmy. Wspdtczynnik emisji promieniowania cigglego jest suma

wspotczynnikéow emisji dla poszczegolnych przejscé:
etor(N) = e55(\) + D_eFF () + Y eqlN). (1.4)
z z

6?‘} oraz 5?}3 to wspotczynniki emisji dla przejs¢ pomiedzy stanami swobodnymi od-
powiednio w polu atomu oraz w polu jonu o tadunku z. Dla warunkéw typowych dla
plazmy laserowej, pierwszy z tych wspolczynnikow przestaje by¢ istotny [37]. Sume
wspotczynnikéw emisji dla przejsé free-free w polu jonu o stanie jonizacji z oraz przejsé

free-bound mozna przedstawié¢ jako:

Nelly

\/Tez%(A,Te, 2), (1.5)

eSF (V) +eq(N) = ()

gdzie

ENTe, 2) = &N, T, z)gg’: [1 — exp (— )\k};CTe>} +&5r(N T, 2) exp <— )JZ:T6> .
1
g1 to waga statystyczna poziomu podstawowego, U, to suma stanéw jonu macie-
rzystego, a pp(A\, Te, 2) oraz rf(A, Te, 2) to wspotezynniki Bibermana stabo zalezace
od temperatury. Wyrazenie jest prawdziwe przy zalozeniu, ze energie kinetyczne
sktadnikow plazmy opisuje rozktad Maxwella.
Trzeci typ przejéé, czyli przejécia bound-bound, to relaksacja wzbudzonego atomu,

jonu lub molekuty z poziomu 4 na nizszy poziom energetyczny j. Polaczona jest ona
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ze spontaniczng emisja promieniowania o energii rownej réznicy energii poziomow,

pomiedzy ktérymi zachodzi przejscie i wynoszacej hv;;:

Procesem do niej odwrotnym jest absorpcja. Tak powstate widmo sktada sie z linii
widmowych charakterystycznych dla danego pierwiastka lub molekuty. Wspotczynnik
emisji dla linii widmowej mozna zapisa¢ za pomocg wzoru:
hc
ek,i(A) = mAijNiPij(AA), (1.7)
gdzie A;; to prawdopodobienstwo przejscia, A;; to odpowiadajaca mu diugosc¢ fali,
N; jest koncentracja emiteréw wzbudzonych do poziomu ¢, a P;;(A\) to unormowany
profil linii widmowej. Na ksztalt linii emisyjnej ma wplyw, oprocz naturalnej sze-
rokosci linii, takze ruch emitera (poszerzenie Dopplera) oraz oddzialywanie z innymi
czastkami znajdujacymi sie w osrodku (poszerzenie cignieniowe). W przypadku pla-
zmy, dominujacym zrdédltem poszerzenia cisnieniowego sa oddziatywania z czastkami
natadowanymi, ktore na skutek efektu Starka powoduja przesuniecia i rozszczepienia
pozioméw energetycznych. 7 tego powodu cisnieniowe poszerzenie linii spektralnej wy-
wotane tymi oddzialywaniami nazywane jest poszerzeniem Starka i jest silnie zalezne
od koncentracji elektrondw.
Oprocz proceséw promienistych o obsadzeniach poszczegélnych stanéw kwantowych

decyduja liczne procesy zderzeniowe, takie jak:

e Zderzenia elastyczne pomiedzy réznymi sktadnikami plazmy, podczas ktoérych
zmienia sie energia kinetyczna poszczegélnych czastek bioracych udzial w zde-

rzeniu, przy czym ich calkowita energia pozostaje stata:
X () +Y;(8) & Xi (o) +Y; (8),

gdzie ¢ oraz j odnosi sie do wewnetrznej energii czastek X i Y, ktora nie ulegta
zmianie, podczas gdy «, 8 oraz o’ i 3’ odpowiadaja energiom kinetycznym przed
i po zderzeniu. Oznaczenia X i Y mogg odnosi¢ sie zaréwno do atoméw, jondw,

jak i elektronéw.

e Wzbudzenie i relaksacja zderzeniowa — zderzenia nieelastyczne z zamiana
energii kinetycznej jednej z czastek na energie wewnetrzng drugiej, prowadzace do
wzbudzenia atomoéw i jonow (A) na wyzsze stany energetyczne u, a takze proces
do niego odwrotny, czyli relaksacja na nizszy stan [, polaczona ze wzrostem

energii kinetycznej:

Xi(a)+ A4 (B) + X; () + Ay (B),



12 ROZDZIAL 1. PLAZMA INDUKOWANA LASEREM

e Jonizacja i rekombinacja zderzeniowa - zderzenia nieelastyczne prowadzace
do jonizacji:
X; (a) + A2(B)  X; (/) + AT (B) +e,
gdzie atom (lub jon) A o poczatkowej energii wewnetrznej p zostal przeniesiony
do wyzszego stanu jonizacyjnego z + 1 o energii [, kosztem energii kinetycznej
drugiej czastki. Proces odwrotny to trojcialowa rekombinacja, w ktorej elek-
tron rekombinuje z jonem, a uzyskana energia jest przekazywana trzeciej czastce

w postaci energii kinetycznej.

1.3 Stany réwnowagi termodynamicznej plazmy

Do pelnego opisu plazmy, a takze do jej zastosowania jako narzedzia analitycznego,
potrzebna jest znajomosé koncentracji jej poszczego6lnych sktadnikéw oraz ich rozkta-
doéw energetycznych. W ogélnym przypadku, mozna to osiggnaé¢ przy uzyciu modelu
zderzeniowo-radiacyjnego [38], [39] biorac pod uwage wszystkie mozliwe procesy pro-
mieniste i zderzeniowe odpowiedzialne za wzbudzenia i relaksacje poszczegblnych ro-
dzajow czastek. Takie podejscie wymaga jednak znajomosci olbrzymiej liczby stalych
atomowych, co w praktyce jest prawie niemozliwe. Co wiecej, w przypadku silnie nie-
jednorodnych i zmiennych w czasie osrodkéw, jak np. plazma indukowana laserowo,
rownania modelu zderzeniowo-radiacyjnego powinny by¢ uzupelnione o réwnania hy-
drodynamiczne.

Dlatego do opisu stanu plazmy znacznie czesciej stosuje sie metody fizyki staty-
stycznej, przy zalozeniu okreslonego stanu réwnowagi termodynamicznej. Réwnowaga
termodynamiczna jest zdefiniowana jako stan, w ktorym entropia uktadu osiaga war-
tos¢ maksymalng. Wielkosci makroskopowe, takie jak temperatura, cisnienie, kon-
centracje czastek sa wowczas state w calym uktadzie. Z zasady maksimum entropii
wynika takze zasada réwnowag szczegbétowych moéwiaca, ze kazdy proces w uktadzie
jest zrownowazony przez proces do niego odwrotny.

W stanie catkowitej rownowagi termodynamicznej (CRT) z zasady maksimum en-

tropii wynika, ze:

e rozktady predkosci kazdego ze skladnikéw plazmy sa opisane rozkladem

n(v) = drna (Ly? % exp <ﬂ> , (1.8)

27k Thn 2kpTyn

Maxwella:

gdzie n 4 to koncentracja wszystkich czastek danego rodzaju, m i v to odpowied-
nio masa i predkosé czastki danego typu, a Ty, to temperatura kinetyczna tego
sktadnika;



1.3. STANY ROWNOWAGI TERMODYNAMICZNE.J PLAZMY 13

e rozklad czastek danego rodzaju na kolejnych poziomach energetycznych jest okre-

slony prawem Boltzmanna:

, _E
ni:nA%eXp </<:BTZb> , (1.9)
wz

gdzie n; to koncentracja czastek na poziomie o energii F; i wadze statystycznej

gi, U to funkcja podziatu, a parametr T,,; to temperatura wzbudzeniowa;

e koncentracje poszczegdlnych sktadnikéw reakcji chemicznych zwigzane sg prawem
Guldberga-Waagego — zwanego takze prawem dzialania mas — ktére mowi, ze
szybkosé reakcji chemicznej jest proporcjonalna do efektywnego stezenia wszyst-
kich wuczestniczgeych w niej reagentow. Wynika to z tego, ze szybkosé reakcji
chemicznej zalezy od liczby zderzen reagujacych ze soba sktadnikéw w jednostce

czasu;

e koncentracje czastek n, w kolejnych stanach jonizacyjnych okresla prawo Sahy-

Eggerta:

z e z 2 ekBTion 3/2 AE. — 0x:
Nop1Me 2U 11 (2mmekp ) exp <_7X> , (1.10)

Ny N UZ h3 kBT’ion

gdzie AF to energia jonizacji, U, funkcja podziatu dla stanu jonizacyjnego z, T;on
to temperatura jonizacyjna, a dx, to obnizenie energii jonizacji, w stosunku do
AF, dla atom/jonu izolowanego, zwiazane z oddziatywaniami elektrostatycznymi

w plazmie;

e gestosé spektralng promieniowania opisuje prawo Plancka:

2hv? 1
3 exp(hv/kpT,) —1’

I(v,T,) = (1.11)

przy czym T, to temperatura promieniowania.

Uktad znajduje sie w stanie catkowitej réwnowagi termodynamicznej, jesli powyzsze

prawa s3 spelnione, a opisujace je temperatury sa sobie réwne:
TI?zn = T];n = Twzb = Tion = Ty,

gdzie symbol e odnosi sie do elektronow, a h do czastek ciezkich (atomy, jony). Stan,
w ktorym spelnione sg jedynie relacje Boltzmanna i Sahy-Eggerta, opisywane tymi sa-
mymi temperaturami, nosi nazwe lokalnej rownowagi Sahy-Boltzmanna (LRSB). Z ko-
lei, jesli energie kinetyczne elektronéw i czastek ciezkich sa opisane rozktadem Maxwella
z jednakowymi temperaturami, osiagnieta jest lokalna rownowaga izotermiczna (LRI)
[40], [41]. Jesli jednoczesnie spelnione jest LRSB oraz LRI, mamy do czynienia ze

stanem lokalnej rownowagi termodynamicznej (LRT).
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Plazma moze takze znajdowac¢ sie w stanie, w ktoérym tylko ograniczona liczba
poziomoéw energetycznych jest opisana réwnaniem Sahy—Boltzmanna. Stan taki nazy-
wany jest czesciowa lokalng rownowaga termodynamiczng (cLRT), cho¢ $cislej powinien
by¢ nazywany czesciowa lokalng rownowaga Sahy-Boltzmanna. Jego wystepowanie wy-
nika z faktu, ze im wyzszy poziom energetyczny, tym mniejsza przerwa energetyczna
dzielaca go od kolejnego poziomu, tym tatwiej tez ustala sie rownowaga pomiedzy po-
ziomami. Istnieje wiec pewien poziom graniczny, powyzej ktérego stany powigzane
sa ze soba zgodnie z prawem Boltzmanna, ze stanami zjonizowanymi wiaze je relacja
Sahy-Eggerta. Ponadto T,.;, = T.. Ponizej tego poziomu, wystepuje populacja nisko-
energetycznych stanow, dla ktorych prawo Sahy-Boltzmanna nie jest spelnione. Nalezy
mie¢ powyzsze kwestie na uwadze przeprowadzajac diagnostyke plazmy na podstawie
natezenia linii emisyjnych.

Zagadnienie rownowag termodynamicznych byto szczegdétowo dyskutowane przez
van der Mullena [40], [41], a ostatnio przywolane przez Cristoforettiego [42], [43]
dla przypadku plazmy laserowej, charakteryzujacej sie niejednorodnogcia i zmiennymi

W czasie parametrami.

Istnienie LRSB jest podstawa bezkalibracyjnej metody LIBS (CF-LIBS
ang. calibration-free laser induced breakdown spectroscopy), wprowadzonej jako roz-
winiecie metody LIBS i opisanej po raz pierwszy przez Ciucci’ego et al. [11]. W proce-
durze CF-LIBS, kompletny sktad plazmy jest wyliczony bezposrednio z widma emisyj-
nego poprzez zarejestrowanie przynajmniej jednej linii emisyjnej dla kazdego sktadnika
obecnego w probce. W przeciwieristwie do tradycyjnej metody LIBS, CF-LIBS nie
wymaga krzywych kalibracyjnych ani probek referencyjnych, w celu przeprowadzenia

analizy ilogciowe;j.

Warunki na istnienie lokalnej rownowagi termodynamicznej

Jak juz wspomniano, pelna réwnowaga termodynamiczna wymaga, aby wszystkie
procesy promieniste i zderzeniowe byly w réwnowadze z procesami do nich odwrot-
nymi. Jednak rzeczywista plazma laboratoryjna emituje promieniowanie na zewnatrz,
a wobec tego emisja fotonow nie jest zréwnowazona przez ich absorpcje. Prawo Plancka

nie jest wiec spelnione i stan CRT nie wystepuje.

Gdy, pomimo tego, spelnione sg wszystkie pozostate prawa, mamy do czynienia
z plazma w stanie LRT. Taka sytuacja jest mozliwa, gdy energia tracona w procesach
promienistych jest duzo mniejsza niz energia bioraca udziat w procesach zderzeniowych.
Aby tak byto, procesy wzbudzeniowe i relaksacyjne pomiedzy poziomami musza by¢

zdominowane przez nieelastyczne zderzenia z elektronami. To z kolei wymaga, by
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koncentracja elektronéw byla odpowiednio duza, co prowadzi do warunku na jej mi-
nimalng wartos¢ n” wyprowadzona przez Griema [44], Drawina [45] oraz Heya [46].

Powszechnie warunek ten nazywany jest kryterium McWhirtera:
1/2 A 13
T.'°AE

ne(m=3) > n =255 107 . =& ——nm

@

gdzie (g) to czynnik Gaunta usredniony po funkcji rozktadu energii elektronow, a AE,,,

(1.12)

oznacza, wyrazong w eV, najwieksza przerwe energetyczna pomiedzy sasiednimi pozio-
mami. Przerwa ta odnosi sie zazwyczaj do przej$¢ rezonansowych pomiedzy stanem
podstawowym, a pierwszym stanem wzbudzonym. Réwnanie to byto wyznaczone dla
plazmy stacjonarnej i jednorodnej, a takze optycznie cienkiej, czyli pomijajac samoab-
sorpcje. Jedli jednak samoabsorpcja wystepuje, to utrzymanie okreslonego obsadzenia
stanéw wzbudzonych wymaga mniejszej liczby zderzeri, co automatycznie redukuje
minimalna wartos¢ n. potrzebna do istnienia stanu LRT [42], 46].

Warunek jest warunkiem wystarczajacym jedynie dla plazmy jednorodnej i sta-
cjonarnej. W przeciwnym wypadku zwykto sie wprowadzaé¢ dwa dodatkowe warunki
na zaistnienie stanu LRT. Po pierwsze, okres czasu, w ktérym parametry termodyna-
miczne plazmy (T, i n.) ulegaja zmianie w danym punkcie 7, musi by¢ duzo dtuzszy
niz czas relaksacji 7 potrzebny, aby osiagnaé¢ réwnowagi wzbudzeniowsa i jonizacyjng.
Warunek ten mozna zapisaé¢ jako [42]:

T (7Pt + 1) — Te(7, 1)
Te(7,t)

W takim przypadku plazma moze by¢ traktowana jako kwazi-stacjonarna. Czas relak-

ne(ﬁ l+ T) - ne(F’ t)
ne(’F’ t)

‘<L <1 (1.13)

sacji 7 jest okreslony przez najwolniejszy proces prowadzacy do odtworzenia stanu LRT
po wytraceniu uktadu z rownowagi. Dokladne wyznaczenie czasu relaksacji w plazmie
indukowanej laserowo wymaga zastosowania zaleznego od czasu modelu zderzeniowo-
radiacyjnego powiazanego z réwnaniem transportu promieniowania i opisem hydrody-
namicznym uwzgledniajacym ekspansje plazmy. Czas ten mozna oszacowaé zaktadajac,
ze najwolniejszym procesem jest ustalenie rownowagi pomiedzy dwoma sasiadujacymi
poziomami m i n oddzielonymi najwieksza przerwa energetyczng, a jego tempo zalezy
od szybkosci wzbudzenia do wyzszego z dwbdch poziomoéw, na skutek zderzen z elektro-
nami plazmy [42] [44], 45]:

_6,3-10"
(s}~ Ne fnm(9)

gdzie fnm, jest sila oscylatora danego przej$cia. Rownanie (LI4]) otrzymano przy zato-

(1.14)

AEnm (kBTe)1/2 exp <AEnm> ’

kpTe

zeniu plazmy catkowicie zjonizowanej i braku samoabsorpcji linii rezonansowych. Fakt,

ze plazma nie jest calkowicie zjonizowana uwzglednia sie zazwyczaj mnozac wyraze-

nie (LI4]) przez czynnik N,i1/(N,+ N.11) [45, 47]. Przypadek plazmy grubej optycz-

nie, czyli uwzgledniajacy samo-absorpcje linii zostal dokladnie rozpatrzony w pracy
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[45]. Przypadek ten nie jest tu opisany, poniewaz plazma badana w niniejszej pracy
jest cienka optycznie.

W przypadku plazmy o duzych gradientach parametréw, na stan jej rownowagi
moze takze znaczaco wplywaé dyfuzja atomoéw i jonéw. Dlatego wprowadza sie kolejny
warunek, na kwazi-jednorodno$¢ plazmy. Moéwi on, ze drogi dyfuzji A atoméw i jondw
musza byé¢ znacznie krétsze niz odlegtosci na jakich wystepuja zmiany parametrow
plazmy, co mozna przedstawié¢ jako:

Te(r+ At) — Te(r,t)
Te(r,t)

ne(r + A, t) — ne(r,t)
ne(r,t)

‘ <1, <1 (1.15)

Droga dyfuzji A = (D - 7)1/2, czyli droga jaka czastki przebywaja w czasie relaksa-
cji 7, moze by¢ zgrubnie oszacowana przy zalozeniu, ze gléwnymi procesami odpowie-
dzialnymi za stata dyfuzji D sg rezonansowe zderzenia atoméw z jonami tego samego
pierwiastka poltaczone z wymiana tadunku w przypadku atomoéw [47]:

270\ _a.101
Da (m?/s) =3 10" T20L

(1.16)

i zderzenia kulombowskie pomiedzy jonami réznych pierwiastkow w przypadku jonéw:

z2z'2Mjl/2Nz/ InA

D' =3"D;!, Diy(m?/s) =1,2910° (1.17)
&

D;;r to wspotezynnik dyfuzji jonu i na skutek zderzenia z jonem 4’, z oraz 2’ to tadunki
tych jonow. N,/ oznacza koncentracje jonow i, Ty, — temperature kinetyczng atomow,
M, — mase danego sktadnika znormalizowang do masy wodoru, a InA to logarytm
kulombowsk. Efekty wplywajace na droge dyfuzji w catkowicie zjonizowanej plazmie,
takie jak dyfuzja ambipolarna, nie bedg tu szczegdtowo opisywane, gdyz niniejsza praca
dotyczy plazmy zjonizowanej w niewielkim stopniu.

W przypadku pierwiastkéw §ladowych, droga dyfuzji ich atoméw moze by¢ znacz-
nie zwiekszona w stosunku do wyznaczonej z wyrazenia [[L16] w zwiazku z niewielka
koncentracja jondéw tego samego sktadnika, bioracych udziat w zderzeniach z wymiana
tadunku. W takim wypadku dominujg elastyczne zderzenia z innymi sktadnikami, pro-
wadzace do wzrostu drogi dyfuzji o jeden lub dwa rzedy wielkosci. Natomiast dyfuzja
jonéw pozostaje niezmieniona, z uwagi na dominujaca role oddziatywan kulombowskich
7z jonami innego typu.

Wymienione wyzej kryteria pokazuja jak wazna role w ustaleniu LRT odgrywa kon-

centracja elektronéw i ich temperatura oraz ewolucja tych parametréow w czasie i ich

*Logarytm kulombowski okresla w jakim stopniu zderzenia kulombowskie skutkujace maltym ka-
tem rozpraszania dominuja nad zderzeniami z duzym katem rozpraszania. Jest wielkoscia, przez ktora
nalezy pomnozy¢ przekroj czynny oddzialywan krotkozasiegowych pomiedzy czastkami naladowanymi,
aby uwzgledni¢ kulombowskie oddzialywania dalekozasiegowe.



1.4. PLAZMA INDUKOWANA LASEREM 17

rozktad przestrzenny. W literaturze dotyczacej plazmy indukowanej laserem, w celu
weryfikacji stanu rownowagi termodynamicznej sprawdzany jest zazwyczaj jedynie wa-
runek McWhirtera (ILI2]). Istnieje niewiele prac, w ktorych autorzy przeanalizowali
kwazi-stacjonarnos¢ i kwazi-jednorodnos¢ plazmy. Jak do tej pory analiza taka byta
przeprowadzana przez Cristoforettiego [43], Ma [48] oraz Mertena [49]. Prace te doty-
cza aluminiowej plazmy ablacyjnej, a koncentracja elektronéw i ich temperatura zostaty
wyznaczone metodami emisyjnymi. We wszystkich wspomnianych eksperymentach za-
ktadano plazme optycznie cienks, a jako temperatury elektronowej uzywano tempera-
tury wzbudzeniowej T, otrzymanej na podstawie graféw Boltzmanna z uzyciem linii
emisyjnych pierwiastkow. Wspoélny dla wymienionych prac wniosek jest taki, ze duzo
tatwiej jest osiagnaé¢ réwnowage badanym atomom i jonom metali, niz sktadnikom
powietrza czy tez gazom szlachetnym. Co wiecej, warunki na LRT sg trudniejsze do
spetnienia dla po6zniejszych czasow.

Inne podejscie do analizy stanu lokalnej rownowagi termodynamicznej w PIL polega
na poroéwnaniu syntetycznych widm emisyjnych z widmem eksperymentalnym [50, 5T
lub na poréwnaniu wartosci roznych temperatur [52 [36, 53]. Takie analizy zazwycza]
prowadzg do wnioskéw, ze Ty,.p jest mniejsza od T, oraz Tj,,, zwlaszcza na wczesnych
etapach ewolucji PIL.

Weryfikacja warunkow [[12] T3], na istnienie LRT, przeprowadzona przy
uzyciu parametréow uzyskanych metoda rozpraszania Thomsona zostata opublikowana

przez autorke tej pracy w artykule [54], a wyniki stanowia czes$¢ rozdziatu 5.4

1.4 Plazma indukowana laserem

1.4.1 Generacja plazmy laserem

Impuls laserowy o odpowiednio duzej mocy moze spowodowaé¢ wytworzenie pla-
zmy w osrodku o dowolnym stanie skupienia: gazie, cieczy czy ciele stalym. Zjawisku
temu towarzyszy blysk swiatta i krotki, intensywny, charakterystyczny trzask. Procesy
prowadzace do powstania plazmy w réznego typu osrodkach sg inne, stad warunki ko-
nieczne do jej generacji sa rézne. Plazma indukowana w cieczach nie byta badana w tej
pracy, dlatego ponizej opisane sa jedynie zjawiska wystepujace podczas oddzialywania

promieniowania laserowego z gazem oraz z cialem stalym.

Przebicie w gazach

Proces generacji plazmy w osrodku gazowym, zwany takze przebiciem, jest szeroko
opisany w literaturze [55], (56]. Tutaj przedstawiony zostanie uproszczony zarys zjawi-

ska, potrzebny do zrozumienia wlasciwosci plazmy na dalszych etapach jej ewolucji.
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Aby plazma powstala, potrzebne sy pierwotne elektrony swobodne, ktore absor-
buja energie impulsu laserowego i przekazuja ja dalej innym sktadnikom. Elektrony
takie moga by¢ wyzwalane np. promieniowaniem kosmicznym lub naturalnym pro-
mieniowaniem Ziemi [57]. Zazwyczaj jednak elektrony pierwotne sa efektem jonizacji
wielofotonowej, na skutek oddzialywania promieniowania laserowego z czasteczkami
lub atomami gazu. Obecnos¢ zanieczyszczenn w gazie, takich jak czastki aerozolu lub
czasteczki organiczne o niskim potencjale jonizacji, moze znacznie utatwi¢ wytworzenie
pierwotnych elektronow.

Pierwotne elektrony absorbuja nastepnie promieniowanie laserowe w procesie od-
wrotnego Bremsstrahlungu. Po zaabsorbowaniu energii przekraczajacej energie joni-
zacji jednego z rodzajow atomoéw, elektrony w zderzeniach z nimi moga kontynuowaé
proces jonizacji, generujac kolejne elektrony swobodne, zwane tez wtornymi. Proces
taki nazywany jest jonizacja kaskadowa.

Proces jonizacji kaskadowej moze by¢ ostabiany na skutek strat energii elektronow
w zderzeniach zaréwno elastycznych jak i nieelastycznych, a takze na skutek zmniej-
szenia ich liczby poprzez procesy rekombinacji oraz dyfuzje z obszaru wiazki laserowej.
Natezenie fali $wietlnej musi by¢ wiec wystarczajaco duze, aby przeciwdziata¢ stratom
i podtrzymaé reakcje kaskadowa, prowadzaca do powstania zjonizowanego, $wiecacego
gazu, czyli plazmy.

Warto$é¢ progowa mocy, powyzej ktorej nastepuje przebicie zalezy od wielu czyn-
nikow, takich jak rodzaj gazu i jego cisnienie, czas trwania i dlugodci fali impulsu
laserowego, czy tez ogniskowa soczewki skupiajacej wiazke laserowa. Wplyw tych
czynnikoéw byt wielokrotnie sprawdzany eksperymentalnie, a obserwacje zebrano w ar-
tykutach przegladowych [55] 56]. Dla przebicia wytworzonego impulsem o A = 532 nm
i czasie trwania 5,5 ns, skupionego soczewka o ogniskowej 75 mm, wyznaczona przez
Phuoc’a [56] wartog¢ progowa natezenia wynosi 3 - 1012 W/ecm? w atmosferze Ny,
a 6-102 W/cm? w atmosferze Ho. Natezenie progowe dla argonu pod ci$nieniem
1 atm, dla impulsu o czasie trwania 28 ns, skupionego soczewka o f=18,4 mm osza-
cowano [58] na 101 W/em?. Obserwuje sie tez [55], ze wraz ze wzrostem potencjatu
jonizacji pierwiastka, natezenie progowe rosnie, co jest wyrazne zwlaszcza dla gazow

jednoatomowych.

Generacja plazmy z ciafa statego

Generacja plazmy z ciala statego jest duzo bardziej ztozonym zjawiskiem. Wiaze
sie z nig szereg proceséw, ktoérych podsumowanie mozna znalezé w podrecznikach i ar-
tykutach przegladowych, m.in. [57, [59].

Glowne etapy na jakie mozna podzieli¢ oddzialywanie promieniowania laserowego
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Rysunek 1.3: Schematyczne przedstawienie zjawisk skladajacych sie na proces ablacji la-
serowej polaczony z powstaniem plazmy.

7z cialem stalym zostaly schematycznie przedstawione na rysunku 3l W poczatkowej
fazie energia zaabsorbowana jest przez material za posrednictwem swobodnych elektro-
néw z pasma przewodnictwa, ktére nastepnie przekazuja ja w formie ciepta do matrycy
ofrodka. W przypadku potprzewodnikéw i izolatorow, elektrony musza najpierw zostac
wzbudzone do pasma przewodnictwa tworzac pare elektron—dziura. Jesli oddzialujacy
impuls miat czas trwania rzedu nanosekund, nastepuje stopienie materiatu i jego od-
parowanie. Odparowanie moze by¢ na tyle gwaltowne, ze nastapi fragmentacja, czyli
oderwanie z powierzchni calych fragmentéow materiatu. Z kolei w przypadku impulséw
piko- i femtosekundowych zachodzi lokalna sublimacja. Jest to wynikiem akumulacji
duzej ilosci energii w czasie zbyt krotkim, aby mogta by¢ ona przekazana poza ob-
szar oddzialywania. W kazdym z przypadkéw z powierzchni usunieta zostaje warstwa
materiatu, pozostawiajac po sobie krater. Proces ten nazywamy ablacja.

Odparowany material, w postaci atoméw, oddziatuje dalej z impulsem laserowym
co, tak jak w przypadku przebicia, skutkuje ich jonizacja i wzbudzeniem, powodujac
powstanie plazmy. Takze tutaj, gtéwnymi procesami odpowiedzialnymi za absorpcje
energii z wigzki laserowej sa odwrotny bremsstrahlung i fotojonizacja. Dla przyktadu,
dla plazmy aluminiowej wygenerowanej w powietrzu impulsem o czasie trwania 5 ns
i dtugosci fali 532 nm, skupionym soczewka o f = 100 mm, Cabalin i Laserna [60]
wyznaczyli progowa warto$é natezenia =~ 2,6 - 10° W/cm?, powyzej ktorej zachodzi

ablacja.

1.4.2 Ewolucja plazmy

Ogélny obraz ewolucji plazmy laserowej, powstalej na skutek przebicia w gazie,
zostal po raz pierwszy przedstawiony niemal rownoczesnie 7z jej odkryciem [61]. Pod-

stawy teoretyczne proceséw zachodzacych podczas ewolucji plazmy zostaly podsumo-
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wane w podrecznikach Zel’dovitch’a i Raizera [62] i artykutach przegladowych [55] 56].
Po generacji plazmy laserowej, jej ewolucje mozna podzieli¢ na dwa gtéwne etapy: etap
oddzialywania z impulsem laserowym oraz etap rozwoju plazmy bez dostarczania jej

energii z zewnatrz.

W pierwszym etapie, podczas oddzialywania z impulsem laserowym, oblok pla-
zmowy rofnie, ale gtéwnie w kierunku przeciwnym do kierunku wigzki laserowej i w re-
zultacie przybiera asymetryczny, podtuzny ksztalt. Zachowanie to thumaczy sie jedna
7 trzech teorii: teorig fali przebiciowej, teoria radiacyjna lub teorig fali detonacyj-
nej [55, [56].

Teoria fali przebiciowej zaktada, ze przebicie w ognisku soczewki nastepuje zanim
impuls laserowy osiagnie maksimum natezenia. Gdy natezenie rosnie, przebicie na-
stepuje takze w rejonach gdzie wigzka jest szersza, a wiec blizej soczewki skupiajace;j.
W efekcie o ekspansji plazmy decyduje powstawanie elektronéw w procesie jonizacji
kaskadowej. Predkos¢ ekspansji zalezy w takim wypadku od energii i czasu trwania
impulsu, a takze od ogniskowej soczewki.

Druga z teorii méwi, ze o ekspansji plazmy decyduja mechanizmy radiacyjne. Zgod-
nie z tg teorig, plazma na poczatkowym etapie emituje silne promieniowanie, dla kto-
rego sama jest przezroczysta. Promieniowanie to dociera do otaczajacego, zimnego
gazu, istotnie go podgrzewajac. Dzieki temu staje sie on zdolny absorbowaé promie-

niowanie laserowe i powstaje kolejna warstwa plazmy.

Zas wedhug teorii fali detonacyjnej, zewnetrzny gaz jest podgrzewany przez po-
wstata fale uderzeniows. Plazma powstala w poczatkowym etapie jest gwaltownie
podgrzewana, rosnie tez jej ci$nienie powodujac ekspansje. Jesli proces przebiega wy-
starczajaco szybko, generowana jest fala uderzeniowa ekspandujaca we wszystkich kie-
runkach z szybkoscia naddZzwiekowa. Fala ta podgrzewa i jonizuje gaz na swojej
drodze, ktory w efekcie zaczyna absorbowa¢ impuls laserowy, powodujac ekspansje
plazmy w kierunku soczewki.

To, ktéra z teorii lepiej opisuje predkosé ekspansji rzeczywistej plazmy, zalezy od
warunkéw eksperymentalnych. W rezultacie jednak zawsze wiekszosé docierajacego
promieniowania laserowego jest absorbowana w zewnetrznych warstwach plazmy od
strony biegnacej wiazki. Jedli plazma ma odpowiednio duza koncentracje elektronéw,
promieniowanie laserowe jest w calosci ekranowane. W przypadku oddziatywania z cia-
tem stalym, powoduje to ustanie procesu ablacji, poniewaz wiazka nie dociera do po-
wierzchni probki. Wiazka laserowa jest absorbowana w procesach fotojonizacji oraz
odwrotnego promieniowania hamowania i nastepuje podgrzewanie gazu elektronowego.
Poniewaz elektrony szybko zwiekszaja swoja energie, pojawia sie zaburzenie rownowagi

miedzy ciezszymi sktadnikami plazmy, o temperaturze 7;, a elektronami o temperatu-
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rze T,. Wzrost temperatury elektronowej i koncentracji elektronéw powoduje wzrost
liczby nieelastycznych zderzeri atomoéw z elektronami, prowadzacych do wzbudzania
atomow i ich jonizacji.

Gdy energia przestaje by¢ przekazywana do plazmy, powyzsze teorie przestaja mieé
zastosowanie. Plazma jednak nadal ekspanduje. Razem z nig propaguje powstata fala
uderzeniowa, czyli obszar na obrzezach plazmy o znacznie podwyzszonym cisnieniu
i temperaturze. Zaraz za goracym i gestym frontem falowym podaza obszar obnizo-
nego cisnienia. Fala uderzeniowa propaguje w niezaburzonym gazie, powodujac jego
podgrzewanie i jonizacje. Podczas gdy front fali uderzeniowej ekspanduje, cignienie,
predkos¢ i temperatura w jej wnetrzu maleja, a jednocze$nie temperatura fali uderze-
niowej gwaltownie spada, az do wartosci zbyt niskich (< 10000 K), aby podtrzymywac
wysoki stopien jonizacji. W efekcie oddziela sie ona od $wiecacej centralnej czesci pla-
zmy i od tej pory ewoluuje oddzielnie.

Od momentu ustania impulsu laserowego, zachowanie fali uderzeniowej, czyli jej
potozenie, predkosé, temperature i ci$nienie mozna w przyblizeniu opisa¢ modelem
Sedova-Taylora [63]. Model ten bazuje na samopodobieristwie rownan gazodynamiki
(Eulera) i zaklada, ze w nieskoniczenie krotkiej chwili z punktowego zrodia zostaje
uwolniona skoriczona ilos¢ energii. Jednocze$nie pomijane jest cignienie i temperatura
otoczenia. Zgodnie z tym modelem powstaje sferyczna fala uderzeniowa propagujaca
na zewnatrz, a niemal caly objety nia gaz jest zakumulowany w niewielkim regionie
bezposrednio za jej frontem.

Wedhug modelu Sedova-Taylora promienn sferycznej fali uderzeniowej w chwili ¢
Wynosi:

R) = B <@>1/5 e (1.18)

Poo

gdzie Ey to energia uwolniona w eksplozji, p., to gestosé otaczajacego zrédlo gazu,
a B to bezwymiarowa stata. Wzor ten jest szeroko stosowany takze do opisu wyni-
kow eksperymentow z probkami statymi [64] [65, 66 [67, 68]. W tych przypadkach
jednak zalozenia modelu nie sg spetnione. Po pierwsze, energia jest wyzwalana z ob-
szaru o skonczonych rozmiarach i w skoriczonym czasie. Po drugie, dla cial statych,
fala uderzeniowa nie moze by¢ sferyczna, a cisnienie wywierane przez otaczajacy gaz
nie jest pomijalnie male. Ostatnie stwierdzenie oznacza, ze predkosé¢ dzwieku jest
poréwnywalna z predkoscig fali uderzeniowej. Wedlug Sedova, jesli cisnienie osrodka
w spoczynku nie jest zaniedbywalnie male w poréwnaniu z cignieniem na czole fali ude-
rzeniowej, problem nie jest juz samopodobny i jego rozwigzanie wymaga numerycznego
rozwigzania rownan FKulera. Tym niemniej, model powyzszy zaskakujaco dobrze opi-
suje wyniki eksperymentow.

Inny opis, bedacy modyfikacja modelu samopodobnego i uwzgledniajacy ci$nienie
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osrodka zostal zaproponowany przez de Izarre [69]. Model ten opisujace zachowanie

fali uderzeniowej od momentu eksplozji az do osiggniecia charakteru fali dZzwiekowe;j:

E, 1/(n+2)
R(t)=p (p—) 122 o, (1.19)

gdzie vg to predkosé¢ dzwieku w gazie, a n odpowiada za wymiar propagacji (n = 3 dla
propagacji sferycznej, 2 dla cylindrycznej, 1 dla ptaskiej).

Podczas gdy fala uderzeniowa propaguje na zewnatrz, temperatura i ci$nienie we-
wnetrznego regionu plazmy maleja. Najprostszym modelem ekspansji plazmy jest
trojwymiarowa swobodna ekspansja adiabatyczna przy zalozeniu plazmy calkowicie
zjonizowanej, rozprzestrzeniajacej sie w prozni i bez mozliwosci wymiany energii z oto-
czeniem [70]. W takiej sytuacji, prawo zachowania masy prowadzi do wniosku, ze
koncentracja elektronéw maleje jak n. oc t~3. Mozemy wyznaczy¢ wspotczynnik szyb-

kosci zaniku elektronéw na skutek ekspansji:

dne _
Rp = < r > ot (1.20)
eksp

Adiabatyczna ekspansja wymaga takze, aby temperatura zmieniata sie jak T, o
t=30=1D | gdzie v to wspolczynnik adiabaty wynoszacy dla gazéw monoatomowych
5/3, a dla dwuatomowych 7/5.

Na ewolucje n. i T, wplywaja takze procesy rekombinacji promienistej i trojcia-
towej rekombinacji zderzeniowej. Dla parametrow typowych dla plazmy indukowanej
laserem, wplyw rekombinacji promienistej jest pomijalnie maly w poréwnaniu z re-
kombinacja trojciatowa [70]. Wspolczynnik rekombinacji dla procesu tréjciatowego

Wynosi:

R, = <d£e>z = —azngni, (1.21)

gdzie a, =9, 2-10*3923Te_9/2 Inv/22 + 1, przy czym T, jest wyrazone w €V, a n, w m™>.

Jedli uwzglednimy zaleznosci Te(t) i ne(t) dla przypadku adiabatycznego, okaze sie,
ze wspotczynnik szybkoéci zaniku elektronéw na skutek trojciatowej rekombinacji nie
zalezy od czasu:

R, = const.

Widag¢ stad, ze poczatkowo zanik elektronéw moze by¢ zdominowany wspoétczynnikiem
Rp zwigzanym 7z ekspansja, jednak po pewnym crasie to trojcialowa rekombinacja
stanie sie istotniejsza i doprowadzi do pelnej rekombinacji. Poniewaz rekombinacja za-
czyna dominowa¢ w momencie, gdy energia swobodnych elektronéw jest juz znacznie
mniejsza niz potencjat jonizacji, to nawet niewielka warto§¢ wspoétczynnika rekombi-

nacji trojcialowej moze istotnie wplynaé¢ na temperature elektronéw nie zmieniajac
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znaczaco ich koncentracji. Moze to skutkowaé¢ wolniejszym ochtadzaniem plazmy, niz

wynikaloby to jedynie » modelu adiabatycznego.

W sytuacji, gdy mamy do czynienia z ekspansja w osrodku gazowym, ulega ona
spowolnieniu, a na jej charakter maja wplyw procesy z przekazem ciepta i powstala

fala uderzeniowa.

Mimo ze procesy promieniste nie maja znaczacego wplywu na zachowanie plazmy,
to wlasnie dzieki nim jestesmy w stanie ja obserwowac i badaé¢. Przez pierwsze kilka-
dziesiat — kilkaset nanosekund emisja plazmy jest zdominowana promieniowaniem o cig-
glym rozkladzie spektralnym, wynikajacym z przej$¢ free-bound oraz free-free (L5).
Jednoczeénie, na skutek przekazu energii w zderzeniach, nastepuje wzrost populacji
stanéw wzbudzonych i stopniowo zwieksza sie znaczenie emisji spontanicznej. Pro-
mieniowanie to, w postaci linii widmowych, moze by¢ czesciowo zaabsorbowane przez
gesta, gruba optycznie plazme. Poczatkowo promieniowanie ciggte jest zbyt silne, aby
widoczne byly linie emisyjne. Co wiecej, wystepuje ogromne poszerzenie starkowskie
tych linii, co utrudnia ich wyréznienie z tta. Z czasem jednak, gdy plazma si¢ ochta-
dza, jego natezenie maleje i charakterystyczne linie zaczynaja by¢ widoczne. Moze
pojawiaé sie takze emisja pochodzaca od wzbudzonych molekut. Dhugosé fali linii wid-
mowej jest charakterystyczna dla danego sktadnika, moze wiec stuzyé¢ do okreslenia
sktadu chemicznego plazmy. Dlatego obserwacje metoda LIBS przeprowadza sie kilka
mikrosekund po powstaniu plazmy, gdy widmo ciagle nie zaburza juz widma charak-

terystycznego, a linie spektralne sa nieznacznie starkowsko poszerzone.

Przedstawiony powyzej model adiabatycznej ekspansji PIL jest modelem przybli-
zonym, dajacym zgrubne, jakosciowe pojecie o jej zachowaniu. Zeby doktadniej opi-
sa¢ zmiany parametréow plazmy oraz ewolucje ksztaltu jej Swiecacego obszaru, oprocz
proceséw atomowych nalezy wzigé pod uwage takze réwnania hydrodynamiczne. Mo-
delowanie takie bylo prowadzone zaréwno w przypadku przebicia w gazie jak i ablacji
[71, [72]. W przypadku ablacji nalezy takze uwzgledni¢ oddzialywanie plazmy z po-
wierzchnig materiatu, co czyni problem jeszcze bardziej ztozonym. Ewolucje ksztattu
plazmy wielokrotnie badano takze eksperymentalnie dla przebicia w gazie [64], [73] [74]
oraz ablacji ciata statego [67, [75].

Jezeli chodzi o przebicie w gazie, to zar6wno modelowanie, jak i obserwacje wska-
zuja, ze zaczynajac od ksztattu podluznego, przypominajacego tze, plazma szybko
przechodzi w strukture o dwoch lub trzech maksimach $wiecenia. Nastepnie $wiecacy
obszar plazmy przybiera bardziej sferyczny ksztatt, przechodzac po kilkudziesieciu mi-
krosekundach w wirowg strukture toroidalna. W niektorych przypadkach przez srodek
toroidu wyrzucany zostaje fragment goracego, Swiecacego materiatu. W przypadku

plazmy ablacyjnej, poczatkowo jej ksztalt jest uwarunkowany bliskoscig powierzchni
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materialu. Z czasem plazma oddala sie od powierzchni i nabiera coraz bardziej owal-
nego ksztattu. Plazma ochtadza sie i rozrzedza, az do osiagniecia rownowagi z otocze-

niem co nastepuje po okoto kilkudziesieciu — kilkuset mikrosekundach.



Rozdziat 2

Rozpraszanie promieniowania

elektromagnetycznego w plazmie

Rozpraszanie fal elektromagnetycznych w plazmie to rozpraszanie na obiektach
wchodzacych w jej sktad, czyli natadowanych czastkach swobodnych (elektrony, jony)
oraz elektronach zwigzanych w atomach, jonach i molekutach. 7 punktu widzenia
elektrodynamiki klasycznej, czastka natadowana, oscylujaca w polu elektrycznym fali
elektromagnetycznej, emituje promieniowanie o charakterze dipolowym. Ze wzgledu
na ruchy termiczne i kolektywne czastek rozpraszajacych, dhugosé¢ fali rozproszonej
moze sie rozni¢ od dhugosci fali padajacej. Gdy w trakcie rozpraszania energia we-
wnetrzna czastki nie ulega zmianie, mamy do czynienia z rozpraszaniem elastycznym
— Thomsona badz Rayleigha — odpowiednio na elektronach swobodnych i zwigzanych.
Jedli zas podczas rozpraszania energia wewnetrzna czastki ulega zmianie — nastepuja
przejs$cia miedzy poziomami energetycznymi — to rozpraszanie jest nieelastyczne i nosi
nazwe rozpraszania Ramana. Poniewaz widma rozpraszania, ich natezenie i ksztalt,
silnie zaleza od koncentracji i szybkosci czastek, sa one bogatym Zrédlem informacji

o plazmie.

Niniejszy rozdziat porusza najwazniejsze zagadnienia teorii rozpraszania fal elektro-
magnetycznych, ze szczegdlnym uwzglednieniem aspektéw istotnych z punktu widzenia

eksperymentalnego wykorzystania proceséw rozpraszania do diagnostyki plazmy.

Doktadny opis teorii rozpraszania $wiatta mozna znalezé w wielu podrecznikach

[20] [76] [77] i artykutach przegladowych [78, [79].

25
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2.1 Podstawy teorii rozpraszania fal elektromagnetycznych

Jedli wigzka laserowa o mocy P; oddzialuje na drodze o dtugosci L z o$rodkiem,
w ktorym koncentracja centréw rozpraszania wynosi m, to moc promieniowania roz-

proszonego w jednostkowy kat brytowy d$2 wynosi:

dpP; do

gdzie indeks 7 odnosi sie do fali padajacej, a s do fali rozproszonej. Wielkosé¢ do/ d€2 to
rézniczkowy przekrdj czynny na rozpraszanie, zdefiniowany jako stosunek mocy pro-
mieniowania rozproszonego w jednostkowy element kata brytowego w jednostce czasu,

do strumienia padajacego promieniowania elektromagnetycznego:

0= L) 22

gdzie (S;) to usredniona po pelnym okresie fali warto$¢ wektora Poyntinga promienio-

wania padajacego. Moc rozproszona w jednostkowy kat brytowy dP;/dQ) jest powia-

zana 7 wektorem Poyntinga:
= 1 dPs .

T RTAQ”
ktory podaje ilosé energii przepltywajacej przez jednostkowa powierzchnie, w jedno-

(2.3)

stce czasu, w kierunku propagacji fali rozproszonej §. R jest wektorem okreslajacym
odlegtosé elektronu od punktu obserwacji P, tak jak to pokazano na rysunku 211
Korzystajac z definicji wektora Poyntinga:
S=FE x H=¢eoc|E|*3, (2.4)
gdzie EiH to odpowiednio natezenia pola elektrycznego i magnetycznego promieniu-

jacego tadunku, z rownan (23) i (24) otrzymujemy:

= eoc| E(7)|°R2. (2.5)

e
B P

Rysunek 2.1: Definicja wektoréw stuzacych do opisu zjawiska rozpraszania. Punkt O to
poczatek uktadu wspétrzednych, a P to punkt obserwacji. Wektor 7; okresla polozenie czastki
rozpraszajacej, 7 — wspotrzedne punktu obserwacji, a R=7— 7; odlegto$¢ obserwatora od
czastki. Wektor jednostkowy § definiuje kierunek rozpraszania. R’ to odleglos¢ czastki od
punktu obserwacji po czasie retardowanym ¢, a 7; to polozenie czastki w chwili #'.
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wyznaczenia natezenia pola elektrycznego promieniowania emitowanego przez rozpra-
szajaca czastke. W niniejszym rozdziale pokazane sg przekroje czynne na procesy roz-
praszania, w tym rozpraszania Thomsona i Rayleigha, z ktérymi mamy do czynienia

w przypadku rozpraszania fal $wietlnych na plazmie.

2.1.1 Promieniowanie emitowane przez czgstke w ruchu

Oscylujaca czastka emituje promieniowanie poniewaz jest przyspieszana. Pole wy-
twarzane przez przyspieszang czastke mozna wyznaczyé¢ wychodzac z niejednorodnego
réwnania falowego [77]. Rownanie to opisuje propagacje fali elektromagnetycznej po-
wstatej w osrodku, w ktorym istnieja niezerowe prady i gestosé¢ tadunku:

2 7=
<Ci2% - v2> B(7t) = —uo% _ %Vp, (2.6)
gdzie J to gestos¢ pradu, ktora dla pojedynczego elektronu o tadunku e i predkosci ¢
wyraza sie jako J (7,t) = —e# (t), natomiast p to gestos¢ ladunku elektrycznego, ktora
w rozpatrywanym przypadku wynosi 0. Zaktadajac, ze obserwacja prowadzona jest
z duzej odleglosci w poréwnaniu z droga przebyta przez czastke w czasie obserwacji
17| < ‘E‘ oraz ze czastka jest nierelatywistyczna, tj. v < ¢, rozwigzanie réwnania,

([28) prowadzi do wyrazenia na pole elektryczne w punkcie obserwacji P:
= _[sx(xa(t))] = —==ir (), (2.7)

gdzie @ i dar to odpowiednio wektor przyspieszenia i jego sktadowa prostopadia do
kierunku obserwacji §, czyli |dr| = |d| sin 6, gdzie 6 to kat pomiedzy kierunkiem wektora
przyspieszenia a kierunkiem obserwacji. Wystepujacy w powyzszym roéwnaniu czas t’
to tzw. czas retardowany, réznigcy sie od czasu t o czas potrzebny na dotarcie fali
elektromagnetycznej od zrédta do detektora, wynoszacy:

, Rose (o)

t'=t—(R'/c)~t— , (2.8)

C

Z rownan (2.5) oraz (27) otrzymujemy:

e’la(t’)

dP =0 o
qq ~ SodlElR = 16723

.2
0 sin” 6. (2.9)

Rozkltad przestrzenny mocy promieniowania emitowanego przez czastke w ruchu ma
charakterystyczny ksztalt jak dla promieniowania dipolowego (rysunek 2:2)), z maksi-
mum w kierunku prostopadltym do kierunku przyspieszenia, czyli kierunku pola pa-
dajacej fali elektromagnetycznej. Promieniowanie nie jest emitowane w kierunku osi

dipola.
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Rysunek 2.2: Charakterystyczny dla promieniowania dipolowego przestrzenny rozklad
mocy promieniowania, emitowanego przez czastke o przyspieszeniu d.

2.1.2 Rozpraszanie na elektronie swobodnym

Zjawisko rozpraszania fali elektromagnetycznej na elektronie - rozpraszanie thom-
sonowskie - to wynik oscylacji elektronu wywotanej polem elektrycznym padajacej fali
swietlnej. Pole elektryczne monochromatycznej, ptaskiej i liniowo spolaryzowanej fali
swietlnej o wektorze falowym k; i czestotliwodci w;, padajacej na elektron bedacy w po-

lozeniu 7; wyraza si¢ wzorem:

B; (7, 1) = By cos (E T () — Ws) , (2.10)
gdzie Ej to amplituda tego pola.
Pod wptywem pola elektrycznego EZ, nierelatywistyczny elektron jest przyspieszany
sita Lorentza i, jesli nie dziataja zadne dodatkowe sity, jego przyspieszenie wynosi:
d?7(t) e =

Q(Ft) =~y =~ B (7\1). (2.11)

Pole elektryczne wyemitowane przez przyspieszony tadunek mozna wyznaczy¢, pod-
stawiajac do réwnania (2.7) wyrazenie (2I1]) na przyspieszenie a (F Wt ) w chwili ¢'.
Wektor F;- jest wektorem potozenia czastki w chwili ¢/. Zakladajac, ze podczas samego
procesu rozpraszania czastka porusza sie ze stala predkoscia, jej polozenie wzgledem

punktu O w chwili ¢ wynosi:

7 =17 (t') =7 (0) + ot (2.12)

Korzystajac z rownan (27), (2.8)), (ZI0) i (2I12) mozna pokazac, ze pole wytworzone
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A°

Rysunek 2.3: Geometria rozpraszania i definicje katow: 9 — kat pomiedzy kierunkiem fali
padajacej a kierunkiem fali rozproszonej, czyli kat rozpraszania; ¢ — kat pomiedzy plaszczyzna
rozpraszania zz, a kierunkiem polaryzacji wigzki rozpraszanej Eio; 0 - kat pomiedzy wekto-
rem fali rozproszonej a wektorem polaryzacji fali padajacej. Oznaczenia wektorow falowych:
promieniowania padajacego EZ-, rozproszonego ES oraz wektor falowy rozpraszania k. Wersory
7 oraz § definiuja kierunki odpowiednio fali padajacej oraz rozproszone;j.

przez czastke przyspieszong w polu elektrycznym fali §wietlnej, czyli pole elektroma-

gnetyczne promieniowania rozproszonego, przybiera postac:

B ER ix Ey)] cos (- 7 —wit) =
Te {(éx <§xﬁio)] o
— I cos [k:SR — wt — (/gs — kl> xy (0)] . (2.13)

Poniewaz amplituda tego pola maleje z R, to rozproszona fala ma charakter fali kulistej,

o czestotliwodci:

<y

_i.
ws = Wi (2.14)

<y

i wektorze falowym ks = wss. Czestotliwosé tej fali jest przesunieta wzgledem czestotli-
wosci fali padajacej, co spowodowane jest efektem Dopplera. Elektron poruszajacy sie
z predkoscia v, ,widzi” fale padajaca o czestotliwosci we = w; — kUi taka tez czestotli-
wos$¢ ma fala rozproszona w uktadzie zwigzanym z elektronem. Do obserwatora dociera
za$ fala, ktorej czestotliwosé jest takze przesunieta dopplerowsko: w, = we+ k- 7. Cal-

kowite przesuniecie dopplerowskie wynosi wiec

Aw=ws —w; =k T (2.15)



30 ROZDZIAL 2. ROZPRASZANIE PROMIENIOWANTIA...

i jest wprost proporcjonalne do predkosci elektronu wzdtuz kierunku wektora rozpra-

szania k, zdefiniowanego jako:

FeF— T 7| ~ 2k, sin(d/2) ‘i—” sin (9/2) . (2.16)
i
Wynika stad, ze najwieksze przesuniecie czestotliwosci fali rozproszonej wystepuje dla
tadunkéw poruszajacych sie wzdtuz E, natomiast dla tadunkéw poruszajacych sie pro-
stopadle do k rozpraszanie zachodzi na tej samej czestotliwosci wys = w.
Laczac rownania ([2.2)), [2.9) oraz (Z13) otrzymujemy rozniczkowy przekrdj czynny
na rozpraszanie Thomsona na pojedynczym elektronie swobodnym:

do

10 _r2s1n 9-7“ (1—sm ¥ cos? gp) (2.17)
gdzie
1 e2
ro o=
© dweg mec?

to klasyczny promien elektronu. Moc fali rozproszonej osigga zatem maksymalng war-
tos¢ w kierunku prostopadlym do kierunku polaryzacji wigzki padajacej, a znika w kie-
runku do niej réwnolegtym.

Catkujac rozniczkowy przekroj czynny ([Z.I7) po pelnym kacie brytowym, otrzymu-

jemy calkowity przekrdj czynny na rozpraszanie Thomsona:

aT_/—dQ_ —7r? & 6,65256 - 10”2 m?. (2.18)

2.1.3 Rozpraszanie na elektronie zwigzanym

Elektron zwigzany w atomie lub jonie mozna potklasycznie traktowaé jako oscylator
harmoniczny, z sitg sprezystosci pochodzaca od oddziatywania kulombowskiego z do-
datnio natadowanym jadrem o duzej masie oraz sita wymuszajaca pochodzaca od pola
elektrycznego padajacej fali §wietlnej. W przypadku nierelatywistycznym, réownanie
ruchu takiego elektronu ma postaé:

?;2 - m’y((ii—t + mwiF = —ek;. (2.19)
Drugi czton po lewej stronie tego rownania opisuje straty energii, a trzeci — to sila
sprezystosci oscylatora o czestotliwo$ci wlasnej wg. Gdy pole fali padajacej jest dane

rownaniem (Z.I0), rozwigzaniem réwnania (2.19)) jest:

1 eE;
r=Re| 5———F— : 2.20
Pt (s ) o (2.20)

P —whtrywg ) m
a wiec:
a2t —w? E;
LU (. ) (2.21)
de? w? —wh +iyw; ) m



2.1. PODSTAWY TEORII ROZPRASZANIA FAL... 31

Podstawiajac (Z2I) do rownan (2:2)) i (2.9)), otrzymujemy rézniczkowy przekrdj czynny

na rozpraszanie promieniowania elektromagnetycznego na zwiazanym elektronie:

: 4
do(wi) _ 2 i sin®g. (2.22)
dQ (w? —wd)” + (ywi)

Calkujac po pelnym kacie brytowym otrzymujemy:

4
o (wi) = 2T ;2 i . (2.23)

.
3% (w? — wd)® + (ywi)?

Jak widac¢, o (w;) rosnie gdy czestotliwosé fali padajacej w; zbliza sie do czestotliwosci
rezonansowej wo, osiaggajac dla niej maksymalng wartosé. Jesli w; > wyg, to przekroj

czynny przybiera stala wartosé rowng op. Z kolei dla w; < wp:

o (wi) ~ o <Z—0>4 —- (%)4 (2.24)

i silnie maleje z dlugoscia fali promieniowania padajacego. Proces ten nazywany jest

rozpraszaniem Rayleigha i dotyczy takze rozpraszania na matych czastkach.

2.1.4 Rozpraszanie na zbiorze elektronéw

Sygnaly rozpraszania rejestrowane w rzeczywistych warunkach eksperymentalnych
nie pochodza od pojedynczej czastki ale catego ich zbioru, oswietlonego wiazka lase-
rowa. Jedli rozpraszanie zachodzi na zbiorze czastek, kazde z centréw rozpraszania
emituje promieniowanie. Zakltadajac, ze wielokrotne rozpraszanie mozemy pominac,
tzn. ze $wiatlo rozproszone dociera bezposrednio do detektora, bez dodatkowych roz-
proszen, wypadkowe pole elektryczne jest suma wektorowa pol emitowanych przez
poszczegdlne elektrony wewnatrz obszaru rozpraszania. Wowczas moc rozproszona

w jednostkowy kat brytowy wynosi:

ar N N N .

a2 7N R k(75 (0)—71(0))

1g = 0T ZlEJ;El oczllzle 3(0)=71(0)) (2.25)
Jj= = J=11=

Rownanie to mozna przepisaé rozdzielajac sktadniki dla ktorych j =11 j #1:

d_P B gocr?
a2

NE? + goer?N (N — 1) <E] : El> (2.26)

A
gdzie <E’; E_fl> oznacza usrednianie po wszystkich polozeniach elektronéw. Forma
drugiego sktadnika wynika z liczby sposobéw na jakie mozemy wybraé¢ dwa sposrod N
elektronow. Sktadnik ten znika jesli elektrony sg rozmieszczone przypadkowo, ponie-
waz wowczas dla danego E}-, E_fl moze by¢ zar6wno dodatnie, jak i ujemne, z tym sa-
mym prawdopodobieristwem. W takiej sytuacji dominuje czynnik pierwszy, ktory opi-

suje rozpraszanie na N przypadkowo rozmieszczonych centrach rozpraszania. Mozna
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wtedy pominaé efekty interferencyjne pomiedzy falami rozproszonymi na poszczegdl-
nych elektronach i w efekcie rozpraszanie jest niekoherentng superpozycja wktadow
od poszczegolnych elektronow. W takim przypadku, jak wynika z rownania (215,
rozktad czestotliwosci fal rozproszonych na réznych elektronach odpowiada rozktadowi
predkosci w kierunku wektora rozpraszania k. Wktad od drugiego czynnika pojawia sie
jedynie, gdy polozenia elektronéw sa ze sobg skorelowane i mamy wowczas do czynienia
7z interferencja fal rozproszonych na réznych elektronach.

Biorac pod uwage zmiane czestotliwosci fali rozproszonej wzgledem czestotliwosci
fali padajacej, moc $wiatta rozproszonego na zbiorze elektron6w mozemy przedstawic
jako modyfikacje rownania (2.1)):

dP;
dw

- - . do
(k,w) = PmLS(k,w)d—Q, (2.27)

gdzie funkcja S(E,w) to tak zwany dynamiczny czynnik ksztattu (funkcja gestosci
spektralnej), opisujaca spektralny rozktad promieniowania rozproszonego. Jest w niej
zawarte przesuniecie czestotliwodci $wiatta rozproszonego wynikajace z efektu Dop-
plera oraz korelacje pomiedzy poszczegdlnymi centrami rozpraszania. W przypadku
rozpraszania niekoherentnego, dynamiczny czynnik ksztattu nie wplywa na catkowita

moc rozproszong, gdyz

/ S(k,w)dw = 1. (2.28)

2.2 Rozpraszanie Thomsona w plazmie

Rozpraszanie Thomsona to rozpraszanie niskoenergetycznego (hw < mec?) pro-
mieniowania elektromagnetycznego na zbiorze swobodnych elektronéw.

Fale rozproszone na pojedynczych elektronach interferuja konstruktywnie, co na-
zywamy rozpraszaniem koherentnym, gdy maja jednakowe fazy. Fazy te wyrazone sg
czynnikiem & - 75(0) (rownanie (2.I3))), gdzie 75(0) oznacza poczatkowe potozenie da-
nego elektronu. Konstruktywna interferencja zachodzi wiec, gdy elektrony sa oddalone
od siebie o 27 /k wzdtuz kierunku wektora rozpraszania k. Jesli zas rozklad elektronow
jest przypadkowy na odleglosci 27 /k, to fazy fal rozproszonych takze sa przypadkowe
i rozpraszanie ma charakter niekoherentny. Wobec powyzszego, dtugosé¢ 27 /k odgrywa
role drogi spojnosci dla fluktuacji gestosci elektronéw. Gdy fluktuacje te zachodza
na dlugosciach znacznie krotszych od 27/k to mamy do czynienia z rozpraszaniem
koherentnym, w przeciwnym razie rozpraszanie jest niekoherentne.

W plazmie zakres oddziatywan elektronéw okresla promieni sfery Debye’a (ILT):

eokpT.\ "/
Ap = <)
Nee




2.2. ROZPRASZANIE THOMSONA W PLAZMIE 33

(a) (b)

27 [k \\/ i

Rysunek 2.4: (a) Rozpraszanie kolektywne (koherentne): promieri Debye’a A\p jest znacz-
nie mniejszy od dtugosci fali rozpraszania 27/k, o > 1. (b) Rozpraszanie niekolektywne
(niekoherentne): Ap jest znacznie wiekszy od 27/k, a < 1.

W ramach sfery Debye’a elektrony ,czuja” inne pojedyncze elektrony. Poza ta sfera
tadunek pojedynczego elektronu nie jest odczuwany, a znaczenie maja jedynie kolek-
tywne zachowania zbioru tadunkéw. Jesli dtugosé fali fluktuacji koncentracji elektro-
néw, na ktorych zachodzi rozpraszanie, jest znacznie mniejsza od dlugosci Debye’a,
27/ (klambdap) = 2mra < 1, mamy do czynienia z rozpraszaniem Thomsona wytacz-
nie na elektronach, ktérych ruch nie jest skorelowany. FElektrony sa na tym odcinku
rozmieszczone przypadkowo i rozpraszanie jest niekoherentne (rysunek 2:4]). Zdefinio-

wany tutaj parametr rozpraszania o wynosi:

Uk = — L Ac ne ' (2.29)
“= D sin(9/2) Ap  4meokpsin(¥/2) \ T, ' '

W przypadku przeciwnym, gdy 27/(kAp) > 1, wszystkie elektrony znajdujace sie
w kuli o rozmiarach promienia Debye’a oscyluja zgodnie w fazie pod wpltywem padaja-
cej fali elektromagnetycznej. Pojawiaja sie efekty interferencyjne i mamy do czynienia
z tzw. rozpraszaniem kolektywnym, ktére ma charakter rozpraszania koherentnego.
Fluktuacje koncentracji elektronéw w skali wiekszej niz Ap sa zwiazane zaréwno z ru-
chem elektronow, jak i jonéw. Tak wiec widmo kolektywnego rozpraszania Thomsona

zawiera informacje o funkcji rozktadu energii dla obu typéw czastek.

2.2.1 Dynamiczny czynnik ksztattu S(E, Aw)

Rozpraszanie zachodzi na fluktuacjach koncentracji elektronéw, zatem postaé tych
fluktuacji decyduje o dynamicznym czynniku ksztaltu. Koncentracje elektronéw mozna

przedstawié¢ jako sume N funkcji 6 Diraca:

ne(Fyt) =Y 6 (F— (1)) . (2.30)

ne(k,t) = f:exp (-i% : Fj(t)) . (2.31)
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Dynamiczny czynnik ksztaltu S jest zwigzany z funkcjg autokorelacji koncentracji

elektronéw:

o 1 oo = =
Sk, Aw) = 5— / !Bty (k, tyn*(k, t + 7)dr, (2.32)

gdzie Aw = wg —w;. Widmo promieniowania rozproszonego jest czasowa transformata
Fouriera funkcji autokorelacji fourierowskiej przestrzennej sktadowej fluktuacji koncen-
tracji elektronéw, ktérych wektor falowy jest roéwny wektorowi rozpraszania wyznaczo-
nemu przez geometrie rozpraszania. Znajac rozktad fluktuacji koncentracji elektrondw,

mozna wyrazenie na dynamiczny czynnik ksztattu zapisa¢ w postaci [78]:

o L= Gi(dw/k) P
S(k, Aw) = ' 1 —Ge(Aw/k) — Gi(Aw/k) FelBu/hs (2.33)
Go(Aw/k) i |
T TG (Bw/h) - GildwyR) | FHE/P)

Jako F.(Aw/k) i F;(Aw/k) oznaczone zostaly znormalizowane funkcje rozktadu pred-
kosci odpowiednio elektronéw i jonéw, dla sktadowej w kierunku k. Wielkogci G, oraz
G, to tzw. catki ekranowania, zalezne od funkcji rozktadu predkosci odpowiednio dla

elektronéw i jonéw:

G (v):47T62 /E'vaoe(ﬁ)da (2.34)
T mek? | R (G- w) '
G‘(v):4”262/’;'%"00@'(4)(16 (2.35)
STk ) R w—w) |

Powyzsze catkowanie przebiega po rzeczywistej osi wartosci k-v zaczynajac ponizej
bieguna k-v=F- Up, gdzie Uy to predkos¢ natadowanej czastki probne;j.

W przypadku plazmy indukowanej laserem, mozna przyjaé, ze rozktad predkosci
czastek jest rozktadem maxwellowskim. Nalezy zaznaczy¢, ze takie zatozenie nie wy-
maga istnienia lokalnej réwnowagi termodynamicznej, gdyz rozktady dla jonoéw i elek-
tronéw moga by¢ opisane innymi temperaturami. Funkcje rozktadu szybkosci sg wiec

wyrazone przez:

n
v l/2

oo =
filv) = 2 (#) exp (—(v/vi)?) . (2.37)

z

) exp (—(v/ve)?) (2.36)

Wielkosé v to szybkosé czastki, natomiast

<2k:BTe> 1/2 <2k3ﬂ>1/2
Ve = U = )
Me mg

to érednie szybkosci elektronéw i jondéw, wyrazone przez temperatury: elektronowa T
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i jonowa T;. Wprowadzajac oznaczenia: x, = Aw/kv, oraz x; = Aw/kv;, mozna calki

ekranowania wyrazi¢ jako:

Ge = —a*W(x,), (2.38)
T.
Gi=—z <—> W (x5). (2.39)
T,
Funkcja W (z) to zespolona funkcja dyspersji plazmy:
W(z)=1- 226" /ep2dp —ir e (2.40)
0

Podstawiajac powyzsze wielkosci do rownania (2.33]) dostajemy wyrazenie na dyna-

miczny czynnik ksztaltu:

2
exp(—a?)
172

1+ za(Te/Ti)W (x;)
1+ a?W(ze) + o2(Te /T W (i)
—a?W (z.)
14+ a®W(xe) + @?2(Te ) T)W (x;)

S(k, Aw)dw = ' dae+

241
2 exp(—x?) (241)
12

+z dx;.

Jak wida¢, rozktad spektralny rozproszonego promieniowania zalezy od termodyna-
micznych parametréow plazmy, tj. koncentracji elektronéw, temperatury elektronowej,
a takze temperatury czastek ciezkich. Poniewaz na parametr rozpraszania, oprécz pa-
rametrow plazmy wplywa takze kat rozpraszania ¢ ([2.29)), ksztalt widma zalezy takze
od geometrii rozpraszania. Parametr o osiaga maksymalna wartosé, gdy ¢ = 0, a mini-
malng dla ¥ = 7. Z tego powodu najbardziej kolektywny charakter widma rozpraszania
mozna obserwowaé dla rozpraszania w przod. W praktyce jednak obserwacje rozpra-
szania dla niewielkich katow ¢ sg klopotliwe ze wzgledu na trudnosci z oddzieleniem

sygnatu rozpraszania od wigzki laserowe;j.

2.2.2 Przyblizenie Salpetera

Korzystajac z przyblizenia Salpetera [80], wyrazenie (2.41]) na S(E, Aw) mozna roz-
separowac¢ na dwa sktadniki, z ktorych jeden zalezy wylacznie od zmiennej x., a drugi
od zmiennej z;. Taka separacja jest mozliwa dzieki duzej réznicy w szybkosciach jondw
i elektronéw zwiazanych ze znaczng réznica ich mas. Jesli r6znica pomiedzy tempera-
tura elektronowa a temperaturg jonowsa nie jest duza, to z. < x; i czynnik ksztattu na

rozpraszanie Thomsona przybiera postac:

- 1 exp(—z2)
k, Aw)dw ~ dz,
S(k, Aw)dw '1+a2W(xe) —1ja et
R , (2.42)
. 1 exp(—xi)dm
1+a2) |1+82W(x;)| =l/2 v

2

glzie 52 = = (12, ) (T./T,).



36 ROZDZIAL 2. ROZPRASZANIE PROMIENIOWANTIA...

W przyblizeniu tym S zawiera dwa sktadniki: elektronowy Se(E, Aw) oraz jonowy
S;(k, Aw). Posta¢ analityczna obu sktadnikéw jest podobna, réznig sie jedynie ampli-
tuda oraz wartosciami parametrow « i S.

Przesuniecie czestotliwosci w ramach czesci elektronowej odpowiada przesunieciu
dopplerowskiemu zwigzanemu z szybkoscig termiczng elektronow. Czesé elektronowa
jest wiec wynikiem rozpraszania $wiatta na fluktuacjach koncentracji swobodnych elek-
tronéw. Natomiast przesuniecie czestotliwoéci w ramach czesci jonowej odpowiada
przesunieciu dopplerowskiemu charakterystycznemu dla szybkosci termicznej jondw
i jest ona zwigzana z rozpraszaniem na fluktuacjach koncentracji elektronéw powo-
dowanych ruchem jonéw. Sktadowa jonowa widma rozpraszania jest okoto 100 razy
wezsza, spektralnie od sktadowej elektronowej i do jej pomiaru zwykle potrzebna jest
specjalna aparatura.

Catkujac rownanie (2.42]) po czestotliwosci, mozna wyznaczy¢ catkowite natezenie

rozproszonego promieniowania:

S(F) = / S(F, Aw)%dw — () + Si(F) (2.43)

przy czym
Se(k) = ﬁ (2.44)
Si(k) = 2l (2.45)

(14+a2)[14a2(1+2T./T;)]
7 powyzszych réwnan wynika, ze catkowite natezenie sktadowej elektronowej zalezy

wylacznie od parametru «, czyli od n. i T,, natomiast natezenie sktadowej jonowej

takze od tadunku jonu z i temperatury 7;.

2.2.3 Rozpraszanie niekolektywne

Od parametru rozpraszania « zalezy charakter rozpraszania, a wiec rowniez ksztatt
widma promieniowania rozproszonego. Dla przypadku gdy o — 0, czyli gdy Ap > 1/k,
drugi sktadnik rownania (2.42) znika, a widmo rozpraszania oddaje funkcje rozktadu
szybkosci elektronéw. Ten graniczny przypadek odpowiada opisanemu wczesniej roz-
praszaniu niekolektywnemu. Jesli funkcja rozktadu szybkosci jest maxwellowska, to
wyrazenie (Z.42) przyjmuje posta¢ funkcji Gaussa o szerokosci potowkowej wynikajacej
z przesuniecia Dopplera dla termicznego ruchu elektronéw (rysunek (c)). W ta-
kim wypadku temperatura elektronowa moze zosta¢ wyznaczona z szerokosci rozktadu

spektralnego widma rozpraszania:

7nec2 AWl/e 2
T. = . , 2.46
8kp sin?(19/2) ( wj > (246)

gdzie Aw; . jest potowa szerokosci rozktadu na wysokosci 1 /e jego maksymalnej am-

plitudy. Koncentracja elektronéw jest natomiast powiazana z catkowitym natezeniem
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b c
20w = 2wy X /N () (©)
B
o BN AuwiyeoVTe
0 Aw (j.u.) 0 Aw (j.u.) 0 Aw (j.u.)

Rysunek 2.5: Przykladowy ksztalt elektronowej czesci dynamicznego czynnika ksztattu
Se dla réznych wartosci parametru rozpraszania: (a) « = 4 — przypadek silnie kolektywny,
(b) @ =1 — przypadek czesciowo kolektywny, (c) a = 0, 1 — przypadek niekolektywny.

rozproszonego promieniowania zgodnie z rownaniem ([2.27). W takim wypadku trzeba
jednak wykalibrowaé¢ bezwzgledna czuto$é¢ uktadu detekcji. Zazwyczaj wykonuje sie
to poprzez poréwnanie natezenia rozpraszania Thomsona z natezeniem rozpraszania

Rayleigha lub Ramana, otrzymanych dla gazu o znanym sktadzie i koncentracji [31, 81].

2.2.4 Rozpraszanie kolektywne

Dla duzych wartodci parametru rozpraszania «, wszystkie elektrony znajdujace sie
w kuli o promieniu Debye’a oscyluja zgodnie w fazie pod wptywem fali padajacej.
Otrzymane widmo sktada sie z waskiego piku jonowego blisko czestosci fali padajacej
w;, oraz dwoch pikow elektronowych, tzw. satelitoéw, potozonych symetrycznie wzgle-

dem tej czestosci 1 oddalonych od niej o (rysunek (a)):

3\ 1/2
Aw = w, <1 + @) . (2.47)

Jak wida¢, dla bardzo duzych wartosci o, Aw ~ wy, czyli piki oddalone sg od cze-
stotliwosci fali padajacej o czestotliwosé plazmowa. Poniewaz czestotliwosé plazmowa
zalezy od koncentracji elektronéw, a nie zalezy od ich temperatury, to z potozenia pi-
kow elektronowych mozna wyznaczy¢ ne bez koniecznosci przeprowadzania bezwzgled-
nej kalibracji czultosci uktadu pomiarowego. Zgodnie z wyrazeniami (2.44]) oraz (2.45)
dla a — oo czesé elektronowa funkcji gestosci spektralnej znika, a przekrdj czynny na
rozpraszanie stanowi z/(1 + 2T, /T;) przekroju Thomsona.

W przypadku plazmy badanej w tej pracy, parametr rozpraszania przyjmuje war-
tosci a = 1, co odpowiada przypadkowi czesciowo kolektywnemu. W takim wypadku
widmo sktada sie z wyraznej czesci elektronowej, ktora jednak nie ma postaci waskich
pikow lecz linii o duzych szerokosciach (rysunek (b)). Ich ksztalt silnie zalezy
zaréwno od koncentracji elektronéw jak i ich temperatury, co pozwala na wyznacze-
nie tych parametréow poprzez dopasowanie funkcji teoretycznej, bez koniecznosci ka-

librowania czutosci uktadu. Z kolei, cze$¢ jonowa stanowi waski pik na dlugosci fali
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log[ne(m-3)]

A\ (nm)

Rysunek 2.6: Dynamiczny czynnik ksztattu S(AM) dla rozpraszania Thomsona wyznaczony
dla \; =532 nm, ¥ = /2 oraz z = 1. (a) zaleznos¢ S, od n. dla T, = 20000 K, (b) zaleznosc
S, od n. dla T, = 50000 K, (c) zaleznosé¢ S, od T, dla n. = 0,5-10%* m~3, (d) zaleznosé¢ S,
od T, dla n. = 3-10% m~3, (c¢) zaleznosé¢ S; od stosunku 7, /7; dla n, = 1,0-10%* m~3 oraz
T. =20000 K.
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promieniowania laserowego i ma ksztalt spektralny zalezny takze od masy atomowej
sktadnikéow plazmy, temperatury jonowej T; oraz tadunku jonu z. Im wieksza réznica
pomiedzy T; a T,, tym wyrazniejsza staje sie podwdjna struktura w czesci jonowej
widma (patrz rysunek (e)). Jak juz wspomniano, obserwacja czesci jonowej wy-
maga zastosowania uktadu o bardzo wysokiej spektralnej zdolnosci rozdzielczej. Co
wiecej, na tej samej dtugosci fali wystepuje sygnal rozpraszania Rayleigha o podobnej
szerokodci spektralnej, co znacznie utrudnia badanie czesci jonowej widma rozpraszania

Thomsona.

Zalezno$é ksztaltu widma rozpraszania od parametréw plazmy, dla swiatta rozpra-
szanego o dlugosci fali \; = 532 nm, obserwacji pod katem ¥ = m/2 oraz dla stanu
jonizacji z = 1, zostala przedstawiona na rysunku 2.6l Rysunki (a) i (b) przedsta-
wiaja zaleznosé ksztattu widma sktadowej elektronowej rozpraszania Thomsona w za-
leznosci od n, przy stalej wartosci T, wynoszacej odpowiednio 20 000 K oraz 50 000 K.
Rysunki (c) i (d) przedstawiaja jej zaleznos¢ od T, przy stalej wartosci n. wyno-
szacej odpowiednio 0,5 - 1023 m™3 oraz 3 - 10?3 m~3. Charakter widma staje sie coraz
bardziej kolektywny wraz z rosnaca koncentracja elektrondéw oraz z malejaca tempera-
tura elektronows. Rysunek 2.6 (e) przedstawia zmiany sktadowej jonowej rozpraszania
Thomsona przy zmianie T, /T;. Dla T, > T;, skltadowa ta przybiera ksztalt dwoch
waskich, wyraznie rozseparowanych linii, odpowiadajacych rozpraszaniu na jonowych

falach akustycznych.

2.3 Rozpraszanie Rayleigha

Elastyczne rozpraszanie na elektronach zwigzanych w atomach, jonach lub moleku-
tach jest nazywane rozpraszaniem Rayleigha. Przy wyznaczaniu przekroju czynnego
na rozpraszanie Rayleigha, uproszczony klasyczny model opisany w podrozdziale 213
musi zostaé rozszerzony na przypadek zespotu wielu elektronéw zwigzanych w jednym
atomie, z uwzglednieniem ich oddziatywari. Biorac pod uwage mechanike kwantowa,
nawet pojedynczy atom ma wiele czestodci rezonansowych w;; zwigzanych z przej-
Sciami pomiedzy elektronowymi poziomami energetycznymi. Co wiecej, dla kazdej
z mozliwych kwantowych oscylacji w;; nalezy uwzgledni¢ jej wage, ktorag okresla sita
oscylatora f;;. Stad wyrazenie (Z22) na rozniczkowy przekroj czynny w rozpraszaniu

Rayleigha przybiera posta¢ (poza obszarem czestosci rezonansowych):

2

do(w;) = wir? Z Sy sin? 6. (2.48)

Q 2 2
d r Wi — w;
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. s s 2 .
Wprowadzajac polaryzowalnosé osrodkaH £ = (;—e) Z (fij/(w?j —w?)) dostajemy
ij
przekrdj czynny na rozpraszanie Rayleigha na sferycznie symetrycznej czastce jako:

4
= d & ¢?sin? 4. (2.49)

Taki model dobrze sprawdza sie dla przypadku gazéw atomowych i dla atoméw w sta-
nie podstawowym. W przypadku molekut sytuacja staje sie bardziej skomplikowana,
gdyz ze wzgledu na ich anizotropowosé, polaryzowalnosé € nie jest stala, lecz tensorem.
W efekcie promieniowanie rozproszone moze by¢ zdepolaryzowane, poniewaz wyindu-
kowany moment dipolowy moze nie by¢ rownolegly do pola padajacej fali §wietlne;j.
Dlatego dla padajacej, spolaryzowanej liniowo fali §wietlnej, promieniowanie rozpro-
szone zawiera dwie sktadowe: spolaryzowana i zdepolaryzowana, ktérych rézniczkowe

przekroje czynne wynosza odpowiednio [79]:

dap(wl-) w;l =2 . 9o 72 .2
O Tox2iel ¢ sin“ 6 + 5 (3 +sin”6) (2.50)
dad(wi) . w? 7_2 (2 51)
dQ 1672t 15’ '

gdzie £ = % (Exz + &yy + &22) to Srednia polaryzowalnosc,
2 . .
a 72 = % |:( T 5yy)2 + (Syy - fzz)2 + (fzz - £$$)2 +6 (fzy + fgz + fgz) } opisuje ani-

zotropie.

W plazmie o wysokiej temperaturze, wiekszego znaczenia w stosunku do rozpra-
szania na atomach w stanach podstawowych, nabiera rozpraszanie na jonach i ato-
mach w stanach wzbudzonych. Dla atomu w stanie kwantowym opisanym liczbami
kwantowymi: J (calkowity moment pedu) oraz M (magnetyczna liczba kwantowa),

rozniczkowy przekrdj czynny na rozpraszanie Rayleigha wynosi dla sktadowej spolary-

zowanej [82]:

27 2

do(w;) B 49 L J o1 J
( dQ >p—9(2J+1)wi7“e% Zw,?,_]wi? (—M 0 M) ) (2.52)

ij i

*Aby uniknaé¢ konfliktu oznaczeni, zamiast tradycyjnie przyjetego oznaczenia «, polaryzowalno$é
oznaczono jako &.
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a dla sktadowej niespolaryzowane;j:

do(w;) fU .
—(2J+1) E E
< df2 >d i | G wy; w2 —w?

J' 1 J J’ 1 J
1-M 0 M-1 1-M -1 M

_ . (2.53
wfj + w? (2:53)

Wystepujace we wzorach szescioelementowe tablice to symbole 3-j, stablicowane m.in.
przez Rotenberga [83]. Dla stanéw podstawowych gazéw szlachetnych J = 0 i wartosé

(253) wynosi zero, natomiast rownanie ([2.52]) sprowadza sie do rownania ([2.49)).

Podobnie jak ksztalt spektralny rozpraszania Thomsona zalezy od parametru «,
tak rozktad spektralny rozpraszania Rayleigha w gazie zalezy od parametru y = 1/k).,
gdzie A. jest érednig droga swobodna atomoéw [84]. Gdy parametr y > 1, rozpra-
szanie Rayleigha jest koherentne, a jego rozklad spektralny sktada sie z centralnego
maksimum oraz dwoéch maksiméw bocznych, rozmieszczonych symetrycznie. Maksima
boczne, nazywane pikami Brillouina, sg efektem rozpraszania na falach akustycznych.
Jezeli y < 1, rozpraszanie jest niekoherentne, a rozktad spektralny odpowiada rozpra-
szaniu na niezaleznych atomach. W takiej sytuacji jego szerokos¢ zalezy od przesuniecia
Dopplera zwigzanego z ruchem termicznym atomow/czasteczek. Dla warunkow ekspe-
rymentalnych stosowanych w niniejszej pracy, parametr y < i rozpraszanie Rayleigha

ma charakter niekoherentny [82].

Rozpraszanie Rayleigha ma niekoherentny charakter, zatem moc rozproszona jest
proporcjonalna do koncentracji centrow rozpraszania (ZI)). Dlatego, znajac cisnienie
i przekr6j czynny na rozpraszanie dla danego osrodka, sygnat ten mozna wykorzystaé
do kalibracji czulosci uktadu stosowanego przy niekolektywnym rozpraszaniu Thom-
sona. Jednak nawet nie znajac przekroju czynnego na rozpraszanie, mozna za pomoca
rozpraszania Rayleigha obserwowaé zmiany koncentracji atoméw w gazie, np. jego
zageszczenie spowodowane powstaniem fali uderzeniowej.

Ksztalt linii rozpraszania Rayleigha odzwierciedla ruch centréw rozpraszania, po-
niewaz czestos¢ rozproszonego promieniowania jest przesuniete na skutek efektu Dop-
plera. W zwiazku z tym, obserwujac rozpraszanie Rayleigha w plazmie, ze spektralnego

ksztattu jego linii mozna wnioskowaé¢ o temperaturze czastek ciezkich.

W prostym przypadku osrodka jednosktadnikowego, dynamiczny czynnik ksztattu
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dla rozpraszania Rayleigha wynosi [85]:

- 4 In2
Sr(k,w) = A—;TR HT exp <—4ln2 (w/AwR)z) ,
Ty 1n2
Awp = 2wy sin(0/2), | eI In2. (2.54)
mp

gdzie Ty, oraz my to temperatura oraz masa atoméw osrodka. Dla przypadku osrodka
zawierajacego rézne skiadniki, czynnik ksztaltu bedzie suma czynnikéw ksztattu po-

szczegdlnych sktadnikow.

2.4 Rozpraszanie Ramana

Obok powyzszych typow rozpraszania, wystepuje takze nieelastyczne rozpraszanie
na sktadnikach plazmy, znane jako rozpraszanie Ramana. Typowo rozpraszanie to ob-
serwuje sie na molekutach, ale mozliwa jest takze obserwacja tego zjawiska na atomach
[86]. Rozpraszanie Ramana mozna rozumie¢ jako rozpraszanie przy udziale wirtual-
nych pozioméw energetycznych (rysunek 2.7). Przez absorpcje promieniowania atom
lub molekuta zostaja wzbudzone do wirtualnego poziomu o bardzo krétkim czasie zy-
cia. Atom natychmiast relaksuje emitujac foton. Jesli powraca do swojego pierwotnego
stanu, mamy do czynienia z opisanym juz rozpraszaniem Rayleigha. Jesli natomiast
relaksuje na inny poziom, mamy do czynienia z rozpraszaniem Ramana. Wyemito-
wany foton moze mie¢ mniejsza lub wieksza energie niz foton zaabsorbowany, co jest
nazywane odpowiednio stokesowskim lub anty-stokesowskim rozpraszaniem Ramana.
W przypadku molekut poziomy poczatkowy i koricowy sa poziomami rotacyjnymi i wi-
bracyjnymi, co pozwala na obserwacje charakterystycznych przejéé dla réznych mole-
kut i stanowi podstawe szeroko stosowanej spektroskopii ramanowskiej. W przypadku

atomow sa to poziomy elektronowe.

A

energia

poziomy wirtualne

hvg hvg  hvg hvg+hv,

L 4 v

Rayleigh anty-Stokes Raman  Stokes Raman

Rysunek 2.7: Schemat poziom6éw energetycznych biorgcych udzial w procesie rozpraszania
Ramana.



2.4. ROZPRASZANIE RAMANA 43

Rozpraszanie Ramana jest rozpraszaniem niekoherentnym, wiec jego natezenie
takze niesie informacje o koncentracji centréw rozpraszania w plazmie i moze by¢ sto-

sowane do kalibracji uktadu do analizy niekolektywnego RT.






Rozdziat 3

Wptyw impulsu laserowego

na stan plazmy

Impuls laserowy oddzialujac z plazmg moze w sposob istotny zmieniaé jej stan,
czyli koncentracje i temperature swobodnych elektronéw czy rozktady obsadzen po-
ziomo6w energetycznych atoméw, jonéw i molekul. Fakt ten lezy u podstaw cieszacej
sie coraz wieksza popularnoscia metody analitycznej DP-LIBS, (ang. double pulse la-
ser induced breakdown spectroscopy), czyli LIBS w konfiguracji z dwoma impulsami
[10]. Ta modyfikacja techniki LIBS zostata wprowadzona w celu wzmocnienia sygna-
tow optycznych, a przez to zwiekszenia jej czutosci. Mimo, ze technika ta jest szeroko
stosowana i prowadzone s3 liczne badania, do tej pory nie ma jednoznacznej odpowie-
dzi na pytanie o pow6d wzmocnienia sygnalu. Rozpraszanie Thomsona wydaje sie by¢
idealnym narzedziem do badania podstawowych procesow w plazmie w konfiguracji
z dwoma impulsami. Mianowicie, impuls probkujacy moze by¢ jednoczesnie impulsem
wzmacniajacym i w ten sposdb dostajemy informacje zaréwno o warunkach panujacych
w plazmie jak i wzrost natezenia linii emisyjnych.

7 drugiej strony, zaburzenie plazmy impulsem probkujacym stawia pod znakiem
zapytania wiarygodno$¢ wynikow otrzymanych ta metoda. Dlatego tez, w przypadku
kazdego takiego eksperymentu nalezy oszacowaé¢ mozliwy wplyw impulsu lasera na
plazme i uwaznie dobra¢ parametry eksperymentu, aby ten wplyw zminimalizowac.

Zaburzenie stanu plazmy poprzez absorpcje promieniowania laserowego moze na-

stepowaé¢ w wyniku proceséow:
e absorpcji na liniach widmowych,

e zjawiska odwrotnego promieniowania hamowania (odwrotny bremsstrahlung),

45
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e jonizacji jedno- lub/i wielofotonowej.

Pierwsze dwa procesy moga powodowaé wzrost koncentracji swobodnych elektronow,
trzeci za§ wazrost ich energii. Przy czym fotojonizacja jednofotonowa jest mozliwa
jedynie dla wzbudzonych atoméw i jonéw znajdujacych sie na wysokich poziomach
energetycznych, bliskich energii jonizacji. Dla fali o dtugosci 532 nm, czyli stosowanej
w naszych eksperymentach rozproszeniowych, energia stan6w musiataby by¢ nizsza niz
energia jonizacji o mniej niz 2,33 eV. W plazmie typu LIBS atomoéw i jonéow w takich
stanach jest zbyt malo, aby jonizacja jednofotonowa miata istotny wplyw na stan calej
plazmy. Natomiast jonizacja wielofotonowa, ze wzgledu na maly przekrdj czynny,
mozliwa jest jedynie dla bardzo duzych energii lasera i w tym wypadku takze moze
by¢ pominieta.

Gloéwnym procesem odpowiedzialnym za wzrost temperatury elektronowej jest ab-
sorpcja promieniowania laserowego w procesie odwrotnego promieniowania hamowania
(OPH). Najwiekszy wktad do OPH ma absorpcja fotonu przez elektron znajdujacy sie
w polu dodatniego jonu. Mozliwa jest takze absorpcja fotonu podczas przejscia elek-
tronu przez powtloki atomu. Jednak dla elektron6w o energiach typowych dla plazmy
laserowej proces ten mozna pominaé¢. W niektérych przypadkach znaczenie moze mie¢
takze polaryzacyjny OPH [87], czyli absorpcja przez elektron znajdujacy sie w polu
dipola (lub multipola) wyindukowanego w atomie lub jonie przez sam elektron. Brem-
mstrahlung polaryzacyjny w atomach odgrywa istotna role dla wartosci energii pro-
mieniowania laserowego bliskich energii jonizacji [88], czyli dla dlugosci fal odleglych
od dhugodci fal laseréw stosowanych w naszych eksperymentach.

W ponizszych oszacowaniach wzrostu temperatury elektronowej spowodowanej im-
pulsem lasera, uwzgledniono jedynie zjawisko OPH dla elektronu znajdujacego sie w po-
blizu jonu. Podgrzewanie zwigzane z tym zjawiskiem bylto badane teoretycznie przez
Murphy’ego [89, O0] oraz eksperymentalnie przez Dzierzege [91] dla przypadku rozpra-
szania Thomsona w niskotemperaturowej i gestej plazmie tukowej. Zakladajac brak

mechanizmoéw chlodzacych, gorna granica wzrostu T, dana jest wzorem [78], 92]:

ATe o 2 /ﬁIBFL
T. 3kpT.n.’

(3.1)

gdzie Fy, to zalezna od czasu fluencja (gestosé energii) impulsu. Wspotezynnik absorpcji

dla zjawiska odwrotnego bremsstrahlungu xip wyraza sie przez:
1/2 3 1/2
w- () 5 (%) 3 )

27 mac 4dmeg h \ kT,

—he
< s (1= o0 (05 ) gy, 32)
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gdzie z to tadunek jonu, n; . to koncentracja jonéw o stanie jonizacji z, m. i e to od-
powiednio: masa i tadunek elektronu, Aj, to dtugod¢ fali lasera, a ;s oznacza wspot-
czynnik Gaunta dla przej$¢ pomiedzy stanami niezwigzanymi. Podstawiajac ([B.2]) do

réwnania (3.I)) otrzymujemy:

AT, 2,
© 6. 10772t i L
e T:
X Grr(AL)AS (1 —exp _—he (3.3)
ff L kBTe)\L ‘ ‘

7 powyzszego rownania wynika, ze wzgledny wzrost temperatury elektronowej silnie
zalezy od koncentracji elektronéw oraz chwilowej temperatury elektronowej i w efekcie
jest zalezny od fluencji lasera w sposob nieliniowy. Oszacowania wzrostu 7, zostaly
przedstawione w rozdziale £.2] a wyniki w nim przedstawione zostaly opublikowane
w artykule [93].






Rozdziat 4

Metodologia eksperymentéw
Zz rozpraszaniem Swiatfa
laserowego w plazmie

indukowanej laserem

4.1 Wstep

Badania przedstawione w tej pracy mialy na celu zastosowanie rozpraszania swiatta
laserowego do analizy réznych zagadnienn zwigzanych z plazma indukowang laserowo.
Stosowany w tym celu uktad eksperymentalny byt dostosowywany do badanego zagad-
nienia i modyfikowany w zaleznosci od potrzeb. Wszystkie eksperymenty bazowaly na
jednym podstawowym uktadzie do§wiadczalnym, ktory zostal przedstawiony schema-

tycznie na rysunku 1] Zdjecia fragmentoéw uktadu umieszczono w Dodatku A.

Plazma badana w ramach niniejszej pracy byla generowana:

e na skutek przebicia w gazach szlachetnych — jako gazy jednoatomowe sg one

jednym z prostszych uktadéw do opisu teoretycznego PIL;

e na skutek przebicia w azocie, jako gltéwnym sktadniku powietrza, ktore z kolei

jest powszechnym srodowiskiem dla badari analitycznych spektroskopig LIBS;

e przez ablacje tarcz ze stopu glinu.
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Rysunek 4.1: Uklad eksperymentalny stosowany w badaniu plazmy indukowanej laserowo. Z1, Z2 — zwierciadla dielektryczne; Z3, Z4 — zwierciadla
aluminiowe; PD — fotodioda; SP - zautomatyzowany stolik przesuwny; S1 — soczewka skupiajaca impuls generujacy; S2 — soczewka skupiajaca impuls
prébkujacy; S3, S4 — soczewki tworzace obraz plazmy na szczelinie spektrometru; ICCD — kamera CCD ze wzmacniaczem obrazu.
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4.2 Uktad ekperymentalny

Wiazka generujaca

Plazme indukowang laserowo wytwarza sie skupiajac wiazke lasera impulsowego
na malej powierzchni prébki. W opisywanych eksperymentach plazma byta genero-
wana przy uzyciu impulsowego lasera Nd:YAG, z systemem modulacji dobroci wneki
rezonansowej (Q-switch), model Quantel Brilliant, o czestosci repetycji 10 Hz. Laser
generowal impuls o dtugosci fali 532 nm, dzieki uzyciu modutu do generacji drugiej
harmonicznej (SHG). Czas trwania impulsu zostal zmierzony za pomoca szybkiej foto-
diody podtaczonej do oscyloskopu i wynosit 4,5 ns (szeroko$¢ w potowie maksimum).
Energia impulsu byta kontrolowana miernikiem mocy laserowej firmy Ophir, a jej war-
to$¢ zmieniano stosujac ostabiacz wigzki, ztozony z ptytki poétfalowej oraz polaryzuja-

cego pryzmatu Rochona.

Wiazka laserowa o ustalonej energii impulsu byla nastepnie skupiana za pomoca
soczewki ptasko-wypuklej z powloka antyrefleksyjna (S1 na rysunkach 1] oraz [£.3]).
Jesli gestos¢ mocy w ognisku byta wystarczajaco duza, nastepowata generacja plazmy.
Ogniskowa soczewki réznita sie w zaleznosci od osrodka, w ktérym wytwarzano pla-
zme. Dla przebicia w gazach uzywano soczewki o ogniskowej 80 mm, za$ dla ablacji
probek stalych o ogniskowej 150 mm. W celu wyznaczenia szerokosci wiazki w ob-
szarze oddzialywania ustalano jej energie ponizej progu przebicia i obserwowano, za
pomoca kamery ICCD, natezenie rozpraszania Rayleigha na gazie roboczym. Poniewaz
natezenie sygnatu jest proporcjonalne do natezenia wigzki, to obraz sygnalu rozpra-
szania odzwierciedla jej rozktad przestrzenny. Dopasowujac do tego rozktadu funkcje
Gaussa, wyznaczono promien wiazki, a nastepnie fluencje (gestos¢ energii) impulsu,

definiowang dla wigzki gaussowskiej jako:

Fr, = 2EL/(mw?). (4.1)

w to promien na wysokosci 1/e? maksymalnego natezenia, a Ey, to energia impulsu.
Wartosci fluencji stosowane w eksperymentach byly zmieniane w zaleznosci od ba-
danego osrodka. Soczewka skupiajaca wigzke laserowa byta zamontowana na zmoto-
ryzowanym stoliku przesuwnym (SP), co umozliwiato sterowanie potozeniem ogniska
wigzki, a przez to potozeniem wytworzonej plazmy. Dzieki temu mozna bylo przesu-
waé plazme wzgledem wiazki probkujacej, ktorej potozenie byto state, a co za tym idzie

wybraé¢ obszar plazmy poddawany badaniu.
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laser prébkujacy
532 nm, 6 ns

laser generujacy

532 nm. 4.5 ns spektrometr 750mm

okienko Brewstera

Rysunek 4.2: Uproszczony schemat ukladu eksperymentalnego stosowanego w badaniu
plazmy powstatej przez przebicie w gazie.

wigzka probkujaca
532 nm, 6 ns

!
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Rysunek 4.3: Zdjecie fragmentu uktadu eksperymentalnego z aluminiowg komora, w ktorej
wytwarzana byta plazma. Strzatkami zaznaczono propagacje wiazek laserowych oraz kierunek
zbierania sygnalu optycznego. S1 — soczewka skupiajaca impuls generujacy.
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Komora plazmowa

W przypadku doswiadczen w gazach, wiazka generujaca byta skupiana w centrum
aluminiowej komory, zaprojektowanej specjalnie na potrzeby eksperymentéw rozpro-
szeniowych. Fragment uktadu eksperymentalnego z komora przedstawia zdjecie na
rysunku 3] natomiast schemat komory i jej umiejscowienie w uktadzie przedstawia ry-
sunek Komora posiadata 6 portow optycznych zaopatrzonych w kwarcowe okienka
oraz 3 porty zakonczone zaworami do kontroli przeptywu gazdéw. Okienka na dro-
dze wiazek laserowych byly zamontowane pod katem Brewstera w celu minimalizacji
odblaskéw swiatta laserowego od powierzchni okienek. Dodatkowo, na drodze wiagzek
laserowych, wewnatrz komory, zamontowano ostony z anodyzowanego aluminium z wy-
wierconymi otworami, o §rednicy pordéwnywalnej ze srednica wiazki, aby zablokowaé

ewentualne $wiatto rozproszone propagujace sie wstecz.

Kazdorazowo przed rozpoczeciem eksperymentu, po zamknieciu wszystkich por-
tow wejsciowych, powietrze bylo odpompowywane pompa rotacyjna, a komore wy-
grzewano aby usunaé zanieczyszczenia z jej powierzchni. Nastepnie, poprzez zawor
iglicowy, wpuszczano do komory gaz roboczy, az do osiggniecia cinienia atmosferycz-
nego. W trakcie eksperymentéw gaz byl réwnocze$nie wypuszczany przez drugi za-
wor iglicowy, a jego przeptyw kontrolowano za pomoca przeptywomierza ptywakowego.
Eksperymenty przeprowadzane byly przy niewielkim nadcisnieniu (p = 1,1 atm) aby

zapobiec naptywaniu do komory otaczajacego powietrza.

Uktad pozycjonowania prébek statych

Eksperymenty na prébkach statych przeprowadzane byty poza komorg z wykorzy-
staniem ukladu mocowania przedstawionego na rysunku [L.4(a). Wiazka lasera gene-
rujacego byta skupiana 1 — 2 mm za powierzchnig probki, aby uniknaé ewentualnego
wytworzenia plazmy w gazie lub na pozostaltosciach odparowanego materiatu tuz przed
powierzchnig probki. Obecnosé niewielkich zanieczyszcezen zwieksza prawdopodobieri-
stwo generacji plazmy w gazie, mimo fluencji mniejszej niz warto$¢ progowa przebicia
w danym gazie. Probka wraz z soczewka skupiajaca wiazke laserowa, zamontowane
byly na tym samym stoliku przesuwnym, co umozliwialo zmiane potozenia plazmy
przy zachowaniu fluencji impulsu laserowego na powierzchni probki. Dodatkowo, sto-
lik obrotowy umozliwial ciagly obrot probki w trakcie eksperymentu. Dzieki temu
poddawano ablacji ciagle nowy obszar probki i nie dochodzito do przesuwania sie pla-
zmy wglab powstajacych kraterow. Aby szybko usuwaé¢ produkty ablacji, ktore po-
woduja dodatkowe silne rozpraszanie wigzki laserowej, obszar oddzialywania byt stale

przedmuchiwany powietrzem.
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Rysunek 4.4: Zdjecie uktadu mocowania probki w eksperymentach ablacyjnych (a) i jego
schemat (c) oraz powierzchnia probki aluminiowej po zakoniczeniu eksperymentu (b). Probka
byta obracana i przesuwana w trakcie eksperymentu aby poddawacé ablacji nowy obszar ma-
teriatu. Strzaltkami zaznaczono propagacje wigzek laserowych oraz kierunek zbierania promie-
niowania rozproszonego. Ey wyznacza kierunek liniowej polaryzacji wiazki prébkujace;j.

Wiazka prébkujaca

Impuls probkujacy pochodzit z lasera Nd:YAG firmy Ekspla, generujacego pro-
mieniowanie o dtugodci fali 532 nm. Podobnie jak w przypadku wiazki generujacej
plazme, energia impulsu probkujacego zmieniana byta za pomoca ostabiacza wiazki,
ztozonego z poétfalowki oraz pryzmatu Rochona. Odpowiednie ustawienie pryzmatu
Rochona umozliwiato otrzymanie wiazki prébkujacej o polaryzacji prostopadlej do osi
optycznej, wzdtuz ktorej zbierane bylo $wiatto rozproszone (Ejy na rysunku 4] (c)).
Wiazka ta byla nastepnie zawezana soczewka z powloka antyrefleksyjna, o ognisko-
wej 500 mm i o$wietlata, prostopadle do wigzki generujacej, wybrany obszar plazmy.

Srednica wigzki probkujacej w obszarze oddzialywania z plazma nieco réznila sie dla
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konkretnych eksperymentéw. Jednak zawsze zapewniata fluencje wystarczajaco niska,
aby sama z siebie nie powodowa¢ przebicia. Srednica tej wigzki, tak jak w praypadku
wigzki generujacej, wyznaczana byla przez obserwacje sygnatu rozpraszania Rayleigha
w czystym gazie roboczym i wynosita w zaleznosci od eksperymentu, od okoto 200 pm
do 440 pm (FWHM). Przesuw plazmy zapewnial przestrzenna zdolno$é¢ rozdzielcza
pomiaréw wyznaczang przez szerokosé wiazki probkujacej.

Przy doborze fluencji wiazki probkujacej zwracano takze uwage na jej ewentualny
wplyw na stan plazmy. Zagadnienie wpltywu impulsu laserowego na plazme zostalo
przedyskutowane w rozdziatach Rloraz[Bl Tam tez przedstawiono procedure prowadzaca

do doboru odpowiedniej wartosci fluencji.

Uktad obrazujacy plazme

Swiatto emitowane z plazmy wraz ze $wiattem rozproszonym byty zbierane w kie-
runku prostopadtym do obu wigzek laserowych, a jej obraz byl wytwarzany na szczelinie
wejsciowej spektrometru. W opisanych tu eksperymentach stosowane byty dwie wersje
uktadu obrazujacego. W pierwszej z nich uzywano czterech zwierciadel aluminiowych:
dwoch ptaskich i dwoch wklestych. Zaleta uktadu z lustrami jest mozliwos¢ obrazowa-
nie plazmy w szerokim zakresie spektralnym. Jego wada jest niestety astygmatyzm.
W zwigzku z tym, w przypadku gdy obserwacje prowadzono tylko w waskim zakre-
sie spektralnym w obszarze widzialnym, w miejscu zwierciadel sferycznych stosowano
dwie soczewki achromatyczne o $rednicy 2"(S3 oraz S4 na rysunku [£.1]). Uktad obra-
zowania wytwarzal na szczelinie wejsciowej spektrometru obraz plazmy powiekszony
o okoto 20%.

W przypadku eksperymentéw z plazma wytworzong na probcee statej, przed szcze-
ling spektrometru umieszczano filtr interferencyjny goérnoprzepustowy, wycinajacy
swiatto o dtugosci fali ponizej 533,5 nm. Dzigki temu nie rejestrowano silnego sygnatu
rozproszeniowego na dtugodci fali lasera, tj. 532 nm, pochodzacego od rozpraszania
na produktach ablacji. Tak silne swiatto mogto powodowaé wysycenie, a nawet uszko-
dzenie kamery, a skrzydla dyfrakcyjne zarejestrowanej linii spektralnej mogtly istotnie

zaburza¢ widmo rozpraszania Thomsona.

Rejestracja $wiatta

Do obserwacji widma emisyjnego wykorzystano spektrometr w konfiguracji Czerny-
Turnera, firmy Princeton Instruments, o ogniskowej 750 mm (f#/9,7). Spektro-
metr ten byl zaopatrzony w trzy siatki dyfrakcyjne: 150 rys/mm, 1200 rys/mm

oraz 2400 rys/mm o dyspersji liniowej odpowiednio 8,783 nm/mm, 1,005 nm/mm



56 ROZDZIAE 4. METODOLOGIA EKSPERYMENTOW Z ROZPRASZANIEM...

i 0,44 nm/mm. W eksperymentach rozproszeniowych stosowano glownie siatke
1200 rys/mm, a szczeline spektrometru ustawiano na szerokosé¢ od 30 pm do 50 pm.

Oprocz rejestracji rozktadu spektralnego $wiatta emitowanego z rejonu plazmy,
uklad pozwalal tez na rejestracje obrazéw samej plazmy. W tym celu ustawiano
spektrometr na zerowy rzad dyfrakcji. Umozliwiato to, przy maksymalnym otwarciu
szczeliny wejsciowej (3 mm), wytworzenie dwuwymiarowego obrazu plazmy na wyjsciu
spektrometru.

Swiatlo po przejsciu przez spektrometr rejestrowane bylo za pomoca kamery CCD
ze wzmacniaczem obrazu (ICCD - ang. intensified charge coupled device), firmy Prin-
ceton Instruments. Matryca CCD miata rozmiar 1024 x 1024 piksele, przy czym kazdy
piksel byt elementem $wiattoczutym o rozmiarze 13 pm x 13 pm. W kamerze tej, po-
przez wilaczanie napiecia na wzmacniaczu obrazu na bardzo krotki okres czasu, rzedu
pojedynczych nanosekund, mozna sterowaé czasem rejestracji sygnatu. Zakres spek-
tralny rejestrowany przez uktad detekcji byl ograniczony gléwnie wydajnoscia kwan-
towa wzmacniacza obrazu w detektorze oraz czuloscig siatki dyfrakcyjnej spektrometru
i wynosil od okoto 350 nm do 850 nm.

Standardowo, w eksperymentach rozproszeniowych, sygnalt rejestrowano wtaczajac
napiecie wzmacniacza jedynie na czas trwania impulsu probkujacego, czyli nie dtuzej
niz 8 ns. Dzieki tak krotkiemu czasowi rejestracji ograniczano wpltyw promieniowania
emitowanego przez plazme, ktore stanowi tto i zrédto szumu dla sygnalu rozproszo-
nego. Poniewaz przekroj czynny na rozpraszanie Thomsona jest bardzo maly, a energie
impulsu laserowego starano sie zminimalizowaé, sygnal rozpraszania otrzymany z po-
jedynczego impulsu jest bardzo staby. Dlatego kazde zarejestrowane widmo powstato
poprzez integracje sygnatéw z 1000 — 2000 impulséw.

Zarowno kamera jak i spektrometr bytly sterowane za pomoca oprogramowania Win-
Spec/32 firmy Princeton Instruments. Oprogramowanie to pozwala na wybor siatki
dyfrakcyjnej, wybér centralnej dtugosci fali, ustawienie czasu naswietlania, wzmoc-
nienia kamery i ilosci akumulacji, ale takze na podstawowe operacje na zarejestrowa-
nych danych, takie jak odjecie tta, kalibracja czutosci uktadu, czy usrednienie sygnatu
z wybranych wierszy matrycy. Za pomoca zautomatyzowanej procedury, wchodzacej
w sklad tego oprogramowania, zostata wykonana kalibracji dtugosci fali przy uzyciu

rteciowej lampy spektralnej.

Synchronizacja eksperymentu

Istotnym elementem realizacji eksperymentu z czasows zdolnoscig rozdzielcza jest
synchronizacja. W tym celu nalezy odpowiednio dobra¢ opéznienia pomiedzy poszcze-

gbélnymi impulsami laserowymi oraz wyzwalaniem wzmacniacza kamery ICCD. Impuls
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Rysunek 4.5: Sekwencja impulséw stuzacych do wyzwalania poszczegolnych elementow
eksperymentu. Zbocze rosnace ty — wyzwalanie lampy blyskowej lasera generujacego plazme;
A — wyzwalanie Q-switcha lasera generujacego plazme; C — wyzwalanie lampy blyskowej lasera
probkujacego; E — wyzwalanie Q-switcha lasera probkujacego; G — wyzwalanie wzmacniacza
obrazu kamery ICCD. At to op6znienie pomiedzy impulsem generujacym, a impulsem prob-
kujacym.

probkujacy musi oddzialywaé z plazma w $cisle okreslonym momencie po jej gene-
racji i doktadnie w tym samym momencie kamera musi rejestrowaé $wiatto rozpro-
szone. W naszym eksperymencie lampy btyskowe laseréw, ich modulatory dobroci
oraz wzmacniacz obrazu CCD wyzwalane byly zewnetrznie, przez generator sygnalow
prostokatnych DG645 firmy Stanford Research Systems, zgodnie z sekwencja poka-
zang na rysunku 5 Generator wytwarza 5 impulsow prostokatnych, ktorych kazde
zbocze moze zosta¢ wykorzystane do wyzwalania innego urzadzenia. Opdznienia po-
miedzy poszczegblnymi zboczami sg programowalne i mozna je miedzy sobg powiazac,
dzieki czemu mozliwa byla synchronizacja catego eksperymentu przy uzyciu jednego

urzadzenia. Pozwolilo to na synchronizacje » doktadnoscia znacznie ponizej 1 ns.

Sygnaly wyzwalajace modulatory dobroci obu laseréw (zbocza A i E) zostaly na
stale powiazane z wyzwalaniem ich lamp btyskowych (zbocza tg i C) tak, aby za-
gwarantowaé stabilng energie impulsu. Zmiana op6znienia (At) impulsu probkujacego
wzgledem impulsu generujacego plazme byla realizowana poprzez zmiane opdznienia
pomiedzy zboczem E i A, co pozwalatlo na badanie plazmy na réznych etapach jej
ewolucji. Wyzwalanie wzmacniacza obrazu ICCD (zbocze G) byto zsynchronizowane

7z impulsem probkujacym (zbocze A).

Dodatkowo, wielko$¢ opéznienia miedzy impulsami laserowymi dochodzacymi do
komory bylto kontrolowane poprzez rejestracje swiatta rozproszonego na elementach
optycznych. Swiatto to bylo wprowadzane do $wiattowodéw (patrz rysunek BT)), kto-
rych drugi koniec doprowadzony byt do szybkiej fotodiody potaczonej z oscyloskopem.
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Justowanie i kalibracja ukfadu optycznego

W przypadku eksperyment6w rozproszeniowych na tak matym obiekcie jak plazma
indukowana laserowo, kluczowa jest nie tylko synchronizacja czasowa poszczegdlnych
impulséw §wiatta, ale tez przestrzenne przekrywanie sie wigzki probkujacej z obtokiem
wytworzonej plazmy. W tym celu, nalezato dobrze zdefiniowaé obszar przeciecia wia-
zek. Aby uzyskaé takie przeciecie, w komorze montowano metalowa kostke z wywier-
conymi trzema kanalikami o §rednicy rzedu kilkuset mikrometrow, ktére przecinaty
sie pod katem prostym. Calosé¢ byta montowana do jednego z portéw komory, tak
ze przeciecie kanalikow umiejscowione byto w samym centrum komory. Do justowa-
nia wykorzystywano takze aluminiowe przystony montowane na portach wejsciowych,

z wywierconymi w centralnej czesci otworami o réznych érednicach.

W pierwszej kolejnosci ustawiano zewnetrzny laser helowo-neonowy, tak aby jego
wiazka przechodzita przez kanalik okreslajacy o$ optyczng, wzdtuz ktoérej prowadzono
obserwacje sygnaléw emisyjnych i rozproszeniowych. Nastepnie zwierciadla i soczewki
na tej osi optycznej byly ustawiane tak, by wiazka lasera He-Ne trafiata w $rodek

szczeliny wejsciowej spektrometru.

Kolejnym istotnym krokiem byto wyjustowanie uktadu obrazowania tak, aby obraz
tworzyl sie na szczelinie spektrometru. Prawidlowe obrazowanie zapewniano o$wie-
tlajac bialym $wiatlem przezroczysta ptytke z nadrukowana podziatks, zamontowana
w punkcie, w ktérym w trakcie eksperymentu generowana jest plazma. Potozenie luster
i soczewek zoptymalizowano w celu uzyskania ostrego obrazu podzialtki na szczelinie
wejsciowej spektrometru. Obserwujac obraz podzialtki zarejestrowany przez kamere,

mozna byto jednoczesnie kontrolowaé powiekszenie obrazu.

Kolejnym etapem bylo wyjustowanie wiazek generujacej i probkujacej tak, aby
przechodzity przez aluminiowe przystony na wejsciu do komory oraz przez odpowiedni
kanalik w kostce. Zmieniano polozenie soczewek skupiajacych wiazki, uzyskujac po
przejsciu przez kanaliki w kostce maksymalne natezenie §wiatta. Dzieki takiej procedu-
rze justowania, po wlaczeniu obu wigzek, pojawial sie sygnal rozpraszania Thomsona.
Ostatnim etapem byla obserwacja sygnatu rozpraszania na kamerze i optymalizacja
ustawien przez bardzo delikatne zmiany potozeri soczewek, w celu uzyskania maksy-

malnego sygnatu RT.

Kalibracje czutoéci spektralnej uktadéw optycznego i detekceji przeprowadzono przy

uzyciu lampy kalibracyjnej deuterowo-halogenowej firmy Ocean Optics.
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Rysunek 4.6: Przykladowe obrazy zarejestrowane podczas eksperymentu w argonie, 3 ps
po generacji plazmy: (a) promieniowanie ciagte z plazmy argonowej; (b) sygnal rozpraszania
po odjeciu tta. W obrebie plazmy widoczna jest cze$¢ elektronowa rozpraszania Thomsona.
Rysunek (c) przedstawia obraz plazmy odpowiadajacy opisanym widmom, z zaznaczong (biata
linia) warstwa plazmy badang laserem probkujacym.

4.3 Analiza danych spektroskopowych

4.3.1 Wyznaczanie parametréw plazmy
Rejestracja i przygotowanie widm rozpraszania Thomsona

Dla kazdego zarejestrowanego obrazu rozpraszania promieniowania laserowego, re-
jestrowano takze obraz bez wlaczonego lasera probkujacego. Taki obraz zawieral za-
rowno prad ciemny kamery CCD, jak i tto pochodzace od otoczenia oraz emisje samej
plazmy. Na rysunku [6(a) widoczne jest widmo promieniowania plazmy argonowej,
3 s po jej generacji.

Po odjeciu tych obrazéw, otrzymywano sygnal zawierajacy wylacznie widmo pro-
mieniowania rozproszonego (rysunek E6[(b)). W kierunku pionowym (kierunek osi z
na rysunku), to znaczy w poprzek obtoku plazmowego, widac rozklad przestrzenny sy-
gnalu rozpraszania. W czesci centralnej dominuje sygnat pochodzacy od jonowej czesci
rozpraszania Thomsona oraz rozpraszania Rayleigha na atomach i jonach w stanach
podstawowym i wzbudzonych. Dwa szerokie maksima boczne, potozone symetrycznie
wzgledem dtugosdci fali lasera, to czesé elektronowa RT.

Widmo dla danego potozenia z otrzymywano usredniajac sygnat z 5 kolejnych wier-
szy, czyli po obszarze plazmy o dlugosci ok. 50 pm. Opisang powyzej wstepna obrobke
widm przeprowadzano korzystajac z programu napisanego specjalnie do tego celu w sro-
dowisku LabWindows firmy National Instruments. Program ten mial te przewage nad
programem WinSpec, ze umozliwiatl opracowanie wiekszej ilosci plikéw jednoczesnie.

Tak otrzymane widma podlegaly nastepnie doktadnej analizie numerycznej.
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Dopasowanie funkcji gestosci spektralnej

W celu wyznaczenia temperatury elektronowej T, i koncentracji elektronéw n., do
czesci elektronowej zarejestrowanego widma rozpraszania Thomsona dopasowano funk-
cje gestosci spektralnej S (k, AX) (réwnanie (2.41))). Procedura dopasowujaca zostata
przeprowadzona w programie bedacym modyfikacja programu opisanego i wykorzysta-
nego do analizy widm RT w pracy doktorskiej dr. Witolda Zawadzkiego [94].

Program ten umozliwia symulacje syntetycznego widma RT dla okreslonej konfigu-
racji eksperymentu, wybranego pierwiastka i okreslonych parametréw plazmy, tj. T,
n oraz stosunku 7T, /7T;. Procedure dopasowania widma teoretycznego do danych eks-
perymentalnych przeprowadza sie po wybraniu poczatkowych wartosci wyzej wymie-
nionych parametréw oraz zakresu dlugosci fal, czyli zakresu punktéw pomiarowych,
do ktorych model ma byé¢ dopasowany. Algorytm minimalizujacy x? jest oparty na

metodzie SIMPLEX [95], a dopasowywana funkcja ma postac:
y = S(ai,a2) - ap + as, (4.2)

gdzie ag, a1, as i agz to parametry dopasowania, przy czym:

0= o — 2me?c? Me 1/2
! kpwosin?d9/2 T, ’

1 A2 me 1

T Asin?9/22kp T.

Z parametréow dopasowania wyznaczane sg parametry plazmy:

a2

mew(% a_% oraz T. = 17 262 e i
4sin” /2 2kp az

n, =
° 16me2 ay

Przyktadowe widmo z dopasowana funkcja gestosci spektralnej oraz wyznaczone para-

metry plazmy pokazuje rysunek 7]

Niepewno$ci pomiarowe

W przypadku opisanego tu eksperymentu, niepewnosci pomiarowe to wynik kilku
czynnikow. Pierwszym z nich jest stopien powtarzalnosci wytwarzanej plazmy. Nawet
niewielkie zmiany warunkéw eksperymentalnych, takie jak fluktuacje energii lasera ge-
nerujacego, wplywaja na zachowanie plazmy. Wytworzone obtoki plazmowe nigdy nie
sg identyczne. Tak wiec wartosci ich parametréw termodynamicznych réwniez charak-
teryzuja sie pewnym rozrzutem. Poniewaz kazde widmo jest §rednig z 1000 — 2000
impulséw, otrzymujemy informacje o srednim natezeniu sygnatu w danym punkcie.
Gdyby jednak wytworzone plazmy znaczaco roznity sie pomiedzy kolejnymi impulsami,

wyznaczone parametry srednie nie odzwierciedlalyby wlasciwosci rzeczywistej plazmy.
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Rysunek 4.7: Widmo rozpraszania Thomsona otrzymane dla przebicia w argonie, 3 ps
po generacji plazmy, w jej centralnej czesci. —— to wynik doswiadczalny, — to krzywa
dopasowana na podstawie rownania (Z41]).

Dlatego tez istotna byta uwazna kontrola stabilnosci plazmy od impulsu do impulsu.
Kazdy pomiar poprzedzony byl ustawieniem cignienia i przeptywu gazu roboczego oraz
fluencji impulsu lasera, ktére to parametry mialty zasadniczy wplyw na powtarzalno$é
generowanej plazmy. Rysunek (4.8 przedstawia poréwnanie przyktadowych obrazow
plazmy argonowej zarejestrowanych podczas pojedynczego impulsu (gorny rzad) oraz
jako drednig ze 100 impulséow (dolny rzad), dla trzech réznych opoznieri. Wieksza
liczba akumulacji nie zmieniata w istotny sposéb ksztattu plazmy, co $wiadczy o jej
dobrej powtarzalnosci. Podobny pomiar przeprowadzano przed kazdym eksperymen-
tem. W trakcie samego eksperymentu stabilnosé plazmy byta kontrolowana za pomoca
dodatkowej kamery CCD rejestrujacej na biezaco jej obraz. Niepewnos¢ zwigzang z po-
wtarzalnoscig plazmy mozna oszacowaé powtarzajac ten sam pomiar kilkukrotnie w ta-
kich samych warunkach. Wyniki koricowe (n. i T.) obarczone byly niepewnoscia sta-
tystyczna wynikajaca z dopasowania profilu teoretycznego do wynikéw doswiadczenia.
Procedura dopasowujaca wyliczata niepewnosci pomiarowe korzystajac z metody ma-
cierzy krzywizny, czyli macierzy drugich pochodnych czastkowych x? po parametrach
dopasowania [96]. Okazalo sie jednak, ze dla okreslonego zbioru danych wej$ciowych,
zmiana zakresu spektralnego daje warto$ci parametréw dopasowania poza zakresem
niepewnosci statystycznych, wynikajacych z dopasowania funkcji gestosci spektralnej.
Wydaje sie wiec, ze niepewnosci wyznaczone w programie sa niedoszacowane.

Jezeli niedoszacowanie wynika z btedu statystycznego, oznacza to, ze metoda macie-

rzy krzywizny nie sprawdza sie w tym przypadku. W takiej sytuacji mozna oszacowad



62 ROZDZIAE 4. METODOLOGIA EKSPERYMENTOW Z ROZPRASZANIEM...

400 ns 1000 ns 4000 ns
s
e 1
O T
c (]
> @
3 T
g 2
£ T .
B
- g
2 1
o —
S8
Y 8 TO
S
= +-1
T 0O
QO 0
% o
g- } } } } } } } } } } } }
= 2 -1 0 1 2 -1 0 1 2 -1 0 1
z (mm)

Rysunek 4.8: Poroéwnanie obrazéw plazmy argonowej dla trzech roznych op6znien: 400 ns,
1000 ns oraz 4000 ns.

niepewnosci dokonujac dopasowania kilkukrotnie i wyliczajac srednig wartosé oraz od-
chylenie standardowe. Niedoszacowanie moze jednak wynikaé takze z btedéw systema-
tycznych, ktore moga pochodzié od nieuwzglednienia w modelu wszystkich czynnikéw
majacych wplyw na widmo, takich jak zmiana tta pochodzacego od promieniowania
plazmy podczas oddzialywania z impulsem prébkujacym, czy wplyw widma rozpra-
szania Rayleigha na widmo RT.

W przypadku wynikéw przedstawionych w niniejszej pracy, tam gdzie byto to moz-
liwe, zastosowano niepewno$¢ wyznaczong z usrednienia wynikéw kilku eksperymen-
tow, w innych wypadkach zastosowano niepewnosci wynikajace z usrednienia kilku-
krotnego dopasowywania do tych samych danych, z r6znymi warto$ciami parametréw

poczatkowych.

4.3.2 Przestrzenna zdolno$¢ rozdzielcza metody RT

W przypadku spektroskopii emisyjnej, rejestrowany bezposrednio sygnal optyczny
pozbawiony jest radialnej zdolno$ci rozdzielczej, poniewaz jest wysumowany wzdtuz
kierunku obserwacji. Aby otrzymac rozkltad radialny wspoétczynnika emisji, nalezy za-
stosowaé procedury dekonwolucji, np. odwrotng transformate Abela, przy zatozeniu
oérodka o symetrii obrotowej. W przeciwienistwie do metod emisyjnych, sygnatl reje-
strowany metoda RT pochodzi jedynie od obszaru oswietlonego wigzka lasera probku-
jacego, czyli przestrzenna zdolno$é rozdzielcza pomiaréw ograniczona jest wylacznie
rozmiarem wigzki laserowej. Jednak w przypadku plazmy o bardzo matych rozmiarach

mozna podejrzewaé, ze nawet w ramach szerokosci wigzki lasera moga wystepowad
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istotne gradienty jej parametréow. Aby oszacowaé wplyw tego efektu na wyznaczone
wartosci ne i T, wysymulowano widmo sygnalu rozpraszania Thomsona zintegrowane
na dlugodci rownej szerokosci wigzki laserowej. Zaltozono tu gaussowski rozktad na-
tezenia $wiatta wiazki laserowej o szerokosci oy oraz gaussowske rozktady n. i T¢
w plazmie, o szerokosciach o,;. Do tak przygotowanego widma dopasowano funkcje
gestosci spektralnej wyznaczajac parametry n. i T, w zaleznosci od stosunku oy, do

opi- Wyniki obliczen przedstawia rysunek 4.9

Wartosci ne i T, dla o1/o, = 0 oznaczaja maksymalne wartosci ich rozktadow
gaussowskich, czyli bez integracji po szerokosci wiazki laserowej. Jak wynika z obliczen,
integracja taka ma wpltyw na wyniki konicowe n. i T, dla o1, /oy > 0,1. Otrzymujemy

wowczas wieksze wartodci temperatury elektronowej i mniejsze koncentracji elektronow.

W celu weryfikacji wpltywu szerokosci wigzki probkujacej na koricowe wyniki dia-
gnostyki PIL metoda RT, przeprowadzono dekonwolucje kilku zarejestrowanych widm
RT stosujac tzw. metode ,obierania cebuli” (ang. onion peeling [97, 98] [99]). Metoda
ta jest uproszczong wersja odwrotnej transformacji Abela, w ktorej zaktada sie, ze pa-
rametry plazmy, a co za tym idzie radialny rozklad natezenia sygnalu E(r), sa state

w obszarze koncentrycznych pierécieni o grubosci Ar (patrz rysunek E10).

Na potrzeby badan tu opisanych, procedura ta zostala zaimplementowana w pro-
gramie napisanym w jezyku C++. W obliczeniach numerycznych przyjeto gaussowski
rozklad radialny natezenia wiazki probkujacej laserowej Ir(z) = e*(z/"L)Q, gdzie o,
to promien wigzki w 1/e? natezenia maksymalnego. Przy takim zalozeniu, natezenie

sygnalu wysumowane po kierunku obserwacji wynosi:
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Rysunek 4.9: Koncentracja i temperatura elektronowa wyznaczone dla syntetycznych widm
RT, wysumowanych po obszarze wigzki laserowej w zaleznosci od stosunku szerokosci wigzki
o1, do szerokosci plazmy op,;. Zalozono gaussowska wigzke laserows, a takze gaussowski rozktad
T. i n. w plazmie. Wartosci dla o1 /0, = 0 odpowiadaja sygnatowi nie poddanemu integracj.
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R 7T2—y2
I(y;) =2 / E(r)ﬂ%yze b dr, (4.3)
Yj

Po podzieleniu na warstwy o statych wartosciach parametréow plazmy i grubosci

Ar =1 — 1y

v

[
Ll

X

Rysunek 4.10: Schemat przedstawiajacy ide¢ metody dekonwolucji sygnatu radialnego.
W metodzie tej obszar dzieli si¢ na koncentryczne piericienie o grubodci Ar = r; —r; o sta-
lym rozkltadzie wspoélczynnika emisji. Dolny rysunek przedstawia gaussowski rozktad wiazki
laserowe;j.
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Rysunek 4.11: Poréwnanie parametréow plazmy helowej, wyznaczonych z danych przed i po
dekonwolucji sygnatlu RT (odpowiednio ®/O oraz B/ [J), dla op6znienia 800 ns. Obok obraz
plazmy pokazujacy rozmiar badanego obloku plazmowego oraz $rednice wigzki prébkujacej
(pionowa zielona linia).

Obliczajac catki w powyzszym réwnaniu, dostajemy:

I(y;) = ﬁaLiE(Ti) erf \/(y;’;)Z — <g—i>2 — erf \/<5—2>2 — ((%)2 -

(4.5)

€T
gdzie erf(z) = % i et dt to funkcja btedu. Mozna teraz powyzszy problem przedsta-
0

wi¢ w postaci macierzowej:
I=E-W =E=1-W,
gdzie W to macierz o elementach
o= oo et (52 (2 ) e (V- ()|

Wyliczenie macierzy odwrotnej W' pozwala na wyznaczenie radialnego rozkladu sy-

gnalu rozpraszania.

Wplyw przestrzennego usredniania na wyznaczone parametry plazmy zbadano dla
przypadku plazmy helowej, wytworzonej impulsem o fluencji 2,6 kJ/cm? dla opéznienia
800 ns i §rednicy wiazki probkujacej wynoszacej 250 pm. Przypadek ten zostal wy-
brany ze wzgledu na niewielki rozmiar obtoku plazmowego (rysunek .11]). Za pomoca

opisanego powyzej programu przeprowadzono dekonwolucje zarejestrowanego sygnatu
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RT otrzymujac jego rozktad radialny. Nastepnie stosujac standardows procedure do-
pasowania funkcji gestosci spektralnej dla RT, wyznaczono parametry plazmy dla ob-
szaréw potozonych w trzech réznych odlegtosciach od centrum plazmy. Procedure te
zastosowano dla danych przed i po inwersji. Otrzymane w ten sposéb wyniki przedsta-
wia rysunek LTIl Jak wida¢, nawet dla plazmy o tak malych rozmiarach, integracja
sygnalu RT w ramach wigzki probkujacej nie wplywa w sposob istotny na wartosci
wyznaczonych parametréw. W zdecydowanej wiekszosci przypadkéw badanych w tej
pracy, plazma miata wiekszy rozmiar niz przedstawiona na rysunku EI1. W dalszej
czedci pracy zakladamy wiec, ze efekt integracji przestrzennej sygnalu rozpraszania

Thomsona mozna pomingé.



Rozdziat 5

Wyniki

5.1 Widma rozpraszania wiazki lasera prébkujacego

na plazmie

Widma rozpraszania réznia sie w zaleznosci od osrodka, z ktorego plazma zostala
wytworzona, co widoczne jest na rysunkach [5.1]1 Na kazdym z rysunkéw kolejne
widma odpowiadaja coraz to wiekszym opdznieniom wzgledem lasera generujacego.
Rysunek B.1] przedstawia typowe widma obserwowane w przypadku plazmy wytworzo-
nej w gazach: jednoatomowym — argonie oraz molekularnym — azocie, wygenerowanej
impulsem o fluencji 2,1 kJ/ cm?. Kolumna (a) zawiera obrazy plazmy, ktorym odpowia-
daja widma na rysunkach (b), (c) i (d). Na rysunkach tych pionowa linig przerywang
zaznaczono obszar o§wietlany impulsem probkujacym o fluencji 14 J/ cm?. W kolum-
nie (b) przedstawiono widma rozpraszania, gdzie o$ pionowa reprezentuje kierunek w
poprzek plazmy, czyli wzdtuz wiazki probkujacej. Kolumna (¢) to powiekszony $rod-
kowy obszar widma, wokél A = 532 nm, wyswietlony w innej skali natezen w celu

uwidocznienia rozktadu wzdtuz osi z (kolumna (d)).

Na widmach rozpraszania, w rejonie oddzialywania impulsu lasera z plazma,
dwa szerokie maksima boczne, polozone symetrycznie wzgledem dlugosci fali lasera,
odpowiadaja elektronowej sktadowej rozpraszania Thomsona. Ich potozenie i szeroko$é
zmieniajg sie z czasem, co §wiadczy o zmianie parametréw samej plazmy. Diugosé fali
maksimum natezenia tej sktadowej oraz jej szerokos¢ zmieniaja sie takze w poprzek
plazmy (w kierunku z), co skutkuje tukowatym ksztaltem tej czesci widma RT. Zanik
sygnatu sktadowej elektronowej swiadczy o braku elektronéw swobodnych i odpowiada

granicy obtoku plazmowego.
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Rysunek 5.1: Obserwacje RT dla przebicia w Ar oraz N pod ci$nieniem 1,1 atm, dla
réznych opoznien. Fluencja impulsu generujacego: 2,1 kJ/cm?, impulsu proébkujacego:
14 J/em?. Kolumna (a) przedstawia obrazy plazmy znormalizowane do maksimum nate-
zenia, (b) — widmo rozpraszania, (¢) — powiekszona centralna cze$¢ widma (A = 532 nm),
(d) — rozktad natezenia sygnatu rozproszonego na dtugosci fali lasera probkujacego, w po-

przek plazmy.
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Rysunek 5.2: Obserwacje RT dla plazmy
wytworzonej podczas ablacji tarczy aluminio-
wej w powietrzu, dla réznych op6znien. Flu-
encja impulsu generujacego: 30 J/cm?, im-
pulsu probkujacego: 100 J/cm?.  Kolumna
(a) przedstawia obrazy plazmy znormalizo-
wane do maksimum natezenia, (b) — widmo
rozpraszania.
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Rozklad przestrzenny natezenia $wiatla rozproszonego na dlugosci fali lasera
(A =532 nm), czyli wzdtuz osi z, (rysunkiB(c) i (d)) zawiera maksimum centralne,
wystepujace w samym $rodku plazmy oraz dwa maksima boczne. Centralne maksi-
mum zawiera sygnal rozpraszania Rayleigha na atomach i jonach wystepujacych w
plazmie oraz rozpraszania Thomsona (zar6wno sktadowa elektronowa jak i jonows).
Dwa boczne maksima poza obszarem plazmy odpowiadaja rozpraszaniu Rayleigha na
atomach otaczajacego gazu. Silny wzrost tego sygnatu zwigzany jest z powstala w trak-
cie przebicia falg uderzeniowa propagujaca na zewnatrz plazmy. Pomiedzy maksimami
obserwuje sie dwa minima, ktére mozna utozsamiaé¢ z granicami plazmy. Wynikaja one
z silnego obnizenia gestosci za falg uderzeniowa. W zewnetrznych warstwach przed fala
uderzeniowa sygnal jest staly, gdyz pochodzi z rozpraszania Rayleigha na niezaburzo-

nym gazie wypetniajacym komore.

7 uptywem czasu fala uderzeniowa odsuwa sie od plazmy i zanika. Natomiast w
obszarze samej plazmy, w zwiazku z jej ekspansja oraz rekombinacja swobodnych elek-
tronéw, spada koncentracja czastek rozpraszajacych. W efekcie sygnat RT gwaltownie

maleje.

W przypadku plazmy wytworzonej na skutek przebicia w azocie, obserwujemy do-
datkowo pasma wystepujace poza rejonem plazmy. Pasma te s3 polozone symetrycz-
nie wzgledem dtugosci fali lasera i odpowiadaja one sktadowej stokesowskiej i anty-

stokesowskiej rozpraszania Ramana na czasteczkach Na.

Najbardziej ztozone widmo rozpraszania pojawia sie w przypadku plazmy ablacyj-
nej, co zwigzane jest z jej ztozonym skladem. Rysunek przedstawia wyniki dla
plazmy wygenerowanej poprzez ablacje probki aluminiowej w powietrzu, impulsem la-

serowym o fluencji 30 J /cm2.

W eksperymentach tego typu wystepuje silny sygnat
na dtugosci fali lasera probkujacego, zwigzany z rozproszeniem s$wiatta na powierzchni
probki. Dodatkowo, w plazmie moga pojawiaé sie fragmenty materialu bedace pro-
duktem ablacji, ktére maja znacznie wiekszy przekrdj czynny na rozpraszanie niz inne
sktadniki plazmy. Stad rozpraszanie wystepujace na dtugosci fali 532 nm ma bardzo
duze natezenie w stosunku do skladowej elektronowej RT i moze spowodowaé wy-
sycenie lub nawet uszkodzenie kamery ICCD. Dlatego tez w eksperymencie ta czesé
widma zostala wycieta za pomoca interferencyjnego filtru krawedziowego, przepusz-
czajacego jedynie promieniowanie o dtugosci fali powyzej 533 nm. Na przedstawionych
widmach rozpraszania widoczna jest, tak jak we wcze$niej opisanych przypadkach,
elektronowa skladowa rozpraszania Thomsona oraz sygnal rozpraszania Ramana na
czasteczkach powietrza otaczajacego plazme. W tym przypadku pojawiaja sie takze
dodatkowe, waskie spektralnie, linie rozpraszania Ramana na atomach w stanach pod-

stawowych. I tak, linie obserwowane na dlugosciach fali 533,15 nm oraz 533,7 nm
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sa zwigzane z przej$ciami miedzy poziomami struktury subtelnej atoméw magnezu:
3P¢ —=3Pg (Av = 40,714 cm™1) oraz 3P =3 P§ (AP = 60,773 cm™!) o konfiguracji

elektronowej 3s3p. Natomiast linia wystepujaca na A=535,2 nm pochodzi od przejscia

[0
1/2

wego atomoéw glinu [I00]. Linie rozpraszania Ramana na atomach glinu, jako gtéwnego

miedzy poziomami 2P —>2P§/2 (Ap = 112,061 cm~!) w ramach poziomu podstawo-
sktadnika aluminium, maja wieksze natezenie niz linie ramanowskie magnezu, ktory w
badanym stopie stanowi jedynie dodatek. Hipoteze te potwierdzity obserwacje widma
emisyjnego plazmy aluminiowej, w ktérym stwierdzono, oprocz glinu, obecno$é¢ ma-

gnezu oraz mangantl.

Nalezy zwréci¢ uwage, ze linie ramanowskie pochodzace od atoméw sa najsilniejsze
na brzegach plazmy, a zdecydowanie stabsze w jej centrum. Wynika to z wyzszego
stopnia jonizacji centralnego, goracego obszaru plazmy, a wiec mniejszej liczy wyste-
pujacych tam atomoéw. Podobne obserwacje linii ramanowskich w PIL zostaly opisane
w pracach Delserieys |31, 32} 33].

Powyzsze rejestracje stanowity podstawe do dalszej analizy wtasciwosci PIL i pro-
ceséw wplywajacych na jej ewolucje. We wszystkich przypadkach analizowanych w ni-
niejszej pracy, obserwowane widma rozpraszania Thomsona mialty charakter czesciowo
kolektywny. Widmo nabiera niekolektywnego charakteru dla opéznienn powyzej kilku-
nastu — kilkudziesieciu ps, gdy maleje koncentracja elektronéw. Jednak ze wzgledu na
niska temperature elektronows, sygnal jest stosunkowo waski spektralnie i jest zabu-

rzany przez sygnal rozpraszania Rayleigha.

Podobne widma rozpraszania $wiatta laserowego na PIL byly obserwowane przez
wspomniane we wstepie dwie grupy badawcze i dotyczyly ablacji magnezu [34] 35,
przebicia w helu [I01] oraz ablacji aluminium i przebicia w powietrzu [36]. We wszyst-
kich tych eksperymentach wiazka prébkujaca miata dlugosé fali 532 nm. W przy-
padku przebicia w helu (1 atm.), wygenerowanego impulsem lasera o A\, = 1064 nm
i Fr, = 1 kJ/em?, Nedanovska [I01] obserwowata rozpraszanie kolektywne w zakre-
sie od 400 ns do 10 ps. Dla wiekszych opéznieri sygnal rozpraszania interpretowala
jako rozpraszanie niekolektywne. Poza obszarem plazmy, korzystajac z rozpraszania

Rayleigha, analizowano takze fale uderzeniows.

Natomiast Liu [36] obserwowal przebicie w powietrzu pod cignieniem 1 atm., wy-
tworzone impulsem o Ay, = 1064 nm i Fy, = 310 J/cm?. Obserwacje prowadzit od 300 ns
do 4 s, przy czym niekolektywny charakter rozpraszania stwierdzil dla opé67znien po-
wyzej 3 ps. W tej samej pracy przeprowadzono badanie RT w plazmie aluminiowe]
wygenerowanej impulsem o Az = 1064 nm i Fy, = 180 J/cm?, w powietrzu pod ci-
$nieniem 1 atm. Dla badanego zakresu opdznienn od 400 ns do 2,5 ps sygnat RT byt

kolektywny, natomiast dla pozniejszych czaséow byl zaburzany sygnalem rozpraszania
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Rayleigha, co uniemozliwialo obserwacje.

Plazme powstaly podczas ablacji magnezu laserem o A, = 248 nm i Fy, = 10 J/cm?,
w prézni (1074 mbar), metoda RT zbadata Delserieys [31], [34]. Obserwacje prowadzita
w zakresie opdznieri od 100 ns do 1 ps, przy czym rozpraszanie zaczeto by¢ niekolek-
tywne po okoto 400 ns. Po zmodyfikowaniu tego uktadu eksperymentalnego, plazma

2. W takiej konfiguracji

byta generowana laserem o Az, = 532 nm i F;, = 13,5 J/cm
Nedanovska [35] przeprowadzita badania od 200 ns do 1 ps, stwierdzajac niekolektywny

charakter widma w catym zakresie op6znieri.

5.2 Badanie podgrzewania elektronéw impulsem

prébkujacym

5.2.1 Model teoretyczny

Aby stosowaé rozpraszanie Thomsona jako wiarygodng metode diagnostyki PIL,
konieczne jest oszacowanie wplywu impulsu probkujacego na wyznaczone parametry
plazmy. Kazdy eksperyment RT powinien by¢ poprzedzony okresleniem warunkéw, dla
ktorych wpltyw ten jest pomijalnie maty.

Jak wynika z rownania (3.3), wzrost temperatury elektronowej T, podczas od-
dzialywania plazmy z impulsem laserowym silnie zalezy od fluencji tego impulsu oraz
koncentracji elektronéw swobodnych i ich temperatury chwilowej. Poniewaz w danej
chwili T, zalezy od fluencji impulsu lasera oraz temperatury w chwili poprzedzaja-
cej, ktora takze zalezy od fluencji, w efekcie dostajemy nieliniowa zaleznosé catkowitej
zmiany AT, od tejze fluencji zmiennej w czasie. Wobec tego, oszacowania wzrostu
temperatury podczas trwania impulsu laserowego mozna dokona¢ rozwiazujac réwna-

nie catkowe, wyznaczone na podstawie wzorow Bl — B3] postaci:

T

T.(1) =T° + /6,6 1075

ZNe

T.(t)

FL(t)L(_]ff)\% (1 — exp (5.1)

_ —he dt
kpTe(t)Ar

Na potrzeby tej pracy wyznaczono wzgledny wzrost temperatury AT, /T w zalez-
noéci od temperatury poczatkowej TO i koncentracji elektronéw n,. dla plazmy jedno-
krotnie zjonizowanej (z = 1, n; 1 = n.) oddzialujacej z impulsem gaussowskim o czasie
trwania 6 ns (FWHM) i fluencji: 10 J/cm?, 50 J/cm®oraz 100 J/cm?. Poniewas re-
jestrowane w eksperymentach widma RT sa zdominowane przez fotony pochodzace
z centralnej czesci impulsu laserowego, dlatego wyznaczone AT, odpowiada wtasnie
maksimum impulsu. Wyniki symulacji przeprowadzonych za pomoca programu Ma-

thematica zostaly przedstawione na rysunku (.3l
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Rysunek 5.3: Wzgledny wzrost temperatury AT,/T? w zaleznoéci od temperatury po-
czatkowej i koncentracji elektronow, dla jednokrotnie zjonizowanej plazmy argonowej (z = 1,
n;1 = ne) oddzialujacej z impulsem gaussowskim o czasie trwania 6 ns (FWHM) i fluencji:
10 J/cm®(a), 50 J/cm?(b) oraz 100 J/cm?(c). Wyznaczone AT, /T? odpowiada temperaturze
w momencie maksymalnego natezenia impulsu.

Jak wynika z modelu, wzrost temperatury jest tym silniejszy, im wyzsza koncen-
tracja elektronéw oraz im nizsza poczatkowa temperatura elektronowa i rognie wraz
z fluencja impulsu. Dlatego tez PIL, ktéra w poréwnaniu z innymi typami plazmy
ma niska temperature i jednoczesnie duza koncentracje elektronéw, jest szczegdlnie
podatna na zaburzenie laserem prébkujacym. W przeciwienstwie do PIL, w plazmie
wysokotemperaturowej spotykanej np. w fuzji jadrowej oraz w plazmie o niskiej koncen-
tracji elektronow (np. wytadowanie jarzeniowe), nie obserwuje sie znacznego wplywu
impulsu lasera préobkujacego na parametry plazmy. Z tego wzgledu metody rozprosze-

niowe sg szczegblnie popularne w tego typu plazmie.

Na podstawie przeprowadzonych wyliczen mozna stwierdzi¢, ze dla danego zakresu
parametrow plazmy, maksymalny wzrost T, w przypadku impulsu probkujacego o flu-
encji 10 J/em? bedzie wynosit okoto 20%, dla temperatury poczatkowej okoto 8000 K
i koncentracji okoto 3 - 10?2 m—3. Dla tych samych parametréw plazmy, zastosowanie
fluencji o wartosci 50 J/cm2 spowoduje wzrost T, o 100%, a fluencji 100 J/cm2 — wzrost
0 200 %.

Na rysunku B4l przedstawiono zaleznos$¢ wrglednego wzrostu temperatury elek-
tronowej od fluencji impulsu, dla réznych warunkéw poczatkowych. W celu poglado-
wym przeprowadzono obliczenia dla réznych kombinacji parametrow poczatkowych (T,
i ne), niekoniecznie mozliwych do osiaggniecia w PIL. Dla parametréow typowych dla
PIL, wzgledny wzrost temperatury nie powinien przekroczy¢ kilku procent, jesli uzyta

fluencja impulsu lasera jest mniejsza niz 20 J/cm2.

Powyzsze obliczenia bazuja na modelu, w ktérym nie uwzgledniono efektéow chto-
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Rysunek 5.4: Wzgledny wzrost AT,/T? w zaleznosci od fluencji lasera probkujacego dla
roznych temperatur poczatkowych. Obliczenia przeprowadzono dla przypadku jednokrotnie
zjonizowanej plazmy (z = 1, n; 1 = n.) oddziatujacej z impulsem gaussowskim o czasie trwania
6 ns (FWHM) i fluencji 50 J/cm2. Rozne wykresy odpowiadaja réoznym wartosciom n.:
0-1,0-102m™3,0-5,0-102m™3,v-1,0-1022 m™3, W-2,0-1022 m~3, A - 3,0-10> m~3,
A-40-102m™3, ¢-5,0-102 m—3.

dzenia, a wiec ich wyniki to oszacowania od gory i zwykle sa zawyzone. Jednak ze
wzgledu na réznorodnosé proceséw zachodzacych w PIL, nie mozna catkowicie wyklu-
czy¢ wpltywu innych proceséow prowadzacych do podgrzania elektronéw (np. odwrotny
bremmstrahlung polaryzacyjny). Tak wiec podgrzewanie elektron6w w eksperymen-
tach rozproszeniowych powinno zawsze by¢ zweryfikowane eksperymentalnie i w miare

mozliwosci zminimalizowane.

5.2.2 Zalezno$¢ wyznaczonych parametréw plazmy od fluencji impulsu

laserowego

Problem podgrzewania plazmy laserowej przez impuls probkujacy badano takze

eksperymentalnie. Plazme generowano impulsami o fluencjach: 1,75 kJ/cm? oraz
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Rysunek 5.5: Zaleznosé koncentracji elektronéw n. (O) oraz temperatury elektronowe;
T. (M), od fluencji lasera probkujacego, dla réznych parametréw lasera generujacego Fyep i na
réznych etapach ewolucji plazmy generowanej na zasadzie przebicia w argonie.

2,85 kJ/cm? i érednicy wigzki 44 pm. Wiazka probkujaca miala srednice 440 pm,

a fluencja impulséw byta zmieniana w zakresie od okoto 5 J/ cm? do prawie 40 J/ cm?.

Rysunek przedstawia zaleznosé n. i T, od fluencji lasera probkujacego, otrzymana

dla centralnego obszaru plazmy, dla op6znien 400 ns, 1 ps oraz 5 ps. Punkty na wykre-

sie sg efektem udrednienia wynikéw z 4 pomiaréw, a niepewnosci to odchylenie stan-

dardowe wartosci sredniej pomnozone przez wspoétczynnik ¢ Studenta. Niezaleznie od
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Rysunek 5.6: Zmiana koncentracji elektronéw n. (O) oraz temperatury elektronowej 7. (H),
w trakcie trwania impulsu probkujacego (linia ciggla), dla réznych fluencji impulsu generuja-
cego (Fyen) oraz dla roznych opoznien At.

parametrow poczatkowych plazmy oraz fluencji lasera generujacego, w zadnym z bada-

nych przypadkoéw nie zaobserwowano wzrostu koncentracji elektronéw wraz z fluencja

lasera probkujacego. Natomiast temperatura elektronowa wzrasta o prawie 20% gdy

fluencja impulsu probkujgcego zostaje zwiekszona od 8 J /cm2 do 40 J/cm

2 Jednak

wzrost T, miesci sie w zakresie niepewnosci pomiarowej, gdy fluencja nie przekracza

20 J/cm?.
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W kolejnym eksperymencie badano wielkos¢ podgrzewania w trakcie trwania sa-
mego impulsu probkujacego. Fluencje lasera probkujacego ustalono na 40 J/ ch, czyli
taka wartosé, dla ktorej efekt ten powinien byé wyraznie widoczny. Czas otwarcia
wzmacniacza kamery ICCD ustawiono na 3 ns i przesuwano go w stosunku do lasera
probkujacego. Rysunki przedstawiajg ne i T, wyznaczone z widm RT w kolejnych
momentach impulsu probkujacego.

Podobnie jak poprzednio, pomiary przeprowadzono dla trzech réznych opdznien
(400 ns, 1 ps, 5 ps) oraz dwoch roznych fluencji lasera generujacego (1,75 kJ/cm? oraz
2,85 kJ/ecm?). Dla Fj, = 2,85 kJ/cm? obserwacje 400 ns po generacji plazmy byty
niemozliwe w zwigzku z silnym promieniowaniem ciggtym zaburzajacym sygnal RT.
Ciagla krzywa na rysunkach odpowiada rozkltadowi natezenia impulsu prébkujacego
w czasie.

Tak jak w poprzednim eksperymencie, tak i w tym nie zaobserwowano zmian kon-
centracji elektronéw w trakcie impulsu prébkujacego. W tym samym jednak czasie
obserwowano zmiane temperatury elektronowej, nawet do 20 % wartosci poczatkowe;.
Wrzrost ten jest konsystentny ze zmiang temperatury obserwowang dla rosnacej fluencji

impulsu probkujacego (rysunek [(.5]).

5.2.3 Whnioski

Powyzsze obserwacje pokazuja, ze w warunkach prowadzonych eksperymentéw, od-
dzialywanie lasera probkujacego z plazma nie powoduje wzrostu koncentracji swobod-
nych elektronéw. Zauwazalny jest natomiast wzrost temperatury elektronowej. Moz-
liwe jest jednak taki dobdr fluencji lasera probkujacego, aby efekt podgrzewania uznaé
za pomijalnie maly, a plazme za niezaburzong.

Nalezy pamieta¢, ze w og6lnym przypadku problem podgrzewania elektronow
w PIL moze by¢ istotny, poniewaz charakteryzuje sie ona jednoczeénie stosunkowo
duza koncentracja elektronéw i niska temperatura. Dlatego przy wyznaczaniu pa-
rametréow plazmy metoda rozpraszania Thomsona, nalezy kazdorazowo weryfikowac

wplyw impulsu probkujacego na stan plazmy.

5.3 Badanie ewolucji przebicia laserowego w gazie

W poprzednim podrozdziale oméwiono problem takiego doboru fluencji impulsu
probkujacego, aby w minimalny sposob zaburzaé¢ badang plazme. W tym podrozdziale
zostana przedstawione wyniki badan ewolucji plazmy generowanej w réznych gazach.
Stosujac technike rozpraszania Thomsona, poddano analizie ewolucje koncentracji elek-

tronéw oraz ich temperatury, a takze zmiane ksztaltu obltoku plazmowego. Wyniki
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takich pomiaréw pozwalaja wnioskowaé o podstawowych procesach zachodzacych na
poszczegdlnych etapach ewolucji plazmy. Badano plazmy wytworzone za pomoca prze-
bicia w helu, neonie, argonie, kryptonie oraz azocie. Aby uzyska¢ poréwnywalne wa-
runki eksperymentalne, w wiekszosci przypadkéw do generacji plazmy uzyto impulséw
o takiej samej fluencji, tj. okoto 2,1 kJ/cmZ, dla ktoérej plazma byla najbardziej sta-
bilna i powtarzalna. Wyjatkiem byty przebicia w helu i neonie, dla ktérych fluencja
wynosita ponad 2,5 kJ/ cm?. Konieczno$é zastosowania wyzszej fluencji wynika z wyz-

szego progu przebicia dla tych gazéw, zwigzanego z ich wyzszym potencjatem jonizacji.

5.3.1 Ewolucja ksztattu plazmy

Analize ewolucji plazmy rozpoczeto od jej obrazowania. Pozwolito to na poznanie
charakterystycznych stadiéw jej ewolucji oraz na wyboér obszaru poddanego dalszym
badaniom za pomoca techniki RT. Rysunki[5.7i 5.8 przedstawiaja serie obrazow plazmy
powstatej na skutek przebicia w réznych gazach, zarejestrowanych dla réznych opéz-
nienn wzgledem impulsu generujacego. Rejestrowane promieniowanie pochodzi z za-
kresu spektralnego od okoto 350 nm do okoto 850 nm, ktéry jest ograniczony gldéwnie
wydajnoscia kwantowa wzmacniacza obrazu w detektorze. W tym zakresie spektral-
nym, przez pierwsze kilkaset nanosekund, gtéwnym zrodtem promieniowania plazmy sa
swobodne elektrony, emitujace promieniowanie o charakterze ciagtym (promieniowanie
hamowania). Na po6zniejszych etapach dominowa¢ zaczynaja linie emisyjne pochodzace
od wzbudzonych jonéw i atomoéw, dlatego rozktad przestrzenny promieniowania plazmy
odpowiada rozktadowi przestrzennemu tych czastek. Po kilkunastu ps jony i elektrony
w catosci rekombinujg i rejestrowane promieniowanie niemal w cato$ci pochodzi od

fluorescencji wzbudzonych atomow.

Obrazy odpowiadajace poczatkowym etapom ewolucji plazmy, jeszcze podczas
trwania impulsu generujacego, pokazane sa dla przypadku przebicia w argonie (ry-
sunek [5.7). Pierwszy obraz, dla opdznienia ¢t = 1 ns, odpowiada samemu poczatkowi
plazmy i byl on rejestrowany przez 5 ns, czyli niemal przez caly czas trwania im-
pulsu laserowego. Na obrazie tym widoczne sa dwa jasne punkty, co moze $wiadczyé
o przebiciu w ognisku wiazki laserowej, a nastepnie réwniez w obszarze juz podgrza-
nego materialu od strony padajacej wiazki laserowej. Dokladniejsza analiza czasowa
pierwszych kilku nanosekund wymagataby czasowej zdolnogci rozdzielczej nieosiagalnej

w naszych warunkach eksperymentalnych.

Po 6 ns, czyli pod koniec oddzialywania z impulsem lasera, w zwiazku z silng
absorpcja promieniowania laserowego w cienkiej warstwie od strony wiazki laserowej,

plazma staje sie wydtuzona w te strone.
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Rysunek 5.7: Obrazy plazmy wygenerowanej na zasadzie przebicia w He, Ne i Ar na roz-
nych etapach jej ewolucji. Kazdy obraz jest srednig z 50 impulséw. Natezenia sygnalu dla
kazdego obrazu zostaly znormalizowane do natezenia maksymalnego. Kierunek padania im-
pulsu generujacego zaznaczono strzatka. Fluencja impulsu generujacego wynosita 2,5 kJ/ cm®
dla przebicia w helu i neonie, a 2,1 kJ/ cm? dla przebicia w argonie.
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Rysunek 5.8: Obrazy plazmy wygenerowanej na zasadzie przebicia w Kr oraz Ny na réz-
nych etapach jej ewolucji. Kazdy obraz jest rednig z 50 impulséw. Natezenia sygnatu dla

kazdego obrazu zostaly znormalizowane do natezenia maksymalnego. Kierunek padania im-
pulsu generujacego zaznaczono strzaltka. Fluencja impulsu generujacego wynosita 2,1 kJ/ cm”.
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Po calkowitym ustaniu impulsu laserowego, oblok plazmowy ekspanduje dalej, za-
rowno wzdhuz osi, jak i radialnie, co jest widoczne w przypadku przebicia we wszystkich
badanych gazach. Na rysunkach (.71 5.8 sytuacja ta odpowiada obrazom rejestrowa-
nym po 40 ns. Nastepnie, po okoto 100 ns, plazma ulega transformacji w wydtuzona
strukture z dwoma (w przypadku He, Ne, Ny) lub trzema (w przypadku Ar, Kr)
maksimami $wiecenia. Po czasie kilku ps przybiera ksztalt niemal sferyczny, a po
kilkunastu-kilkudziesieciu ps przechodzi w strukture toroidalng. Nastepnie z toroidu
wyrzucany jest fragment materiatu w kierunku przeciwnym do kierunku propagacji la-
sera generujacego, co szczegblnie wyraznie widoczne jest w przypadku azotu (od okolo
40 ps). Swiecenie zanika po czasie kilkuset ps.

Nalezy takze zwrdci¢ uwage, ze pomimo podobnego charakteru zmian ksztaltu pla-
zmy dla réznych gazéw, widoczna jest wyrazna réznica w wielkodci Swiecacego obszaru
dla pierwiastkow o réznych energiach jonizacji i réznych masach atomowych /cza-
steczkowych. Dla ciezszych gazow (Ar, Kr, No) ewolucja przebiega szybciej, wcezesniej
osiggajac poszczegbdlne etapy. Fakt ten moze by¢ zwigzany z ich mniejsza energia jo-
nizacji, dzieki czemu powstata fala uderzeniowa ltatwiej jonizuje gaz na swojej drodze
i obszar plazmy sie zwieksza. Wyjatkiem jest azot, ktéry pomimo potencjatu jonizacji
mniejszego niz dla argonu, w poczatkowej fazie ekspanduje wolniej. Moze to wynikaé
ze strat energii na zerwanie wigzan molekularnych, co nastepuje przed jonizacja.

Obserwacje zmian ksztattu plazmy powstalej na skutek przebicia sg zgodne z opi-
sem przedstawionym w rozdziale[[L4.2]oraz z wynikami licznych pracach eksperymental-
nych [64, (73] [74], [102]. Zachowanie takie dobrze opisuje takze model zastosowany przez
Ghosha [71}, [103]. Przeprowadzit on obliczenia dla przebicia w powietrzu przy zaloze-
niu lokalnej réwnowagi termodynamicznej, rozwigzujac numerycznie rownania Naviera-
Stokesa. Zastosowany przez niego model uwzgledniat reakcje chemiczne i zmiany wtla-
Sciwosci plazmy ze zmiang temperatury oraz cisnienia. W modelu tym ewolucja plazmy
zostata podzielona na trzy etapy: formacje fali uderzeniowej, propagacje zaburzenia
oraz etap zapadania sie rdzenia plazmy. Otrzymane przez niego zmiany rozktadu tem-
peratur w plazmie dobrze oddaja obserwowang przez nas ewolucje ksztaltu plazmy,
a takze tworzenie sie struktur wirowych i toroidalnych. Pojawiajace sie efekty wi-
rowe w plazmie przypisuje on w poczatkowej fazie przeptywom baroklinowym, a na

pozniejszych etapach przeptywom gazu w rdzeniu plazmy.

5.3.2 Ewolucja temperatury i koncentracji elektronéw

Jednym z gléownych celéw pracy bylo zbadanie czasowej ewolucji parametrow pla-
zmy, tj. ne i T.. Badania te przeprowadzono w obszarze odpowiadajacym maksimum

$wiecenia plazmy po 800 ns, czyli dla polozenia z = 0,5 mm (patrz rysunki 0.7 i 5.§]).
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W przypadku przebicia w Ne, Ar i Ng fluencja impulsu probkujgcego wynosita okoto
14 J/cmz. W przypadku Kr zostata obnizona do okoto 7 J/cm2, ze wzgledu na nizszy
potencjal jonizacji tego gazu. Przy wyzszych fluencjach tatwiej byto o przypadkowe
przebicie wiazka probkujaca, co skutkowalo wieksza niestabilnoscia potozenia plazmy.
Z kolei, w przypadku przebicia w helu, fluencja zostata podniesiona do okoto 90 J/ cm2,
gdyz dopiero przy takiej wartosci otrzymano wystarczajaco dobry stosunek sygnatu RT

do szumu.

W kazdym z badanych przypadkéw efekt zaburzenia plazmy impulsem prébkuja-
cym zweryfikowano doswiadczalnie i zminimalizowano. Stwierdzono, ze dla stosowa-
nych fluencji impulsu probkujacego, w zadanym zakresie parametréw plazmy, efekt

podgrzewania jest nieistotny.

Zmiany n. i T, w crasie, dla réznych gazdéw, przedstawia rysunek 5.9 Zakres
opdznien, dla ktoérych wyznaczono wartosci parametréw ograniczony jest mozliwoscia
obserwacji widma rozpraszania Thomsona, i réznit sie w zaleznodci od gazu w ktorym
generowano plazme. Na poczatkowych etapach ewolucji plazmy, w zwiazku z duza
koncentracja elektronéw, wystepuje silne promieniowanie ciagle, ktére dominuje nad
sktadowa elektronowa rozpraszania Thomsona, uniemozliwiajac jego rejestracje. Naj-
wieksza koncentracje elektronéw 9,0 - 1023 m~3 otrzymano dla przypadku azotu, przy
rownoczesnie wysokiej temperaturze elektronowej, wynoszacej 90000 K. Obserwacja
widma RT w takich warunkach byta zapewne mozliwa dzieki ostabieniu promieniowa-
nia ciggtego plazmy z uwagi na wysoka temperature elektronows (por. réwnanie [[5]).
7, czasem, zaréwno temperatura elektronowa jak i koncentracja elektrondéw maleja.
Spadek wartosci n. skutkuje zmniejszaniem wartosci parametru rozpraszania «, a wiec
niekolektywnym charakterem widma RT. Jednak w naszym przypadku, niska koncen-
tracja wystepowala jednoczeénie przy nizszej temperaturze elektronowej, powodujac,
ze caly sygnal RT jest stosunkowo waski spektralnie i po pewnym czasie zlewa sie
z sygnalem rozpraszania Rayleigha. Dodatkowo, coraz nizsza koncentracja elektronéw
oznacza mniej centrow rozpraszania, a wiec mniejsze natezenie sygnalu. Wszystko to

razem powoduje, ze z czasem rejestracja rozpraszania Thomsona staje sie niemozliwa.

Zakresy op6znien dla ktorych badano plazme wynosity: dla helu od 40 ns do 800 ns,
dla neonu od 400 ns do 6 ps, dla argonu od 400 ns do 10 ps, dla kryptonu od 1,5 ps do
10 ps, a dla azotu od 200 ns do 3 ps.

Zanik n, i T, mozna opisa¢ funkcjami wyktadniczymi. Dopasowane wyktadniki
dla poszczegblnych przypadkéw zebrano w tabelach B4 odpowiednio dla ne i T.
W kazdym z obserwowanych przypadkéw koncentracja elektronéw maleje znacznie wol-
niej niz to wynika z prostej sferycznej adiabatycznej ekspansji dla gazu doskonalego

ne o t73. Jak wspomniano w czesci [L42), zanik n. jest bezposrednio powigzany
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Rysunek 5.9: Ewolucja koncentracji elektronéw i temperatury elektronowej w plazmie
wytworzonej na zasadzie przebicia, wyznaczona metoda rozpraszania Thomsona, na osi plazmy
i w potozeniu = 0,5 mm (zgodnie z rysunkami[5.7]1[(.8), dla plazmy wytworzonej w réznych
gazach
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z ekspansja obloku plazmowego, ale takze z rekombinacja promienistg i zderzeniowa.
Zanik wolniejszy niz dla przypadku ekspansji swobodnej $wiadczy o istotnym wptywie
proceséw rekombinacji na ewolucje plazmy. Potwierdzeniem tej tezy moze by¢ fakt,
ze dla gazéw jednoatomowych wyktadnik opisujacy spadek koncentracji elektrondw
rosnie wraz ze wzrostem masy atomowej pierwiastka, a wiec takze ze spadkiem po-
tencjalu jonizacji. Im wyzszy potencjal jonizacji, tym bardziej rekombinacja dominuje
nad jonizacja.

Poniewaz caly proces zachodzi w gazie, ekspansja plazmy jest wolniejsza niz w przy-
padku ekspansji swobodnej, co moze wptywaé na wolniejszy zanik elektronéw. Dodat-
kowo nie na kazdym etapie ekspansja plazmy ma charakter sferyczny.

Nalezy zwroci¢é uwage, ze w przypadku neonu, po okoto 2 ps widoczna jest wy-
razna zmiana w tempie spadku koncentracji elektronéw. Podobne zachowanie wydaje
sie wykazywaé argon po okoto 7 ps, krypton po okolo 10 ps oraz azot po 2 ps. Na
obrazach plazmy (rysunki 5.7 1 B.8) widoczny jest moment, w ktorym ekspansja pla-
zmy zmienia swéj charakter na sferyczny, co odpowiada mniej wiecej wzrostowi tempa
zaniku n.. Mozliwe wiec, ze zmiana wyktadnika wiaze sie z przejsciem z ekspansji
planarnej (jednowymiarowej) w sferyczng (trojwymiarowej).

Analizujac ewolucje temperatury elektronowej nalezy stwierdzi¢, ze maleje ona wol-
niej niz wynika to z adiabatycznej ekspansji gazu w prozni, w ktérym to przypadku
malataby proporcjonalnie do t~2 dla gazéw monoatomowych oraz t=%/° dla gazow
dwuatomowych. W poczatkowej fazie ewolucji plazmy istnieja dwa gltéwne kanaly
chtodzenia: ekspansja oraz emisja promieniowania ciggltego. Ochladzanie wolniejsze
niz wynikajace z ekspansji, §wiadczy najprawdopodobniej o podgrzewaniu elektronéw
w procesie rekombinacji trojciatowej i uwalnianiem sie dodatkowej energii, ktora jest

przekazywana elektronom (patrz rozdzial [[2]).

Tablica 5.1: Wykladniki funkcji dopasowanych do wyznaczonych w pomiarach wartosci ne
dla poszczegélnych zakreséw opéznien oraz wspotczynniki dopasowan R2.

gaz He Ne Ar Kr N,
op6Znienie (pus)  0,4-0,8 0,4-2 2-6 0,4-7 1,5-11 0,2-2
wykladnik ~ -1,11(5) -0,87(3) -1,23(2) -0,75(1) -0,55(2) -0,90(2)
R? 0,9841  0,99557 0,99949 0,99707 0,98403 0,99482

Tablica 5.2: Wyktadniki funkcji dopasowanych do wyznaczonych w pomiarach wartosci T,
dla poszczegolnych zakreséw opdznient oraz wspotezynniki dopasowan R2.

gaz He Ne Ar Kr N,
op6Znienie (pus)  0,4-0,8 0,4-6 0,4-1 1-10 1,5-11 0,2-1 1-3
wyktadnik -0,55(6) -0,54(3) -0,71(4) -0,36(3) -0,36(2) -0,89(4) -0,50(8)
R? 0,92204 0,96563 0,98599 0,98846 0,91193 0,98938 0,91915
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Wyrazny spadek tempa ochtadzania plazmy po okolo 1 ps, mozna zauwazy¢ dla
przypadku argonu i azotu. Taka zmiana moze by¢ spowodowana zanikiem promienio-
wania cigglego plazmy, ktore jest istotnym kanatem strat energii. Dodatkowo, zmiana
wyktadnika moze $wiadczy¢ o zmianie procesu tréjciatowej rekombinacji, ze zderzeri
7 jonami dwukrotnie zjonizowanymi: X2t +e~+e~ — X1 4¢e7, na zderzenia z jonami
jednokrotnie zjonizowanymi X 4+ e~ + e~ — X + e~. Za wzgledu na kompleksowosc¢
zachodzacych proceséw, ilo§ciowe wyttumaczenie zmian parametréw wymagatoby do-
ktadniejszych obliczen. Niestety, ze wzgledu na brak wiarygodnych statych atomowych

odpowiednie obliczenia sg niemozliwe.

Poréwnanie opisanych tu obserwacji z innymi przedstawianymi w literaturze przed-
miotu jest trudnym zadaniem, ze wzgledu na brak eksperymentéw przeprowadzanych
w identycznych warunkach. PIL jest bardzo czuta na warunki eksperymentalne, ta-
kie jak konfiguracja i parametry wiazki laserowej, czy tez warunki otoczenia, tak wiec
w pozornie podobnym eksperymencie plazma moze wykazywa¢ zupelnie odmienne za-

chowanie.

Metoda rozpraszania Thomsona badano przebicie w helu [101] wywoltane impulsem
o dtugodci fali 1064 nm o fluencji 1 kJ/cm?. Laser probkujacy miat dtugoéé fali 532 nm
i fluencje 44 J/cm?. Wyznaczono wartosci n i T, dla op6znieri od 400 ns do 22,5 s
w zakresie odpowiednio: 3,3 - 102> m™3 — 1-10%° m~3 oraz 40500 K — 9300 K. Tak
ogromne rozbieznosci pomiedzy tymi wynikami a wynikami tej pracy mozna cze$ciowo
wyjasni¢ innymi warunkami eksperymentu. Wplyw na wynik w pracy [L0I] mogto mie¢
takze przeprowadzenie analizy jak dla rozpraszania niekolektywnego, podczas gdy pa-
rametr rozpraszania a = 0, 2, co §wiadczy raczej o czesciowo-kolektywnym charakterze
widma. Metode RT zastosowano takze w pracy [36] dla przebicia w powietrzu. La-
ser generujacy mial dtugodci fali 1064 nm i fluencje impulsu 310 J/cm?, natomiast
probkujacy odpowiednio 532 nm i 37 J/cm?. W zakresie opoznienn od 300 ns do 4 ps
wyznaczono zmiany n. od 6,13 - 10?2 m™3 do 1,86 - 10?° m—3, natomiast 7, od 91 000
do 12800 K. Wyniki pracy [36] dos¢ dobrze zgadzaja sie z przedstawionymi w tym

rozdziale obserwacjami dla azotu.

Cadwell i Hiwel [104] badali plazme argonowa, wytworzona impulsem o energii
250 mJ i A = 1064 nm dla opdznienn od 60 ps do 140 ps za pomocy spektroskopii
emisyjnej oraz rozpraszania Rayleigha. W tym zakresie czasowym wyznaczyli spadek
temperatury od 9600 K do 5600 K oraz spadek koncentracji elektronéw od 2,4-10%2 m—3
do 0,6-10?2 m~3. Ekstrapolacja naszych wynikéw na podobny przedzial czasowy daje
zmiany w zakresach od 6900 K do 5100 K oraz od 1,0 - 10?2 m~2 do 0,55 - 10?2 m~3.

Z kolei Harilal [74] zbadal plazme laserowa wytworzong w argonie impulsem o energii
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100 mJ H, dla opo6znien krotszych niz 450 ns. Dla 400 ns otrzymal koncentracje elektro-

3 oraz temperature réwna 18 000 K. Wartosci te w sposob

néw o wartosci 1,5-10%* m—
istotny odbiegaja od warto$ci wyznaczonych w naszym eksperymencie z rozpraszania
Thomsona wynoszacych odpowiednio: 4,3- 10?3 m~3 oraz 50 700 K.

Wyniki przedstawione w wyzej wymienionych pracach otrzymano na podstawie
widm emisyjnych wysumowanych wzdtuz kierunku obserwacji, tzn. bez odwrot-
nej transformacji Abela. Taki sposob analizy danych emisyjnych zapewne znaczaco
wplywa na wyniki koricowe. Co wiecej, temperature wyznaczano metoda grafu Bolt-
zmana, co jest prawidtowe jedynie gdy plazma znajduje sie co najmniej w czesciowej
lokalnej réwnowadze termodynamicznej. Istnienie cLRT nie byto jednak weryfikowane

w zadnej z tych prac, co czyni ich wyniki mato wiarygodnymi.

5.4 Badanie lokalnej réwnowagi termodynamicznej w PIL

Zagadnienie lokalnej réwnowagi termodynamicznej w plazmie indukowanej lase-
rem jest wciaz stabo zbadane. Kryteria na LRT przedstawione w rozdziale [L3] jasno
wskazuja na istotng role koncentracji elektronéw i temperatury, a takze ich ewolucji
i rozkladu przestrzennego, na ustalenie sie rownowagi. Dlatego wiarygodne pomiary
tych wielkosci wraz z ich rozktadem przestrzennym i ewolucja czasowa odgrywaja pod-
stawowa role w analizie stanu réwnowagi. Metoda rozpraszania Thomsona wydaje sie
by¢ idealna do tego celu, gdyz wyznaczane parametry plazmy sa niezalezne od jej stanu

rownowagi.

5.4.1 Eksperyment

Weryfikacje stanu lokalnej rownowagi termodynamicznej przeprowadzono na przy-
ktadzie plazmy ablacyjnej wygenerowanej z probki aluminium. Zastosowano uktad
eksperymentalny opisany w rozdziale Probka, ktora poddano ablacji byta stopem
aluminium i zawierala okoto 96,4% Al, 2,2% Mg, 1,2% Si i 0,1% Mn [I. Plazme gene-
rowano impulsem o fluencji okoto 30 J/ cm?. Fluencja impulsu probkujacego wynosita
okoto 100 J /cmz, a srednica wigzki okoto 200 pm. Przesuw probki wraz z soczewka
skupiajaca wiazke lasera generujacego umozliwiatl badanie plazmy wzdtuz jej osi.

Przyktadowe widma RT zarejestrowane w trakcie eksperymentu dla trzech r6znych
op6znieri, a takze odpowiadajace im obrazy plazmy przedstawia rysunek Widma
te otrzymano oswietlajac impulsem probkujacym obszar zaznaczony na obrazach pio-

nowy linig przerywana. Kazde z widm sktada sie z szerokiego spektralnie sygnatu

*W opisie eksperymentu nie podano szerokosci wigzki generujacej
fsktad wyznaczono metoda skaningowej mikroskopii elektronowej w laboratorium GREMI (Bour-
ges, Francja)
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800 ns
ne = 3,17(9) - 1023 m—3
T. =48150(3740) K

1200 ns
ne = 2,18(4) - 103 m—3
T, = 27100 (1280) K

wzgledne natezenie (jedn. umowne)

2500 ns
ne =0,91(1) - 1023 m=3
7 T.=13866(410) K

T ‘ T ‘ T ‘ T ‘ T ‘ T ‘ T ‘ T
534 536 538 540 542

dtugos¢ fali (nm)

Rysunek 5.10: Zarejestrowane widmo RT (—) z dopasowana teoretyczng funkcjg gestosci
spektralnej (——). Wyniki pomiaréw na osi plazmy (2=0), dla plazmy aluminiowej wygenero-
wanej impulsem o fluencji 30 J/cm2.

odpowiadajacego sktadowej elektronowej rozpraszania Thomsona, z maksimum przy-
padajacym na dlugosé fali 538,5 nm, 537 nm i 535,5 nm, odpowiednio dla opdznier
800 ns, 1,2 s oraz 2,5 ps po impulsie generujacym. Zmiana ksztaltu widma w prze-
strzeni S§wiadczy o wystepowaniu radialnych gradientéw T. i n.. Oprocz szerokiego
spektralnie sygnatu RT, widoczne sa takze linie ramanowskie pochodzace od atomoéw

glinu i magnezu, opisane w czesci Bl tego rozdziatu.

Dla kazdej pozycji w poprzek plazmy (w kierunku osi z), wyznaczono wartosci n,
i T, dopasowujac funkcje gestosci spektralnej S(A\) do zarejestrowanego widma RT.

Jakos¢ dopasowan przedstawiono na rysunku G101

W celu weryfikacji ewentualnego zaburzenia plazmy impulsem probkujacym, wy-
konano pomiary widma RT dla réznych fluencji tych impulséw w zakresie od ok.

70 J/ cm? do ok. 190 J / cm?. Wyniki pomiaréw zaprezentowano na rysunku [B.111

W zZadnym z badanych przypadkéw nie stwierdzono zaleznosci koncentracji elek-
tronéw i ich temperatury od fluencji impulsu prébkujacego. Na tej podstawie mozna

przyjac¢, ze dla danych warunkéw eksperymentalnych plazma byta niezaburzona.
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Rysunek 5.11: Zalezno$¢ temperatury elektronowej (m) i koncentracji elektronow (o)
od fluencji lasera probkujacego dla réznych opoéznien. Wyniki otrzymane dla plazmy
powstalej podczas ablacji probki aluminiowej impulsem o fluencji 30 J/ em? i dhugosci
fali 532 mm.

5.4.2 Ewolucjan,iT,

Ewolucje koncentracji elektronéw i ich temperatury dla obszaru na osi plazmy
(z = 0,0 mm) i w odlegtosci z = 0,9 mm od powierzchni probki przedstawiono na ry-
sunkuBI2 Jak wida¢ w tym obszarze n, maleje od wartogci 3,4-10%2 m=3 (600 ns), do
5,0-10%2 m~3 (3 ps po impulsie generujacym). Jednoczesnie temperatura, elektronowa
maleje od okoto 61000 K do 13000 K.

Do wynikéw przedstawionych na wykresie 5.12] dopasowano odpowiednie funkcje
wyktadnicze. Zmierzona koncentracja elektronéw maleje proporcjonalnie do ¢~ 981(5)
dla czaséw krotszych niz 1,5 ps i tempo to rosnie dla czaséw dtuzszych, proporcjo-

4—1,60(3)

nalnie do Zmiana tempa zaniku elektronéw jest podobna do zmian, jakie

t~1004) w calym badanym

mialy miejsce dla przebicia w gazach. Z kolei T, maleje jak
przedziale czasu. Ochladzanie plazmy wolniejsze niz wynika to z jej ekspansji, mozna
thumaczy¢ wplywem proceséow rekombinacji trojcialowej na ewolucje plazmy. Energia
uwolniona w zderzeniu trojcialowym przekazywana jest elektronom biorgcym udziat
w zderzeniu, co zwieksza ich temperature.

Wyznaczone zmiany koncentracji elektronéw sa zgodne z wynikami Barthélemy’ego
[105] dla plazmy aluminiowej wygenerowanej impulsem o czasie trwania 6 ns i dtugosci
fali 532 nm pod cisnieniem atmosferycznym. Wyniki otrzymane w tej pracy sa takze
zgodne z wynikami obliczen przedstawionymi w pracy Laville’a [106], otrzymanymi
dla plazmy aluminiowej, przy zatozeniu geometrii pétkulistej. Natomiast otrzymane
w niniejszej pracy wartosci T, znacznie odbiegaja od wartosci temperatur wzbudze-
niowych przedstawionych w pracy [105] (9000 K po 600 ns oraz 7500 K po 3,0 us),
oraz wyliczonych w pracy [106] (8000 K po 600 ns oraz 7500 K po 3,0 us). Ostatnio,
Liu [36], takze stosujac technike rozpraszania Thomsona, zmierzyl temperature elek-
tronowa w plazmie aluminiowej wygenerowanej wiazka o dtugosdci fali 1064 nm. Jego

wyniki sg zblizone do zaprezentowanych w niniejszej pracy i wynosza okoto 100000 K
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Rysunek 5.12: Koncentracja elektronow (a) oraz temperatura elektronowa (b) wyznaczona
metoda RT dla plazmy aluminiowej wygenerowanej impulsem o fluencji 30 J/cm?. Przedsta-
wione na wykresie (a) wartosci n}’ zostaty obliczone z kryterium McWhirtera (TI2) uzywajac
T. wyznaczonej eksperymentalnie (b).

po 400 ns oraz okoto 20000 K po 2,5 ps. Ponadto, zaobserwowatl on takze ogromne
rozbieznosci pomiedzy temperatura elektronows a temperatura wzbudzeniowa.

Jak widaé, temperatura elektronowa wyznaczona na podstawie widm RT znacznie
przewyzsza temperature wzbudzeniowa otrzymywana z eksperymentéw emisyjnych.
Tak duze rozbieznosci moga czesciowo wynika¢ z roznic w konfiguracji eksperymental-
nej, z niewladciwie wyznaczonej temperatury wzbudzeniowej z sygnatéw optycznych
zintegrowanych wzdtuz kierunku obserwacji, stabej czasowej zdolnosci rozdzielczej czy
tez braku korekcji sygnatu na reabsorpcje. Niemniej jednak, moze to takze wskazywac
na odstepstwo od lokalnej rownowagi termodynamicznej, ktéra to kwestia jest tematem

niniejszego podrozdziatu.
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Kryterium McWhirtera

Na podstawie wyznaczonych w eksperymencie wartos$ci T, oraz rownania [[L12] ob-
liczono minimalng koncentracje elektronéw n'V, konieczng dla istnienia stanu LRT
w plazmie, zgodnie z kryterium McWhirtera. Obliczenia zostaly przeprowadzone dla
pierwiastkow bedacych gtownymi sktadnikami probki aluminiowej (glin oraz magnez),
a takze dla azotu jako gltéwnego sktadnika powietrza oraz dla zelaza. Co prawda zelazo
nie byto sktadnikiem uzytej probki, tym niemniej czesto wystepuje w stopach alumi-
nium, a jego linie emisyjne sa uzywane do wyznaczania temperatury wzbudzeniowej

plazmy.

Do obliczen uzyto danych spektroskopowych zamieszczonych w tabeli B3l Zalezne
od temperatury wspoétczynniki Gaunta dla atoméw oraz jonéw jednokrotnych przyjeto

zgodnie z [107]. Wartosci tych wspotezynnikow przedstawia rysunek .13

Wyniki obliczeri n)V i do$wiadczalne wartosci ne i T, otrzymane dla obszaru na osi
plazmy, przedstawiono na rysunku Jak wida¢, warunek McWhirtera (n, > n")
nie jest spelniony dla azotu, dla zadnego z badanych opdznien. Warunek ten jest
natomiast spelniony zaréwno dla atoméw jak i jonéw pierwiastkow metalicznych, dla
czaséw krotszych niz 1,5 — 2,0 ps. Dla dtuzszych czaséow kryterium to przestaje byé

spetnione dla atom6w magnezu i jonéw glinu.

Jak wynika z warunku [LT2] im wieksza przerwa energetyczna AFE,,,, tym wieksze
n‘e/V Poniewaz przerwa energetyczna jest znacznie wieksza dla niemetali, niz dla metali,
potrzebuja one duzo wiekszej koncentracji elektronéw by spetni¢ warunek McWhirtera.
W naszym przypadku, kryterium to nie jest spetnione dla azotu w badanym przedziale

czasu, ale takze dla atomdéw magnezu oraz jonéw glinu dla czaséw dtuzszych niz 2,5 ps.

Tablica 5.3: Dane spektroskopowe uzyte do obliczeri n}’. Uwzgledniono jedynie dozwolone
przejscia dipolowe, bez przejs¢ interkombinacyjnych.

AE.m Nizszy poziom energetyczny Wyzszy poziom energetyczny

Sktadnik (eV) frm Konfiguracja Termy J Konfiguracja Termy J
All 3,14  1,15-107' 3s%3p Zpe 1/2 35%4s 23 1/2

Mg I 4,35 1,80 2p%3s2 g 0 3s3p lpe 1

Fe I 321 2,17-107%  3d%4s’ a°D 4 3d° (°D) 4s4p(*P°) z°D° 4
NI 10,33 4,32-107%2  2s%2p° 4g° 3/2 2s%2p” (*P)3s ip 1/2

Al TI 7,42 1,83 2p%3s2 g 0 3s3p lpe 1
Mg IT 4,42  3,03-107'  2p%3s 23 1/2 2p%3p Zpe° 1/2
Fe II 477 2,39-107" 3d°(°D)4s oD 9/2 3d°(°D)4p 2°D°  9/2

N II 11,44  1,11-107'  2s%2p? 3p 0 252p° 3pe

1
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Rysunek 5.13: Wartosci usrednionego czynnika Gaunta w funkcji temperatury otrzymane
na podstawie pracy [107]. AE,,, oznacza najwieksza przerwe energetyczng pomiedzy sasied-
nimi poziomami.
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Rysunek 5.14: Czasy relaksacji (a) wyliczone zgodnie z réwnaniem [[.14] oraz warunki na
kwazi-stacjonarno$é¢ plazmy (b, ¢) wyrazone rownaniem Obliczenia przeprowadzono dla
roznych sktadnikéw plazmy aluminiowej, wygenerowanej impulsem o fluencji 30 J/cm?, pod
ci$nieniem atmosferycznym.

Kryterium kwazi-stacjonarnoéci

Pomimo ze procesy zderzeniowe dominujg nad procesami promienistymi, przej-
$ciowy charakter plazmy laserowej powoduje, ze nalezy zweryfikowaé kolejny warunek
na istnienie stanu LRT. Warunek ten zostal sformutowany poprzez nieréwnosc (LI3)).
Rysunek £.14)(a) przedstawia czasy relaksacji obliczone zgodnie z réownaniem (LI4]), po

korekcie na czesciowsa, jonizacje plazmy. Potrzebny w tych obliczeniach stopieni jonizacji
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zostal oszacowany na podstawie prawa Sahy-Eggerta (rownanie [[LI0]), przy zalozeniu
plazmy jedno-sktadnikowej w stanie LRT, i korzystajac z wyznaczonych doswiadczalnie

temperatury elektronowej i koncentracji elektrondw.

Wyraznie widaé, ze czasy relaksacji potrzebne do osiggniecia rownowag jonizacyjnej
i wzbudzeniowej znacznie rosng 7z czasem dla atomoéw wszystkich pierwiastkow, co
powodowane jest spadkiem koncentracji elektronéw i ich temperatury. Jednakze dla
jonéw odejscie od catkowitej jonizacji skutkuje po pewnym czasie zmniejszaniem sie 7,
co jest szczegdlnie widoczne dla jondéw azotu po czasie dhuzszym niz 1 ps. Jezeli
chodzi o atomy metali, 7 jest najkrotszy dla atoméw Mg I i zmienia sie od 20 ps do
4 ns, za$ dla atomow Fe od 900 ps do 70 ns. Czasy relaksacji dla wszystkich jonéw
metali zachowuja sie podobnie. Poczatkowo rosna od 40-100 ps dla opdznienia 600 ns,
osiaggajac maksymalne wartosci 600-800 ps po 1,6 us, aby zmale¢ do okoto 400 ps
dla Al II i Fe II, oraz 700 ps dla Mg II. Relaksacja atoméw azotu jest o kilka rzedow
wielkosci wolniejsza niz w przypadku metali, a 7 osigga warto$é az 80 ps dla opdznienia
3 ws. Natomiast dla jondéw azotu czas relaksacji spada drastycznie po 1 ps i osiaga
wartosé zaledwie 9 ps dla opdznienia 3 ps. Analiza czasow relaksacji oraz zmian n, i T,
(rysunki B.I4[(b) i (¢)) w badanym zakresie opo67nieri, pozwala wnioskowac, ze drugi
warunek na istnienie stanu LRT jest spelniony dla wszystkich metali oraz dla jonéw
azotu, w caltym badanym przedziale czasu. Warunek ten nie jest spelniony dla atomow

azotu po okoto 1,0 s.

Podsumowujac dotychczasowe rozwazania, mozna powiedzie¢, ze bardziej praw-
dopodobne jest osiggniecie stanu lokalnej réwnowagi termodynamicznej przez plazme
laserowa na wezesnych etapach jej ewolucji (< 1 ps), niz po dtuzszym czasie. Dzieje

sie tak zapewne z uwagi na wieksza liczbe zderzen i krotkie czasy relaksacji.

5.4.3 Przestrzenny rozktad parametréw n, i T,

Trzeci warunek na stan LRT, méwiacy o kwazi-jednorodnosci plazmy i wyrazony
nieréwnosciag (LI5]), byt badany poprzez analize przestrzennego rozktadu n. i T, dla
trzech op6znien: 800 ns, 1,2 ps and 2,5 ps.

Wyniki pomiaréw n. i T, sa przedstawione na rysunku. 515l Punkty pomiarowe
zostaly oznaczone jako czarne kropki. Wartosci parametréw plazmy w obszarze po-
miedzy punktami wyznaczono przez interpolacje krzywa sklejang (ang. spline). W ob-
szarach zaznaczonych na bialo wyznaczenie parametréw n. i 7, nie byto mozliwe albo
ze wzgledu na bardzo silne promieniowanie tta plazmy, albo ze wzgledu na zbyt silny
sygnal odblaskéw na dtugosci fali lasera. Silne odblaski obserwowano zwtaszcza bardzo

blisko powierzchni probki.
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Rysunek 5.15: Przestrzenny rozklad koncentracji elektronow (gorny wiersz) oraz temperatury elektronowej (dolny wiersz). Czarne punkty odpowia-
daja wartosciom wyznaczonym w eksperymencie, natomiast wartosci pomiedzy zostaly wyznaczone interpolacja krzywa sklejana (splajnem). Odleglosé
wzdluz osi plazmy jest mierzona wzgledem powierzchni probki. Plazma byla generowana poprzez ablacje probki aluminium impulsem o fluencji 30
J/em’i dlugosci fali 532 nm.
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Na rysunkach widoczne jest wyrazne maksimum koncentracji elektronéw na osi pla-
zmy i jej strome gradienty w kierunku radialnym. Z czasem, maksimum n. oddala sie
od powierzchni probki. W przeciwienistwie do ne, rozktad temperatury elektronowej
jest znacznie bardziej jednorodny. 7T, nieznacznie rosnie jedynie w obszarach bardziej
oddalonych od prébki.

Podobny rozktad przestrzenny n. i T, zostal wyznaczony przez Cristoforettiego [43]
dla plazmy aluminiowej wytworzonej impulsem laserowym o energii 70 mJ i dtugodci
fali 1064 nm, 1 ps po jej generacji. Zabserwowatl on maksimum koncentracji elektronéw
w centralnej czedci plazmy oraz maksimum temperatury na jej obrzezach. Z kolei, dla
zakresu op6znien takiego jak w naszych badaniach, dla lasera o Ay, = 532 nm i fluen-
cji 10 J/cm?, Barthélemy [105] otrzymat niemal jednorodna koncentracje elektronow
wzdluz osi plazmy. Jednakze wyniki jego pracy oparte sa o dane emisyjne wysumowane
wzdluz drogi obserwacji, wiec bezposrednie poréwnanie moze prowadzi¢ do blednych
wnioskow.

w

Lagodny spadek T, w obszarach pozaosiowych sprawia, ze takze n,

zmienia sie
w tych obszarach wolniej niz n. i wobec tego warunek McWhirtera jest tam trudniej

spetnié.

Kryterium kwazi-jednorodno$ci

Na rysunku [5.16] przedstawiono zaleznosé drogi dyfuzji od odleglosci od osi plazmy,
dla kilku op6znieni. Obliczenia przeprowadzono korzystajac z rownan (L14]), (LI6]) oraz
(LI7) oraz przyjmujac T, jak na rysunku .15l Dla wszystkich opdznien, A jest o kilka
rzedoéw wielkosci krotsza dla jondéw niz dla atomdw, co wynika z ich czestych zderzen
o charakterze kulombowskim. Droga dyfuzji siega kilku nanometréw w przypadku
atomow, a dla jon6w nie przekracza pikometra.

Na podstawie nieréwnosci [LI5] poréwnujac zmiany n. i T, na dtugoséciach rownych
drodze dyfuzji, mozna jednoznacznie stwierdzi¢, ze mamy do czynienia z plazma kwazi-
jednorodna, dla wszystkich jej sktadnikéw, co oznacza, ze osiggna one réwnowage zanim
przedyfunduja do regionéw plazmy o innych wartosciach n, oraz T,. Wielkosci zmian
parametréow plazmy na drodze dyfuzji dla wybranych przekrojow i wybranych czaséw
przedstawiono na rysunku5. 17 Jak widaé, drogi dyfuzji sa na tyle krotkie, ze nawet ich
wydluzenie o dwa rzedy wielkosci, co mogtoby mie¢ miejsce w przypadku pierwiastkow
sladowych, nie powoduje ztamania kryterium kwazi-jednorodnosci.

W celu weryfikacji stanu LRT w aluminiowej plazmie indukowanej laserowo, wy-
tworzonej impulsem o czasie trwania 20 ns i o dtugosci fali 1064 nm, Cristoforetti [43]

przeprowadzil czasowa i przestrzenna analize n. i T.. Rozklad radialny emitowanego
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Rysunek 5.16: Zaleznos¢ drogi dyfuzji od odlegtosci od osi plazmy, obliczona korzystajac
z rownan ([LI4)), (TI6) oraz (LIT), dla roznych opoznien. Odlegtosci od powierzchni probki
wynosity: 0,56 mm dla 800 ns, 0,53 mm dla 1,2 ps oraz 0,71 mm dla 2,5 ps.

promieniowania uzyskano przesuwajac witdkno $wiattowodowe w poprzek obrazu pla-
zmy, a nastepnie dokonano inwersji Abela zarejestrowanego sygnalu. W przypadku
tego eksperymentu czasowa zdolnoéé¢ rozdzielcza byta jednak bardzo ograniczona dtu-
gim czasem integracji sygnaltu optycznego (250-500 ns dla opdznien od 500 ns do 2 us
po ablacji). Ustalono, ze atomy i jony aluminium spelniaja wszystkie trzy warunki na
istnienie stanu LRT, w przeciwienstwie do tlenu i azotu, w zwiazku 7z dtuzszym czasem
relaksacji tych ostatnich.

Z kolei w innej swojej pracy Cristoforetti [47] przeanalizowal dane Barthélemy’ego
z pracy [52], i zweryfikowal warunek na kwazi-stacjonarno$¢ poréwnujac czasy zaniku
plazmy i czasy relaksacji atomoéw réznych metali (Al, Mg, Fe). Wszystkie te pierwiastki
charakteryzuja sie czasami relaksacji znacznie krétszymi niz czasy zaniku plazmy w ba-
danym przedziale czasowym (od 400 ns do 3 ps) co stwarza warunki do istnienia LRT
w plazmie.

Podobne badania zostaly przeprowadzone przez Ma [48] dla aluminiowej PIL, wy-
tworzonej w atmosferze argonu, uzywajac impulséw laserowych o czasie trwania 5 ns
i dhlugosci fali A =1064 nm. Takze w tym przypadku czasowa zdolno$¢ rozdzielcza
byla mocno ograniczona dtugim czasem integracji sygnalu optycznego. Stwierdzono,
ze w warunkach tego eksperymentu stan LRT byl zachowany dla glinu na wszystkich
badanych etapach ewolucji plazmy (600 ns, 1,5 ps oraz 3 ps), w jej centrum. Nato-
miast dla argonu kryteria McWhirtera oraz kwazi-jednorodnodci zostaly ztamane po
3 ps, a kryterium kwazi-stacjonarnosci dla op6znient po 1,5 ps.

W niedawno opublikowanej pracy [49] Merten badal warunek na kwazi-

stacjonarno$¢ w aluminiowej plazmie wygenerowanej impulsem z lasera Nd:YAG, o cza-
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sie trwania 0,5 ns i dlugosci fali A =532 nm oraz energii 30 11J. Badania z czasowa zdol-
noscia rozdzielczg pokazaly, ze plazma moze by¢ w stanie LRT jedynie przez pierwszych
kilkadziesigt nanosekund. Niestety, w eksperymencie tym zabrakto analizy widm pod

katem ich rozkladu przestrzennego.

We wszystkich opisanych powyzej eksperymentach zaktadano plazme optycznie
cienka. Ponadto jako temperature elektronowa przyjmowano temperature wzbudze-
niowa, wyznaczong na podstawie graféw Boltzmanna.

Inne podejscie do kwestii badania réwnowagi termodynamicznej w PIL, przedsta-
wili Karabourniotis et al. [50, 5I]. Jego obiektem zainteresowania byta plazma alumi-
niowa wytworzona impulsem laserowym o czasie trwania 4 ns i o dtugosci fali 532 nm,
pod ciénieniem 100 Pa. Symulujac widmo emisyjne z uwzglednieniem samoabsorpcji,
a nastepnie poréwnujac je z widmem PIL, wyznaczyt koncentracje elektronéw oraz
temperatury: elektronowa 7T, i wzbudzeniowa T,.;, dla opéznienia 109 ns po abla-
cji. Wyniki ich pracy pokazaly, ze T, jest wieksze od T,,.;, o ponad 40%, co $wiadczy
o braku LRT w badanej plazmie. Ich metoda jest wolna od zalozenia dotyczacego
grubodci optycznej plazmy oraz jej stanu réwnowagi.

Analize stanu réwnowagi termodynamicznej w PIL poprzez poréwnanie réznych
temperatur przeprowadzono takze w pracy [52]. Eksperyment przeprowadzono na pla-
zmie aluminiowej wytworzonej impulsem lasera ekscymerowego XeCl o dtugosci fali
A = 308 nm i czasie trwania 10 ns. Na podstawie zmierzonych natezen linii emisyjnych
atomoéw oraz jonéw i korzystajac z praw Boltzmanna oraz Sahy-Eggerta wyznaczono
temperatury: wzbudzeniowa Ty,.; oraz jonizacyjna Tjo,. Wyniki tego doswiadczenia
pokazaly, ze temperatura jonizacyjna jest wyzsza od wzbudzeniowej dla opdznien krot-
szych niz 1 ps. Dla wiekszych op6znien temperatury te sa réwne, w ramach wyzna-
czonych niepewnosci pomiarowych. Nalezy zwrédci¢é uwage, ze w eksperymencie tym
sygnal emisyjny byt rowniez wysumowany wzdluz kierunku obserwacji.

Przedstawiona w niniejszej pracy weryfikacja stanu LRT poprzez réwnoczesne
sprawdzenie warunku McWhirtera, a takze warunkéw na kwazi-stacjonarnoéé¢ i kwazi-
jednorodnosé, przy wykorzystaniu temperatury elektronowej, zostata przeprowadzona

po raz pierwszy. Przedstawiona tu analiza byta czesciowo tematem artykutu [54].

5.5 Badanie fali uderzeniowe;j

Widoczne na rysunku [B.0] obrazy rozpraszania $wiatta laserowego charakteryzuja
sie szczegolnie duzym natezeniem na dlugodci fali lasera. W obszarze plazmy na sygnat
ten sktadaja sie rozpraszanie Thomsona oraz rozpraszanie Rayleigha na atomach i jo-

nach. Poza plazma, sygnal pochodzi jedynie od rozpraszania Rayleigha na atomach lub
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czasteczkach gazu otaczajacego. Poniewaz catkowita moc sygnalu rozpraszania Ray-
leigha jest proporcjonalna do liczby centréw rozpraszania, mozna z niego wnioskowad
o koncentracji atomow /czasteczek gazu. Jak wida¢ na rysunkach, poza granicami pla-
zmy sygnal rozpraszania Rayleigha gwattownie rosnie, co §wiadczy o tym, ze mamy do
czynienia z obszarem o podwyzszonej koncentracji gazu, ktory mozna przypisaé poto-
zeniu propagujacej fali uderzeniowej. Na granicy pomiedzy plazma a falg uderzeniowa,
sygnat rozpraszania niemal catkowicie zanika. Polozenie czota fali uderzeniowej mozna
wyznaczy¢ bezposrednio z danych eksperymentalnych tak jak to pokazano na rysunku
BI8 Co istotne, obserwacje te moga by¢ prowadzone rownoczesnie z obserwacjami
rozpraszania Thomsona.

W opisanych w tym podrozdziale eksperymentach zbadano ewolucje fali uderze-
niowej dla przebicia w kilku gazach: argonie, kryptonie, neonie i azocie. Warunki
eksperymentalne byty takie jak opisane w czesci B3l Wiekszodé przedstawionych tu
obserwacji fali uderzeniowej dotyczy tych samych widm rozpraszania, ktoére pozwolity
na analize ewolucji parametréow plazmy za pomoca rozpraszania Thomsona. W celu
wyznaczenia rozkladu przestrzennego koncentracji atomow /czasteczek, sygnal wzdtuz
osi z zostal znormalizowany do sygnatu rozpraszania Rayleigha jaki rejestrowano dla
gazu niezaburzonego, bez plazmy. Dzieki temu uwzgledniony zostal zaréwno rozktad
natezenia wiazki laserowej jak i czutoéé catego uktadu detekcji, z osobna dla kazdego

piksela kamery ICCD.

Czes¢ przedstawionych w tym podrozdziale wynikéw zostata opublikowana w arty-

kule [108].

5.5.1 Propagacja fali uderzeniowe;j

Dla wybranej warstwy plazmy zbadano ewolucje radialnego (w poprzek plazmy)
rozktadu sygnatu rozpraszania dla kilku gazow. Badano ekspansje czota fali uderze-
niowej wzdtuz osi z dla potozenia x = 0, czyli w punkcie w ktérym nastepowalo przebi-
cie. Zmiany radialnego rozkladu natezenia sygnatu w czasie, na przyktadzie przebicia
w argonie, zostaly przedstawione na rysunku I8l Na rysunku tym polozenie czola
fali uderzeniowej w danej chwili zaznaczono strzatka.

Poczatkowo (< 600 ns) obserwujemy silny sygnal rozpraszania w obszarze samej
plazmy. Sygnal ten szybko maleje z czasem i juz po okolo 600 ns jest stabszy niz sy-
gnatl rozpraszania z obszaru fali uderzeniowej. Po czasie okoto 200 ns fala uderzeniowa
odrywa sie od obtoku plazmowego i dalsza ewolucja obtoku oraz fali uderzeniowej odby-
waja sie niezaleznie. Zaleznosé polozenia czota fali uderzeniowej od czasu przedstawia
rysunek .19 Dla poréwnania, na tym samym rysunku zaznaczono granice plazmy.

Granice te zostaly zdefiniowane jako miejsca, w ktorych natezenie emisji plazmy spada
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Rysunek 5.18: Rozklad natezenia sygnalu rozpraszania wzdluz osi 2, dla x = 0, dla
réznych czaséw po przebiciu w argonie. Fluencja impulsu generujacego wynosita 2,1 kJ/cm?,
a impulsu probkujacego 14 J/cm?. Sygnal zostal znormalizowany do sygnatu rozpraszania
w niezaburzonym argonie. Rozktady natezenia dla poszczegdélnych opéznien zostaly rozsuniete
aby poprawié¢ czytelno$¢ rysunku. Strzaltki wskazuja polozenie czota fali uderzeniowej.
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Rysunek 5.19: Ewolucja potozenia czola fali uderzeniowej dla przebicia w argonie,
wyznaczona z rozpraszania Rayleigha dla y=0 mm oraz dopasowane krzywe modelowe:
— — At%* (Sedov-Taylor); - - - At%4 +u,t (de Izarra); — - — AtP v t; —— At fot; - At 4ot
(gdzie vs = 323 -1075 m/s).

do 1 % swojej wartosci maksymalnej (patrz rysunek [5.I). Wyniki eksperymentalne do-
tyczace ewolucji fali uderzeniowej zostaly poréwnane z wynikami teoretycznymi (réw-
nania [[I§] oraz [L19). W przypadku niesferycznego ksztaltu czota fali, jako promien
fali uderzeniowej przyjeto odlegtosé czota fali od osi plazmy, dla potozenia y = 0.
Dopasowanie prostego modelu Sedova-Taylora postaci z(t) = A - t%4 gdzie wy-
ktadnik 0,4 odpowiada plazmie o symetrii sferycznej, nie dato dobrych wynikéw. Ko-
lejno dopasowywane byty modele o coraz wiekszej liczbie wolnych parametréw, postaci
z(t) = A-t® + v,t, a wyniki dopasowari przedstawia tabela [5.41i rysunek 519 Model
proponowany przez de Izarre [69] postaci z(t) = A - t%* + v,t, gdzie v, jest predkoscia
d7wieku w argonie, nieco lepiej opisuje ewolucje fali uderzeniowej, w szczegolnosci na
pozniejszych etapach. W kolejnych krokach uwalniano poszczegdlne parametry, tj. b
oraz v. Wartos¢ parametru b inna niz 0,4 swiadczy o tym, ze ekspansja fali uderze-
niowej nie jest sferyczna, co w szczegolnosci zachodzi w jej poczatkowej fazie. Istotnie,
fala uderzeniowa odrywajac sie od obtoku plazmowego przybiera jego podtuzny ksztaltt
(patrz rysunek 5.7). Zastanawiajaca jest natomiast wartos¢ dopasowanego parametru
v, ktora w kazdym z modeli jest wyraznie mniejsza od predkosci dzwieku vs = 323 m/s.
Na wykresie pokazano zmiane szybkos¢ ekspansji fali uderzeniowej w kierunku
radialnym, wyznaczona jako pochodna polozenia czota fali w czasie. Punkty ozna-
czaja pochodng w punktach pomiarowych, a linia ciagta pochodna wyznaczona dla

krzywej najlepszego dopasowania. Szybkos¢ dzwieku v, to wielkosé, do ktérej powinna
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Rysunek 5.20: Polozenie czola fali uderzeniowej powstalej podczas przebicia w Ar pod ci-
$nieniem atmosferycznym wyznaczone z rozpraszania Rayleigha oraz jego predkosé¢ wyznaczona

jako pochodna polozenia po czasie. —— dopasowany zmodyfikowany model Sedova-Taylora,
—— pochodna po czasie dopasowanej funkcji, — — predkosci dzwieku w Ar w temperaturze
pokojowe;j.

asymptotycznie dazy¢ szybkosé czota fali uderzeniowej. Jednak warto$¢ pochodnej
po czasie z dopasowanej funkcji potozenia po kilkunastu ps spada ponizej szybkosci
dzwieku w argonie, co jest wynikiem niefizycznym. Tak wiec dopasowana zalezno$c¢
nie sprawdza sie dla pdézniejszych czaséw, gdy cisnienie sie wyréwnuje. Mozliwym wy-
tlumaczeniem moze by¢ fakt, ze srodek dla przyblizenia sferycznego nie pokrywa sie z
x = 0. Co wiecej, zaden z dopasowanych modeli nie bierze pod uwage zmian ksztaltu
czota fali w trakcie jej ewolucji. Zmiana ksztaltu z wydtuzonego w sferyczny powinna
skutkowa¢ zmiang parametru b w czasie, czego nie uwzgledniaja proste modele sa-

mopodobne. Zmiana ksztattu czota fali w czasie zostata przeanalizowana w kolejnym

Tablica 5.4: Parametry wyznaczone z dopasowania réznych modeli opisujacych propagacje
fali uderzeniowej powstalej na skutek przebicia laserowego w argonie oraz warto$¢ wspotczyn-
nika dopasowania R?. Polozenie czola fali uderzeniowej i dopasowane krzywe przedstawia
rysunek B.I9 v, = 323 m/s to szybko$é¢ dzwieku w argonie, ¢ podano w ps.

Parametry dopasowania

A b v (m/s) R?
Sedov-Taylor  0,1148 +0,0053 0,4 0 0,91998
de Izarra 0,0488 £ 0,0028 0,4 Vs 0,9778

0,0714+0,0012 0,4 212,3£5,2 0,99937

0,213 £ 0,026 0,227 £0,014 v, 0,99788

0,1046 = 0,0093 0,341 £0,013 252,4+£9,1 0,99974
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podrozdziale (5.5.2])

Podobng analize propagacji fali uderzeniowej przeprowadzono dla przebicia w kryp-
tonie, neonie oraz azocie, otrzymujac jako$ciowo analogiczne wyniki. Ewolucje po-
tozenia i szybkosci fali uderzeniowej w powyzszych przypadkach, przedstawiono na
rysunku 5.2]l Dla kazdego z gazow obserwacje potozenia czota fali rozpoczeto w mo-
mencie oderwania sie fali uderzeniowej od obtoku plazmowego, a zakoriczono gdy fala
zanikala. Na rysunkach i 5271 przedstawiono krzywe najlepszego dopasowania,
otrzymane stosujac model z uwolnionymi parametrami b i v. Parametry dopasowania
dla fali propagujacej w roznych badanych gazach oraz wspolczynnik R? przedstawia
tabela

Tablica 5.5: Parametry wyznaczone z dopasowania krzywych teoretycznych do ekspansji
fali uderzeniowej dla przebicia w Ne, Ar, Kr i Ny, warto§é wspotczynnika dopasowania RZ,
szybkosci dzwieku v, oraz masa atomu/czasteczki gazu m,. Polozenie czota fali, dopasowane
krzywe oraz jego szybkos$é przedstawiajg rysunki

Parametry dopasowania

Gaz A b v (m/s) R? vs (m/s) my (u)
Ne 0,052 £ 0,002 0,409 £0,078 367,0£127,2 0,99788 461 20,18
Ar 0,1046 £ 0,0093 0,341 £0,013 252,4+9,1 0,99974 323 39,95
Kr 0,0512+0,0112 0,447 £0,034 82,5+ 34,2 0,99819 220 83,80
N, 0,097 £ 0,012 0,3424+0,019 292,2+£161,2 0,99949 353 28,02

Dla kazdego z badanych przypadkéw wartos¢ v, do ktérej zmierza modelowa
krzywa, jest duzo mniejsza niz predkosé¢ dzwieku w danym gazie. Potwierdza to wnio-
sek, ze po kilkunastu ps proste modele samopodobne przestaja dobrze opisywaé pro-
pagacje fali uderzeniowej, co moze wynika¢ ze zmiany geometrii fali uderzeniowej, nie
uwzglednionej w tych modelach. Predkos¢, do ktorej dazy fala uderzeniowa, jak nale-

zalo sie spodziewac, maleje wraz z masg czastek gazu, a wiec z gestoscia gazu.

5.56.2 Rozktad przestrzenny fali uderzeniowej

Dla przypadku przebicia w argonie wyznaczono dwuwymiarowa mape polozenia
czota fali uderzeniowej, mierzac rozktady radialne sygnatu rozpraszania dla réznych
warstw plazmy. Mapy potozenia czota fali wyznaczone z rozpraszania Rayleigha dla
pieciu réznych opéznienn: 200 ns, 400 ns, 1 ps, 4 ps oraz 10 ps przedstawiono na ry-
sunku 5221 Linia ciggla taczaca punkty pomiarowe odpowiada interpolacji za pomoca
krzywej B-sklejanej (ang. B-spline). Poczatkowo fala uderzeniowa otaczajaca oblok

plazmowy odzwierciedla jego podtuzny ksztalt, lecz z czasem staje sie coraz bardziej



11,8
2 1 N2 y
—_ wn
£ 114 <
E 1 g
v 2
£ 11 2
o
S {06 =
10,2
0 : :
0,0 0,5 2,0 15 2,0 2,5 0 2 4 6 8 10 12 14 0 2 4 6 8 10 12 14 16

opébznienie (ps) op6znienie (ps) opdéznienie (ps)

Rysunek 5.21: Polozenie fali uderzeniowej powstalej podczas przebicia w Ne, Kr oraz No pod ci$nieniem atmosferycznym, wyznaczone z rozpraszania
Rayleigha oraz jej predkosé¢ wyznaczona jako pochodna polozenia po czasie. Linie odpowiadajg dopasowaniu zmodyfikowanego modelu Sedova-Taylora.
Prosta przerywana odpowiada predkosci dzwieku w odpowiednich gazach w temperaturze pokojowe;.
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Rysunek 5.22: Rozktad polozenia czota fali uderzeniowej wyznaczony z rozpraszania Ray-
leigha dla kilku opéznienn po przebiciu w argonie: 200 ns, 400 ns, 1 ps, 4 ps oraz 10 ps.
Linie ciagte sa krzywa B-sklejang taczaca punkty. Fluencja impulsu generujacego wynosita 2,1
kJ/cm?.

sferyczna. Natezenie fali uderzeniowej stopniowo spada, a dla czaséw dtuzszych niz
okoto 20 ps, fala uderzeniowa opuszcza region rejestrowany przez kamere ICCD.

Na rysunku [5.23] potozenie czota fali uderzeniowej, 400 ns po jej generacji, zostalo
dla poréwnania natozone na odpowiadajacy temu opdznieniu obraz plazmy. Wyraznie
widaé, ze w tym przypadku fala uderzeniowa jest juz odtaczona od plazmy, a jej ksztalt
nie jest sferyczny lecz odzwierciedla podtuzny ksztatt obtoku plazmowego.

Jakosciowo obserwacje te zgadzaja sie z obserwacjami Thiyagarajana i Scharera [64]
oraz Zhanga [I4]. Zhang badal plazme wytworzona w powietrzu impulsem o energii
50 mJ i dtugosci fali 1064 nm na wezesnych etapach jej ewolucji (¢ < 100 ns). Na
tych etapach fala uderzeniowa przybierata wydtuzony, gruszkowaty ksztalt. Z kolei
Thiyagarajan [64] zastosowal metode cieniografii do badan ewolucji ksztattu plazmy

wytworzonej w powietrzu impulsem o energii 135 mJ i dtugosci fali 193 nm. Pomiary



104 ROZDZIAL 5. WYNIKI

max
1
e
E o0
N
] -
-2 -1 0 1 min
x (mm)

Rysunek 5.23: Obraz obloku plazmowego wraz z polozeniem czota fali uderzeniowej
(punkty) wyznaczonym za pomocg rozpraszania Rayleigha, 400 ns po przebiciu w argonie
pod cignieniem 1 atm. Fluencja impulsu generujacego wynosita 2,1 kJ/cm?.

przeprowadzono dla op6znient od 10 ns az do 3 ms. Jego analiza wykazala zmiane geo-
metrii fali uderzeniowej z elipsoidalnej na sferyczna, po czasie okoto 1 ps od przebicia.

Chociaz ilosciowe poréwnanie nie jest mozliwe ze wzgledu na odmienne warunki
eksperymentalne, to zmiany ksztattu fali uderzeniowej obserwowane w wyzej wymie-

nionych pracach potwierdzaja nasze obserwacje.

5.5.3 Whnioski

Powyzsza analiza pokazala, ze obserwowane réwnoczesnie z rozpraszaniem Thom-
sona rozpraszanie Rayleigha jest zrodtem cennych informacji o procesach zachodzacych
w trakcie przebicia laserowego. Rejestrowane sygnaly rozpraszania Rayleigha pozwa-
laja badac¢ ksztalt i ewolucje fali uderzeniowej réwnoczesnie z ewolucja parametrow
plazmy, z dobra czasowg i przestrzenna zdolno$cig rozdzielczg. Dzieki temu mozna
wyznaczy¢ moment odlaczenia sie fali uderzeniowej od goracego obtoku plazmowego,
a nastepnie jej spowalnianie i stopniowy zanik. Uzupelnienie obserwacji o obrazowanie
plazmy pozwala stwierdzi¢, ze ekspansja goracej plazmy jest duzo wolniejsza od pro-
pagacji fali uderzeniowej. Niestety, powszechnie stosowane w literaturze przedmiotu
modele samopodobne nie s3 w stanie prawidtowo opisywac propagacji fali uderzeniowe]
na wszystkich etapach jej ewolucji, tj. od momentu jej oderwania od obloku plazmo-
wego, az po jej zanik. Przedstawione tu wyniki moga stanowié¢ wiarygodna weryfikacje

dla bardziej zaawansowanych modeli teoretycznych.



Rozdziat 6

Podsumowanie

Plazma indukowana laserowo jest obiektem bardzo interesujacym z punktu wi-
dzenia zastosowar, lecz ze wzgledu na zlozonosé zachodzacych proceséw nadal stabo
poznanym. Metody stosowane tradycyjnie do jej diagnostyki nie sa w stanie odpowie-
dzie¢ na wiele pytar, kluczowych dla jej pelnego opisu. Z tego wzgledu, gléwnym celem
niniejszej pracy byto zastosowanie do jej diagnostyki metod rozpraszania $wiatta lase-
rowego, w szczegblnosci rozpraszania Thomsona i rozpraszania Rayleigha. Pomimo, ze
metody te bardzo dobrze sprawdzaja sie w badaniach réznego typu plazm, nie byty do

tej pory szeroko stosowane w przypadku PIL.

Realizacja postawionego celu wymagata przede wszystkim zbudowania uktadu po-
miarowego pozwalajacego przeprowadzi¢ eksperymenty z rozpraszaniem promieniowa-
nia laserowego, zaréwno na plazmie generowanej przez przebicie w gazie, jak i podczas
ablacji probek statych. Opracowano procedure doboru parametréw eksperymentu, pro-
wadzaca do generacji plazmy powtarzalnej od impulsu do impulsu. Uktad eksperymen-
talny umoszliwial obserwacje z wysoka czasowa i przestrzenna zdolnoscia rozdzielczg.
Jednoczesne rejestracje sygnaléw rozpraszania Thomsona oraz Rayleigha w obszarze
plazmy, a takze rozpraszania Rayleigha poza jej obszarem, pozwalaly na jej komplek-
sowg diagnostyke. Poniewaz rézne typy rozpraszania daja komplementarne informacje,
mozliwosé rownoczesnej rejestracji ich widm jest niewatpliwa zaleta tych badarn. Fakt
ten jest szczegblnie istotny zwlaszcza dla plazmy o charakterze przejSciowym jaka jest
PIL. Zbudowany uktad eksperymentalny umozliwia takze rejestracje widm emisyjnych,
co jest istotne dla planowanych przysztych eksperymentéw. Staranne przygotowanie
pomiaréw pozwolito otrzymaé bardzo dobry stosunek sygnatu rozpraszania do szumu,
co ma kluczowe znaczenie dla badania procesu o tak matym przekroju czynnym.

Oprocz tego opracowano metodologie analizy zarejestrowanych obrazéw, prowa-

dzaca do wyznaczenia koncentracji elektronéw i temperatury elektronowej w plazmie

105
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na podstawie widm rozpraszania Thomsona, a takze polozenia fali uderzeniowej na
podstawie rozktadu przestrzennego rozpraszania Rayleigha. Przeprowadzono szereg
eksperymentéw, w ktorych zbadano ewolucje rozktadu przestrzennego koncentracji
elektronéw i ich temperatury. Zbadano wplyw warunkéw eksperymentalnych, takich
jak fluencja impulsu generujacego, czy gaz roboczy, na wartos¢ tych parametrow.

Ponadto, bardzo doktadnie przebadano wplyw impulsu prébkujacego na wyzna-
czone wartosci n. i T,. Dzieki temu mozliwe byto ustalenie warunkéw, dla ktérych
stosowana metoda rozpraszania swiatta laserowego w PIL moze by¢ uznana za niein-
wazyjna.

Przeprowadzono badania stanu réwnowagi termodynamicznej plazmy indukowanej
laserowo. Dzieki zastosowanym w niniejszej pracy metodom po raz pierwszy udato sie
w wiarygodny sposéb zweryfikowaé¢ warunki na istnienie LRT.

Zbadano takze propagacje i rozktad przestrzenny fali uderzeniowej powstajacej pod-
czas przebicia w gazach. Otrzymane wyniki jasno pokazaly, ze stosowanie do jej opisu
prostego modelu Sedova-Taylora jest niewlasciwe. Analiza fali uderzeniowej zostata
przeprowadzona na podstawie tych samych obrazéw promieniowania rozproszonego,
ktore stuzyly do wyznaczania parametréw plazmy. Swiadezy to o uniwersalnosci opra-
cowanej metody badawcze;j.

Podsumowujac, badania opisane w tej pracy stanowig istotny wktad do stanu wie-
dzy o wtasciwosciach PIL i w wielu przypadkach daja informacje niemozliwe do uzyska-
nia innymi metodami. Otrzymane wyniki, ze wzgledu na ich jednoznaczng interpreta-
cje, moga tez stanowi¢ wazne zrodto danych do testowania modeli teoretycznych. Cel
pracy zostal wiec osiagniety, gdyz udalo sie z powodzeniem zastosowacé rozpraszanie
swiatta laserowego do diagnostyki plazmy indukowanej impulsem laserowym. Badania
te zostaly docenione przez srodowisko naukowe, o czym $§wiadczy dwukrotne wyrédznie-
nie nominacja do nagrody za najlepszy artykul naukowy, opublikowany w danym roku
w czasopi$mie Spectrochimica Acta Part B: w roku 2011 za artykul [93] oraz w roku
2012 za artykut [I08].

Przyszte badania

Przedstawione w tej pracy badania nie wyczerpuja olbrzymich mozliwo$ci me-
tod rozpraszania swiatta laserowego w PIL. Przede wszystkim, na dokladne zbadanie
czeka centralna cze$¢ widma rozpraszania (na dlugosci fali lasera probkujacego) za-
wierajaca jonowa sktadowsg rozpraszania Thomsona oraz rozpraszanie Rayleigha, ktore
kryja w sobie informacje o temperaturze czastek ciezkich oraz stopniu jonizacji. Ze
wzgledu na waski zakres spektralny, ich rozdzielenie jest trudne i wymaga uktadu de-

tekcji o wysokiej spektralnej zdolnosci rozdzielczej, np. bazujacego na interferometrze
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Fabry-Perot. Uktad taki jest aktualnie konstruowany w Zaktadzie Fotoniki.
Obiecujaco, z punktu widzenia weryfikacji stanu réwnowagi termodynamicznej pla-
zmy, wygladaja takze badania poréwnujace wyniki otrzymane z rozpraszania Thom-
sona 7z wynikami z metod emisyjnych.
Tematy te sa aktualnie rozwijane w Zaktadzie Fotoniki w Instytucie Fizyki Uni-
wersytetu Jagielloriskiego i beda stanowié¢ tresé kolejnych rozpraw doktorskich i prac

magisterskich.






Dodatek A

Zdjecia uktadu

eksperymentalnego

Rysunek A.1: Fragment toru optycznego prowadzacego wigzke laserows generujaca plazme,
do komory. Zielona strzatka pokazuje droge wiazki laserowej. S1 — soczewka skupiajaca wiazke
w celu wytworzenia przebicia, SP — stolik przesuwny (oznaczenia takie jak na rysunku [£1]).
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Rysunek A.2: Fragment toru optycznego prowadzacego wigzke laserows probkujaca pla-
zme. Zielona strzatka pokazuje droge wiazki laserowej. Wiazka probkujaca wchodzi do komory
od gory. S2 — soczewka skupiajaca wiazke rozpraszana na plazmie (oznaczenia takie jak na

rysunku [£.)).

Rysunek A.3: Fragment ukladu zbierajacego $wiatto rozproszone. Niebieska strzatka ozna-
cza tor optyczny, prowadzacy do szczeliny spektrometru. S3 i S4 — soczewki wytwarzajace
obraz plazmy na szczelinie (oznaczenia takie jak na rysunku F.1]).



Dodatek B

Publikacje i wystapienia

konferencyjne

B.1 Publikacje

Wyniki przedstawione w tej pracy zostaly czesciowo opublikowane w nastepujacych

artykutach oryginalnych:

e A. Mendys, M. Kanski, A. Farah-Sougueh, S. Pellerin, B. Pokrzywka,
K. Dzierzega, Investigation of the local thermodynamic equilibrium of laser-

induced aluminum plasma by Thomson scattering technique, Spectrochimica Acta
Part B 96 (2014) 61-68;

e K. Drzierzega, A. Mendys, B. Pokrzywka, W. Zawadzki, and S. Pellerin, Simul-
taneous measurement of electron and heavy particle temperatures in He laser-
induced plasma by Thomson and Rayleigh scattering, Applied Physics Letters
102 (2013) 134108

e B. Pokrzywka, A. Mendys, K. Dzierzega, M. Grabiec, S. Pellerin, Laser light
scattering in a laser-induced argon plasma: Investigations of the shock wave,
Spectrochimica Acta Part B, 74-75 (2012) 24-30;

e A. Mendys, K. Dzierzega, M. Grabiec, S. Pellerin, B. Pokrzywka, G. Travaillé,
B. Bousquet, Investigations of laser-induced plasma in argon by Thomson scat-
tering, Spectrochimica Acta Part B , 66 (2011) 691-697,
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oraz przegladowych:

e K. Drierzega, A. Mendys, B. Pokrzywka, What can we learn about laser-induced
plasmas from Thomson scattering experiments, Spectrochimica Acta Part B 98
(2014) 76-86;

e B. Pokrzywka, K. Dzierzega, A. Mendys, S. Pellerin, Laser spectroscopy of ther-
mal plasma, Physica Scripta 2014 (2014) 014050.

Dodatkowo, autorka niniejszej pracy jest wspoétautorka artykutéw o podobnej te-

matyce, ktorych wyniki jednak nie znalazty sie w tej pracy:

e G. Travaille, A. Mendys, K. Dzierzega, S. Pellerin, B. Pokrzywka, E. Thouin,
B. Bousquet, L. Canioni, Study of heating effects during Thomson scattering in

laser induced plasma in air, Contributions to Plasma Physics 51 (2011) 171-175;

e K. Dzierzega, A. Mendys, S. Pellerin, E. Thouin, G. Travaille, B. Bousquet,
L. Canioni, B. Pokrzywka, Thomson scattering from laser induced plasma in air,
Journal of Physics: Conference Series 227 (2010) 012029.

B.2 Woystapienia konferencyjne

Wryniki przedstawione w tej pracy zostaly przedstawione na nastepujacych konfe-

rencjach:

e 12th International Conference on Laser Ablation (COLA 2013), pazdziernik 2013,
Ischia, Wtochy, poster: A. Mendys, K. Dzierzega, B. Pokrzywka, A. Farah-
Sougueh, S. Pellerin, Influence of Electron Temperature on Emission Spectra in

Double-Pulse Laser-Induced Plasma;

e 7th Euro-Mediterranean Symposium on Laser Induced Breakdown Spectroscopy
(EMS LIBS 2013), wrzesieri 2013, Bari, Wtochy, ustna prezentacja: A. Mendys,
A. Farah-Sougueh, M. Kanski, K. Dzierzega and S. Pellerin, Investigation of
Aluminum Laser-Induced Plasma by Thomson Scattering and Rayleigh Scattering
Methods;

e 11th TUVSTA School on Lasers in Materials Science — SLIMS, lipiec 2012, Wene-
cja, Wtlochy, prezentacja i poster: A. Mendys , A.F. Sougueh and K. Dzierzega

Thomson scattering from aluminium laser ablated plume;

e Young Atom Opticians Conference (YAO) 2012, marzec 2012, Krakow, poster:
A Mendys, K. Dzierzega, M Grabiec, B Pokrzywka and S Pellerin, Diagnostics

of laser induced plasma in double laser pulse configuration;
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e European Winter Conference on Plasma Spectrochemistry, styczen 2011, Sara-
gossa, Hiszpania, poster: A Mendys, K Dzierzega, M Grabiec, B Pokrzywka,
G Travaillé, S Pellerin, Laser light scattering for diagnostics of laser induced pla-

sma generated during ablation of metallic samples and breakdown in noble gases;

e 6th Furo-Mediterranean Symposium on Laser-Induced Breakdown Spectroscopy,
wrzesienn 2011, Izmir, Turcja, prezentacja: A. Mendys, K. Dzierzega, M. Grabiec,
S. Pellerin, B. Pokrzywka, Laser light scattering in diagnostics of LIBS plasmas;

e Plasma Diagnostics 2010, kwiecien 2010, Pont-&-Mousson, Francja, poster:
A. Mendys, K. Dzierzega, B. Pokrzywka, M. Grabiec, R. Sopalla, S. Pellerin,
Investigations of laser-induced plasma evolution using Rayleigh and Thomson

scattering.






Spis oznaczen

| statych fizycznych

Skrot Opis

LIBS spektroskopia plazmy indukowanej laserowo — ang. laser induced
breakdown spectrocsopy
CF-LIBS bezkalibracyjny LIBS ang. calibration-free LIBS

PIL plazma indukowana laserowo

RT rozpraszanie Thomsona

CRT calkowita rownowaga termodynamiczna

LRT lokalna réwnowaga termodynamiczna

cLRT czesciowa lokalna réwnowaga termodynamiczna

LRI lokalna rownowaga izotermiczna

LRSB lokalna rownowaga Sahy-Boltzmanna

OPH odwrotne promieniowanie hamowania

ICCD kamera CCD ze wzmacniaczem obrazu — ang. Intensified Charge

Coupled Device

Stala fizyczna Wartosé

me masa elektronu 9,109 -1073! kg
e tadunek elementarny 1,602 -107'° C
kp stala Boltzmanna 1,3806 -107%3 J/K
h stata Plancka 6,6261 -1073* J-s
c szybkos¢ swiatta w prozni 299 792 458 m/s
go  przenikalno$é elektryczna prozni 8,854 F/m

to  przenikalno$é magnetyczna prozni 12,566 V-s/A . m
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